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RESUME

RESUME

Etude théorique impliquant la mesure Lidar pour la
caractérisation optique et microphysique de |’aérosol
désertique

Les aérosols sont des petites particules en suspension dans I'air. A I’instar des gaz a effet de
serre, les aérosols jouent un réle important dans le bilan radiatif de |’ atmosphere. Toutefois ce
réle est mal quantifié jusgqu’a présent ce qui justifie I’ intensification des efforts consacrés a
leur étude. En plus de leur impact sur le climat, les aérosols perturbent les observations
astronomiques et les mesures de télédétection. Plusieurs méthodes de mesures ont été mises
en ouvre y compris la méthode LIDAR (Light Detection And Ranging) qui permet de

disposer de cartographies 3D de leur concentration.

L'intérét des mesures optiques de télédétection LIDAR, est de donner un acces direct a la
répartition des couches limites et a |'extinction optique des particules atmosphériques. La
caractérisation des propriétés micro-physiques des aérosols (taille, concentration) ait
cependant moins aisée car la distribution de tailles des aérosols intervient sous une forme
intégrale dans la mesure de I'extinction optique. Néanmoins ceci a été réalisé dans le cas

d'atmospheres peu complexes (particules désertique, acides, silice, brume, nuage).

Notre objectif s'est appuyé sur I’étude des particules désertiques caractérisant une grande
partie du globe terrestre, pour lesquelles, nous avons effectué une détection de leurs
distributions de taille en utilisant |la méthode Lidar multi-spectrale, dont les longueurs d’ onde
du Laser ont été fixés dans les valeurs suivantes : (A = 0.193, 0.694, 1.064, 3.370 and 10.60
um). Pour chague longueur d onde, on doit avoir un profile de coefficients d extinctions

correspondant.

La méhode stochastique utilisée pour la résolution du probleme est la méthode des
algorithmes génétiques, qui est une approche plus efficace fiable et permettant d’ accélérer

considérablement |e temps de calcul.

Finalement, les résultats obtenus sont comparés avec les deux modéles de distribution que
nous avons considérés : le modéle de Longtin et le modéle de Chomette.



RESUME

Mots-clés: LIDAR, LIDAR (prélevement par mpaction), inversion de Klett, théorie de Mie,
aérosols désertiques, le modéle désertique de Longtin, le modéle désertique de Chomette, les

algorithmes génétiques.



ABSTRACT

ABSTRACT

Theoretical study combining measurements Lidar for
microphysical and optical characterization of the desert
aerosols

Aerosols are tiny particles suspended in the air. Like greenhouse effect gas emissions,
aerosols play an important role in the radiative balance of the atmosphere. However, is poorly
quantified until now which justifies the intensification of efforts to study. In addition to their
impact on the climate, aerosols perturb astronomical observations and remote sensing
measurements. Several measurement methods have been implemented including the method
LIDAR (Light Detection And Ranging), which allows to have 3D maps of their
concentration.

The interest of optical LIDAR measurements is to give direct access to the distribution of
limit layer and the optical extinction of atmospheric particles. The characterization of micro-
physical properties of aerosols (size, concentration) is however less easy, because the size
distribution of aerosols intervenes as integral form in the measurement of the optical
extinction. However it has been achieved in the case of less complex atmospheres (desert

particles, acids, silica, fog, cloud).

Our attention was based on the study of desert particles characterized a big part of the
terrestrial globe, for which we performed a detection of their size distributions using multi-
spectral method LIDAR, where wavelengths of laser ranging from UV to IR were fixed in the
following values: : (A = 0.193, 0.694, 1.064, 3.370 and 10.60 um). For each wavelength, we

must have corresponding profile of extinction coefficients.

The stochastic method used to solve the problem of simulation isthe method of genetic
algorithms which is a more reliable and efficient technical to accelerate dramatically the

computing time.

Finally the resultsof our work were compared withtwo distribution modelsthat we
have considered: the model of Longtin and the model Chomette.

Key-words: LIDAR, LIDAR (taking by impaction), Klett inversion, Mie theory, desert

aerosols, Longtin desert model, Chomette desert model, genetic algorithms.
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INTRODUCTION GENERALE

INTRODUCTION GENERALE

La surveillance de la qualité de I’atmosphere passe nécessairement par la connaissance
quantitative des agents gazeux, solides, bactériologique et organiques présents dans notre
environnement, mais également de la physico-chimie associée. Cette connaissance doit étre
résolue dans le temps et | espace, afin de pouvoir répondre aux préoccupations des pouvoirs
publics en matiere de santé ou bien également afin d' accéder a une prise de décision
anticipée.

Si la pollution par les gaz commence maintenant a étre bien mesurée, les aérosols sont tres
difficiles a mesurer de maniére pertinente. En effet, les paramétres nécessaires pour les
caractériser sont beaucoup plus nombreux que pour les polluants gazeux. Outre I’ évolution au
cours du temps du champ de concentration, il faut connaitre la distribution de taille et la
nature des particules présentes en chague point. Ces informations sont indispensables pour

prévoir |’ effet des aérosols sur |a physico-chimie atmosphérique et 1a santé.

Une voie intéressante est alors |’ utilisation des techniques optiques et plus particuliérement de
latechnique LIDAR (Light Detection And Ranging) qui permet d’ effectuer des cartographies
en trois dimensions des principaux polluants présents dans |'atmosphere et plus
particulierement les aérosols atmosphériques qui jouent un réle important dans le bilan
radiatif terrestre. Cette technique, actuellement loin de répondre a toutes ces préoccupations,
fournit d§a de nombreuses informations et des études sont en cours afin d éendre son
domaine d application.

L'intérét des mesures optiques de télédétection Lidar est que la caractérisation spatiale ainsi
gue la dynamique de I'atmosphére est aisée, donnant par exemple un acces direct a la
répartition des couches limites et al'extinction optique des particul es atmosphériques.

Parmi les processus dinteraction les plus utilisés dans les Lidar pouvant donner lieu a la
rétrodiffusion du faisceau Laser, sont la diffusion Rayleigh par 1'ensemble des molécules, la
diffusion Mie par les particules (aérosols, nuages, poussieres,...), et la diffusion Raman
permettant d'isoler des molécules spécifiques. Ces trois modes de diffusion existent quelle que
soit la longueur d'onde utilisée avec cependant des efficacités trés variables qui en limitent

1'application.
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Une méthode Lidar originale a une seule longueur d onde dans I’UV permettant d’ accéder a
I’ évolution de concentrations des aérosol s spatialement et temporellement a été dével oppée.
Cependant, elle nécessite de disposer des hypothéses a priori comme informations
supplémentaires a |’instar de la distribution de taille et les indices de réfraction. Ces derniers
sont déterminés a I’ aide d’un micro-analyseur par rayons X de filtre impacté et microscopie
électronique a balayage (MEB) qui sont couplés avec le Lidar.

Cette méthode ne permet cependant pas de remonter a la concentration en aérosols avec
exactitude. Mais la distribution spectrale des coefficients d’extinction et de rétrodiffusion
dépend fortement de la distribution de taille des particules, de telle sorte gu’en utilisant un
Lidar avec plus d'une longueur d’ onde, des informations sur la distribution de taille des
aérosols peuvent étre obtenues. En effet, I'infrarouge moyen est bien moins diffusé par les
grosses particules, il est plus sensible aux aérosols de la taille du micron ou de quelques
microns alors que I'ultraviolet quand a lui plus sensible aux petites tailles. Différentes
méthodes Lidar multi-spectral ont été adoptées dans ce sens.

Une méthode multi-spectrale a peu de longueurs d’ onde, appelée méthode des distributions
prédéfinies a été appliquée pour déterminer la distribution de taille moyenne des aérosols et
leur concentration, et ceci en réalisant un gustement non-linéaire des paramétres de la
distribution de taille des aérosols dont laforme est choisie a priori, de maniere areproduire les
coefficients d extinction et de rétrodiffusion mesurés aux différentes longueurs d’ onde. Elle a
été utilisée néanmoins lors de nombreuses campagnes avec de bon résultats mais dans le cas
ou I'atmosphére est peu complexe et ne contient pas un éventail trop large de types de

particules (par exemple du brouilllard, des aérosols stratosphériques...).

Une autre technique toute optique encore plus pertinente utilisée égaement dans cette
contribution pour déterminer la distribution de lataille des particules sans faire d’ hypothéses a
priori ce qui était le cas de la méthode précédente. C'est la méthode Lidar multi-spectrales
UV-VisIR qui est basée sur la théorie statistique des chaines de Markov. Le choix des
longueurs d’onde utilisé ici est trés important car I’algorithme de simulation n’est sensible
gue lorsque la dimension des particules est proche de lalongueur d’ onde.

Cette these s articulera au tour de quatre chapitres :
Une description générale de |’ atmospheére terrestre est faite au début du premier chapitre,
suivie par une éude des différents polluants atmosphérique et plus précisément les aérosols.

Des classifications ont été présentées également en fonction de plusieurs criteres tels que leur
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dimension, origine, domaine de résidence dans I’ atmosphere, et avec leur impact sur le climat,

I’ environnement et |a santé.

Plusieurs rappels théoriques sont présentés dans le second chapitre, concernant les propriétés
optiques de diffusion de la lumiére par les particules atmosphériques qui sont basées sur la
résolution des éguations de Maxwell. Mais on va s'intéresser beaucoup plus sur les deux
théories de diffusion qui sont al’ cauvre dans la formation du signal Lidar, et qui fera |’ objet

de troisieme chapitre : ladiffusion Rayleigh et ladiffusion Mie.

Nous présentons dans le troisieme chapitre les différents types de Lidar et leurs applications
dans le domaine de télédétection. En commencant par le Lidar arétrodiffusion qui utilise une
seule ou plusieurs longueurs d onde et repose sur |e concept de diffusion de Rayleigh pour les
molécules de plus petites dimensions, et la diffusion de Mie pour les aérosols (poussiéres,
gouttelettes d'eau) dont la forme est considérée comme sphérique. Et puis le Lidar a
absorption différentielle DIAL (Differential Absorption Lidar), qui est une technique tres
importante permettant de déterminer la concentration de certains polluants gazeux qui ont des
effets natifs sur I’environnement tel que I’azone Os, le méthane, SO, NO, NO,, COV. Et
Enfin le Lidar Raman pour la mesure de la concentration chimique d’'un éément, le rapport
d humidité ou la température en repérant le décalage en fréquence lié a une diffusion

anélastique de lapart delacible.

Dans le chapitre quatre, On s est appuyeé sur |’ étude des particules désertiques caractérisant
une grande partie du globe terrestre, pour lesquelles nous avons essayé de détecter leurs
formes de distributions de taille en utilisant une méthode Lidar multi-spectrale tout optique,
dont les longueurs d’onde du Laser alant de 'UV a I'IR ont été fixées dans les valeurs
suivantes : (A = 0.193, 0.694, 1.064, 3.370 and 10.60 pum).

La méthode stochastique utilisée pour la résolution du probléme de simulation est la méthode
des a gorithmes génétiques, qui est une approche plus efficace fiable et permettant d’ accél érer
considérablement |e temps de calcul.

Finalement les résultats obtenus sont comparés avec les deux modéles de distribution que
nous avons considérés : le modéle de Longtin et le modéle de Chomette.
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Chapitre 1

Généralités sur les particules atmosphériques

1. L’atmosphere terrestre

1.1 Introduction

L’ atmosphére est une immense couche de gaze et de poussiere qui enveloppe la surface
terrestre et dans laquelle la vie subsiste. Ce milieu contréle la distribution de |’ énergie a la
surface du globe, et beaucoup de transformations chimiques, en particulier d origine
photochimique, surviennent a ce niveau. De plus, c'est 1a que s effectuent les échanges de
matiere (et d énergie) avec le reste du systeme solaire et |’ espace en général. D’ autre part, il
est en contact tres étroit avec les océans, la biosphére terrestre et |a lithosphere, et fonctionne
comme un milieu de transfert de matiéres d’ une couche al’ autre.

Dans les basses couches, 1a teneur en vapeur d'eau, en dioxyde de carbone ainsi que la part
des particules en suspension varient selon le lieu et I’ époque. (ex : en Sibériel’air est plus sec
gu’au bord de lamer, au dessus d’unevillel’air est plus chargé en particules et en dioxyde de
carbone). Cest au niveau de cette basse couche ou se produisent les phénomenes

meétéorologiques (nuages, pluies...).

1.2 Le réle de I’atmosphére

L’atmosphére joue un rdle vital pour nos organismes et la vie sur terre. En effet,
L’atmosphére est une enveloppe qui entoure la terre, elle permet de réguler et de nous
protéger de trois ééments vitaux qui conditionnent notre vie sur terre. Pour |a température et
I"irradiation: L’ atmosphere joue le réle d’ effet de serre et d’ écran protecteur, notamment avec
I’ ozone. Cela évite que nous soyons bralés par les rayons du soleil. Ainsi, I’atmosphere sert
de filtre contre le rayonnement solaire et les ultras violets notamment avec ses différentes
couches. En |'absence de I'atmosphére, la température a la surface de la terre serait de 2°C.
Pour la pression atmosphérique au dessus de nos tétes, 'air Sentasse sur des kilometres de
hauteur. Tout cet air a un poids et ce poids sapplique sur tous les objets a la surface de la

terre. C'est la pression atmosphérigque qui nous permet de supporter le poidsdel’ air.
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1.3 Composition de I’atmosphere

L’atmosphére terrestre est un mélange de différents constituants chimiques. Les plus
abondants sont I’ azote (78%) et I’ oxygene (21%). Ces gaz, aussi bien que les gaz rares ont des
durées de vie tres longues face aux destructions chimiques et par consequent sont bien
mélangés dans toute I’ atmosphére. Les composés minoritaires, tels que la vapeur d’ eau, le gaz
carbonique, I’ ozone, le méthane, les espéces azotées jouent un rdle important en dépit de leurs
faibles concentrations. Ils influent sur la transmission des rayonnements solaires et terrestres
dans I’atmospheére et par conseguent interviennent dans le systeme climatique de la terre. De
plus, ils déterminent la capacité oxydante de |’ atmosphere et par conséquent contrdlent les
temps de vie des espéces traces biogéniques et anthropiques.

Le tableau 1.1 montre la composition chimique de I’ atmosphere.

Constituant Formule Rapport Sources majoritaires
chimique volumique et remarques
Azote N2 78,084% Biologique
Oxygene 0, 20,948% Biologique
Argon Ar 0,934% Inerte
Dioxyde de carbone CO, 360 ppmv Combustion, océan,
biosphere
Méthane CH, 1,7 ppmv Biogénique et
anthropique
Hydrogéne H, 0,55 ppmv Biogénique, anthropique

et photochimique

Oxyde nitreux N,O 0,31 ppmv Biotique et anthropique
Monoxyde de carbone CO 50-200 ppbv Photochimique et
anthropique
Ozone troposphérique 0Os 10-500 ppbv Photochimique
Ozone stratosphérique 05 0,5-10 ppm Photochimique
Hydrocarbures non CHy 5-20 ppbv Biogénique et
méthaniques anthropique
Espéces azotées NO, 10 ppt-1ppm Sols, foudre, anthropique
Ammoniac NH3 10 ppt-1 ppb Biogénique
Radicaux hydroxyles OH 0,1-10 ppt Photochimique
Radicaux pyroxyles HO, 0.1-10 ppt Photochimique
Peroxyde d'hydrogene H,0, 0,1 ppb-10 ppb Photochimique
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Formaldéhyde CH,O 0,1-1 ppb Photochimique
Dioxyde de soufre SO, 10 ppt-1 ppb Photochimique,
volcanique, anthropique
Sulfure de diméthyle CH3SCH;3 10 ppt-100 ppt Biogénique
Disulfure de carbone CS, 1 ppt-300 ppt Biogeénique et
anthropique
Sulfure de carbonyle OCS 500 pptv Biogénique, volcanique,
anthropique
Sulfure d’hydrogéne H,S 5 ppt-500 ppt Biogénique et volcanique
Sulfate particulaire SO, 10 ppt-10 ppb Photochimique et
anthropique

Tableau 1.1 Composition chimique de I’ atmosphére [ Brasseur et al., 1999]

Bien que I'atmosphere soit principalement constituée de gaz, elle contient néanmoins de la
matiére condensee. Les tempétes dans le désert, le blizzard hivernal aux pdles attestent de la
capacité de notre planéte a produire des quantités significatives de phases condensées liquide
ou solide appelés plus couramment les aérosols. On va s'intéresser sur ce type de particules

qui feral’ objet dans cetravail. (Voir lapartie [11)

1.4 Les couches atmosphériques

L’atmosphére dans sa structure est formée de plusieurs couches qui ont chacune des
propriétés et des caractéristiques différentes. La distribution de la température donne le plus
souvent la répartition des différentes couches de I’ atmosphére comme I'indique laFig .I.1. La
troposphére, la stratosphére, la mésosphere, thermosphere et |’ exosphére sont les couches
principales qui composent I’ atmosphere. Leurs limites ont été fixées selon les variations de la

température et en fonction de I'altitude.
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Fig1.1—Sructure et profil de température des différentes couches atmosphériques

1.4.1 Troposphére

La tropospheére est la couche la plus proche de la surface de la terre. Sa température diminue
de 6.5°C par km d'altitude et son épaisseur moyenne est de 13 km. Cette décroissance
thermique sarréte a un niveau appelé tropopause. C'est dans la troposphére que les
phénoménes météorologiques tels que les précipitations, les tornades et les éclairs se
déroulent. C’ est également |a que s'accumulent les gaz polluants issus des activités humaines.

L’ épaisseur de cette couche varie entre 13 et 16 km a |'éguateur, mais entre 7 et 8 km aux
poles. Elle contient 80 a 90% de la masse totale de I'air (mélange de diazote et de dioxygene)
et la quasi-totaité de la vapeur d'eau (C'est donc dans cette couche que le cycle de I'eau peut
se développer). Dans cette couche se produisent les phénomenes météorologiques (nuages,
pluies...) et les mouvements atmosphériques.

Lalimite basse de la troposphere n'est pas la surface de laterre, mais la couche limite. C'est la
région de I'atmosphéere ou les méanges des émissions a la surface du sol sont fortement
turbulents et non homogénes. Cette couche est comprise entre 0.5 et 2 km suivant les régions
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et les saisons [Stull, 1988]. Ces turbulences augmentent sensiblement les vitesses de mélange,

les processus d'oxydation ou les dépdts acides.
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Fig.l.2— Coupe méridienne du champ de températures de la troposphére
[www.crdp.ac-amiens.fr]

1.4.2 Stratosphere

La stratosphéere est |a deuxieme couche principale de |'atmospheére. Elle se trouve au-dessus de
la troposphére et est séparée d'elle par la tropopause. Elle occupe la région de I'atmosphére
denviron 12 a 50 km, bien que sa limite inférieure soit plus haute a I'équateur et plus basse
aux poles. La stratosphere définit une couche dans laguelle les températures séleve avec
l'augmentation de l'dtitude. En haut de la stratosphere I'air mince peut atteindre des
températures prés de 0° C. Cette édévation de la température est provoguée par |'absorption
des rayons ultraviolets (UV) du soleil par la couche d'ozone. Un tel profil de température crée
des conditions atmosphériques trés stables, et |a stratosphere manque de la turbulence de l'air
qui est s répandue dans la troposphere. En conséquence, la stratosphére est presque
totalement exempte de nuages ou d'autres formes de temps. La stratosphére fournit quelques
avantages pour le vol de longue distance parce qu'elle est au-dessus des temps orageux et a
des vents forts, réguliers et horizontaux. La stratosphere est séparée de la mésosphére, qui se

trouve au-dessus d'elle, par la stratopause.


http://la.climatologie.free.fr/mesosphere/mesosphere.htm�
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1.4.3 Mésospheére

La mésosphere (littéralement sphére moyenne) est la troisieme couche la plus élevée dans
notre atmospheére, occupant larégion de 50 km a 80 km au-dessus de |a surface de laterre, au-
dessus de la troposphere et de la stratosphere, et au-dessous de la thermosphére. Elle est
séparée de la stratosphére par la stratopause et de la thermosphére par la mésopause.

Les températures dans la mésosphére chutent avec |'augmentation de I'altitude jusqu'a environ
-100°C. La mésosphere est la plus froide des couches atmosphériques. En fait elle est plus
froide que la plus basse des températures enregistrées en Antarctique. 1l y fait assez froid pour
geler de la vapeur d'eau en nuages de glace. Vous pouvez voir ces nuages si la lumiéere du
soleil les frappe apres le coucher du soleil. Ils sappellent : Noctilucent Clouds (NLC). Les

NLC sont plus facilement visibles quand le soleil est de 4° a 16° au-dessous de |'horizon.

Fig 1.3-La couche bleu-foncé a coté de la noirceur de |'espace est la mésosphere.
L'atmosphere supérieure s étend beaucoup plus loin [www.la.climatol ogie.free.fr]

1.4.4 Thermospheére

La couche la plus haute est la thermosphéere. La thermosphere commence a 90-100 km et va
jusqu'a 1280 km I'altitude. La pression y devient presque nulle et les molécules d'air sont tres
rares. L'ultraviolet solaire de trés courtes longueurs d'onde (entre 100 et 200 nm) est absorbé
entre 100 km et 150 km d'atitude par I'oxygene moléculaire. La température augmente avec
I'altitude et se maintient jusqu'a un niveau appelé thermopause situé de 250 km a 500 km
suivant I'activité solaire et la température oscille entre 300 °C et 1600 °C suivant |'énergie

recu par le soleil. Les températures sont élevées, mais comme la densité de matiére est


http://la.climatologie.free.fr/stratosphere/stratosphere.htm�
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extrémement faible il ferait tres froid pour nous puisque les quelques molécules d'air ne sont
pas assez pour transférer une chaleur convenable pour nous. La thermosphére est la région ou

pres des poles se forment les aurores boréales et australes.

1.4.5 Exospheére

L'exosphéreest la derniere couche d'atmosphére terrestrequi se situe au-dessus de
lathermosphere, au-dela de 600 km. Cette couche se définit comme larégion de |'atmosphéere
ou les collisions entre particules sont rares, considérées comme négligeables. En effet la
densité de particules y est extrémement faible. Celle-ci est de I'ordre de 10° par centimétre
cube a environ 700 km d'dtitude. A 5 000 km d'atitude celle-ci n'est plus que de I'ordre de
100 par centimétre cube, densité équivalente a celle du milieu interplanétaire. Les atomes sy

comportent donc librement, certains séchappent méme dans |'espace.

1.5 Le bilan radiatif terrestre

L’ énergie disponible a la surface de la terre provient du soleil et environ un tiers de cette
énergie est renvoyée vers |’ espace, soit par réflexion, soit par diffusion par les nuages et les
particules en suspension dans |'atmosphere. C'est |'effet parasol, qui participe au
refroidissement ( Fig. 1.4).

L’ énergie restante est absorbée soit par I’atmosphére, soit par la surface de la terre et
transformée en chaleur. La température théorique d'équilibre de la surface de la terre a partir
de la quantité d'énergie regue du soleil a travers I'atmosphére est -18°C. Or, la température
moyenne est d'environ 15°C. Cette différence provient du fait que le rayonnement infrarouge
terrestre n'est pas entierement rediffusé vers I'espace. Une grande partie est interceptée par
certains gaz de I'atmosphere : les gaz dits a effet de serre (gaz carbonique CO,, vapeur d'eau
H.o0, méhane CH,, oxyde nitreux N,O, ozone Os €tc.). Les molécules de ces gaz absorbent le
rayonnement infrarouge terrestre et participent donc au réchauffement de laterre.

Les aérosols biotiques ainsi que les nuages, qui ont une grande opacité au rayonnement

infrarouge thermique, participent également a cet effet de serre naturel.
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Fig |.4— Transformations de |'énergie solaire incidente et différents processus du bilan radiatif
terrestre [IPCC 2007].

2. La pollution atmosphérique

La pollution atmosphérique correspond a des gaz ou particules positionnés dans les basses
couches de |'atmosphére (troposphére et stratosphére). Le taux de ces polluants étant
guantitativement extrémement faible,
microgramme par métre cube d'air (Lg/m°) ou en nombre de parties par million (ppm) pour les
particules. Malgré lafaible teneur des constituants mis en jeu, ces polluants sont néfastes pour
I'environnement et les étres vivants (dont I'hnomme), que ce soit directement (mauvaise qualité
de l'air) ou indirectement (accentuation de I'effet de serre, formation du trou de la couche

d'ozone).

On distingue

La premiére provient des effets directs du tabagisme, du chauffage individuel, des fumées des
usines et des gaz produits par les voitures en exces. La seconde résulte de phénomeénes
physico-chimiques plus complexes et variés. On peut citer par exemple la production d'ozone
dans les basses couches atmospheériques, les pluies acides qui ont un impact non négligeable
sur les écosystémes aguatiques, |a réduction de la couche d'ozone a haute altitude ou encore,
l'augmentation de l'effet de serre qui pourrait provoquer des changements climatiques

importants.

la pollution de proximité et

2.1 Classification des polluants atmosphériques

2.1.1 Classification d’apreés leur origine

la pollution

leur concentration sexprime habituellement en

régionale ou globale.
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2.1.1.1 Polluants atmosphériques d’origine naturelle

Certains polluants atmosphériques sont d’ origine naturelle. Ce sont essentiellement e dioxyde
de soufre (SO,) et le dioxyde d’ azote (NO,). Ces composés proviennent principalement des
éruptions volcaniques, des décompositions organiques, des feux de forét, ainsi que des
océans. Des particules en suspension sont également présentes dans I’ aimosphére du fait des
émissions volcaniques et des transports de poussiéres (en provenance du désert et du Sahara,
par exemple). Le transport de ces particules s effectue sur de longues distances, mais il
constitue un phénomene souvent limité dans le temps (phénomene épisodique). Le radon, gaz
radioactif issu de la chaine de désintégration radioactive de I’ uranium présent dans certains
sols et roches, représente également une forte source de pollution al’intérieur des habitations.

2.1.1.2 Polluants atmosphériques d’origine anthropique

La majorité des polluants atmosphériques est cependant d’origine anthropique, et leur
apparition coincide avec le début de I’ ere industriglle. Les principaux polluants anthropiques
sont le dioxyde de carbone (CO,), le dioxyde de soufre (SO,), le dioxyde d’ azote (NO,), ains
gue |I’ozone (O3). Le dioxyde de carbone est majoritairement produit par la combustion des
énergies fossiles (charbon, pétrole, gaz naturel). Les industries principalement les usines
métallurgiques et sidérurgiques, les incinérateurs municipaux, les raffineries de pétrole, les
cimenteries et les usines d'acides nitrique et sulfurique contribuent quant a elles a
d importants rejets en dioxyde de soufre. Les transports routiers rejettent également une large
palette de ces polluants, avec notamment du monoxyde de carbone (CO) et des particules en
suspension. Enfin, I’ozone (O3) (polluant secondaire) se forme a partir d’ autres polluants dits

primaires (les oxydes d’ azote notamment), selon un processus photochimique.

2.1.2 Classification selon leur formation

Nous pouvons classer les types de polluants atmosphériques en deux catégories.

Les polluants primaires qui sont émis directement de la source sans subir de transformation
physique ou chimique.

Les polluants secondaires qui sont formés de réactions chimiques entre les polluants primaires
et les constituants présents dans |’ atmosphere.

On montre sur le tableau 1.2 les principaux polluants gazeux des deux catégories.
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Classe Polluants primaires Polluants secondaires

SO,, SO;, H,S, COS, CS,,sulfure de
diméthyle (CH5),S)

Composants sulfuriques SO;, acide sulfurique H,SO,,

S0O,, ammonium sulfurique

(NHa)2, SO,

Composants d’azotes NO, I’oxyde d’ azote N,O, dioxyde d’ azote NO, I’oxyde d’ azote N,O, acide

NO,, ammoniac NH; d azote HNO;, NO3, lesions

d’ ammoniac NH;,

Composants carboniques CO, CO; CO,

non organiques

Composants carboniques M éthane CH,, terpénes, isoprénes, les Azote organique, peroxyde

organique composants paraffinées et aromatiques

HF, HCI, CCl,, chlorofluorocarbones CFCs,
chlorure de méthyle (CH3Cl, CH;CCl5)

Composants halogenes

Strontium *°Sr, Césium ’CS, Idoine 1,

Tritium °H, Radon et ses dérivés

Substances radioactives

Tableau |.2— Classification des polluants atmosphérigques gazeux selon leurs propriétés
chimiques.
En plus des polluants gazeux, il existe des polluants sous forme solide (poussiere, fumee) et
liquide (brouillard, brume).

Le tableau 1.3 nous montre la concentration de plusieurs gaz pour une atmosphére propre.

Gazes Concentration Gazes Polluants Concentration Temps de
atmosphériques moyenne moyenne (ppm) résidence
normaux (ppm)

N, 780.840 CO, 355 15 ans
0O, 209.460 CH, 17 7 ans
Ar 9.340 N,O 0.3 10 ans
Ne 18.2 CO 0.05-0.2 65 ans
Kr 1.1 SO, 10°-10* 40 ans
Xe 0.09 NH; 10*-10° 20 ans
He 5.2 NO, 10°-10° 1 jour
H, 0.58 NHO, 10™-10" 1 jour
H,O variable o} 10%-10"

Tableau |.3— Concentration des gaz normaux et polluants dans une atmosphere propre

[ Seinfeld, 1986]
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2.2 Les effets des polluants atmosphériques

Polluants Origine Effets sur la santé Effets sur
I’environnement
Ozone L'ozone est une forme | C'est un gaz agressif | En quantité trés élevée,

troposphérique
(Os)

particuliere de I’ oxygene.
Contrairement aux autres
polluants, I’ozone n’est
pas émis par une source
particuliere mais résulte
de la transformation
photo-chimique de
certains  polluants de
I’ atmosphere, issus
principalement du
transport routier, (NO, et
COV) en présence des
rayonnements ultra-violets

solaires. Les
concentrations dlevées
d’'ozone S observent
principal ement I’ été,

durant les heures chaudes
et ensoleillées de la
journée.

qui provoque (& partir
de concentration de
150 a 20Qug/m?) des

migraines, des
irritations des yeux et
de la gorge, de la toux

et une dtération
pulmonaire, surtout
chez les personnes
sensibles.

I”ozone peut avoir des

consquences

dommageables  pour
I’ environnement. Il
contribue a
I'acidification de

['environnement qui
perturbe la composition
de I'air, des eaux de
surface et du sol. Aing,
I’ 0zone porte pré§udice
aux écosystemes
(dépérissement
forestier, acidification
des lacs d'eau douce,
atteinte a la chdne
aimentaire,...) et
dégrade les béatiments et
les cultures

Oxydes Les NO, proviennent|Le NO n'est pas|Les NOy interviennent
d’azote surtout des veéhicules et | toxique pour I'homme | dans la  formation
(NOy) des instalations  de | au contraire du NO,qui | d ozone troposphérique
combustion. Ces | peut entrainer une|et  contribuent au
émissions ont lieu | altération de la | phénoméne des pluies
principalement sous la| fonction respiratoire et | acides qui attaquent les
forme de NO (90%) et |une hyper activité | végétaux
dans une moindre mesure | bronchique. Chez les
sous laforme de NO.. enfants et les
asthmatiques, il peut
augmenter la
sensibilité des
bronches aux
infections
microbiennes.
Composés Les COV hors méthane | Les effets sont divers | Les COV interviennent
organiques (NMVOC) sont gazeux et | selon les polluants et | dans la  formation
volatils proviennent du transport | I’exposition. Ils vont | d’ozone troposphérique
(COV) routier (véhicul_e;s _ al de I_a simple géne| et  contribuent au
essence) ou de I’ utilisation | olfactive et une | phénoméne des pluies
de solvants dans les | irritation, a une| acides qui attaquent les

procédés industriels
(imprimeries, nettoyage a
Sec,...) ou dans les colles,
vernis, peintures,... Les

diminution de la
capacité respiratoire.

Le benzéne est un
COMposé  cancérigéne

végétaux et les
batiments.
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plus connus sont les BTX
(benzene, toluene,
xylene).

reconnu.

Dioxyde
de carbone
(CO)

Il provient essentiellement
de la combustion de
carburant fossile pour le
transport, le chauffage et
les activitésindustrielles.

Le CO, dispose dun
trés haut pouvoir de
dissolution dans les
muqueuses du corps
humain et provoque
chez  I'hnomme de
nombreuses réactions
des que sa
concentration dans l'air
inspiré augmente. Pour
des concentrations
voisines de 0,1 %, il
provoque une
modification du rythme
respiratoire chez les
personnes fragiles ou
ayant des insuffisances
respiratoires, des
niveaux supérieurs a
1000 ppm (0,1%), en
milieu clos peuvent
provoquer des crises
d'asthme.

Dans le monde du
travail, la concentration
maximale admise pour
le COZ,
est limitée a 0,5%
(5000ppm) mais la
France n'a pas adopté
cette norme.

L’augmentation de la
concentration en CO,
accroit  sensiblement
'effet de sere et
contribue a une
modification du climat
planétaire.

Dioxyde
de soufre
(SOy)

Il provient essentiellement
de la combustion des
matieres fossiles contenant

du soufre (comme le fue
ou le charbon) et
S observe en

concentrations |égérement
plus éevées dans un
environnement a forte
circulation.

Cest un gaz irritant.

Des expaositions
courtes a des vaeurs
élevées (B5@°)

peuvent provoquer des
affections respiratoires
(bronchites,...) surtout
chez les personnes
sensibles.

En présence deau, le
dioxyde de soufre
forme de I'acide
sulfurique (H.SO,) qui

contribue, comme
I’ 0zone, a
|’ acidification de

I” environnement.

Ammoniac
(NHa)

L’ammoniac  est un
polluant surtout lié aux
activités  agricoles. En
milieu urbain, sa
production semble étre
fonction de la densité de
I”habitat. Sa présence est

Le NH; présent dans
I'ar na pas deffet
toxique sur la santé.
Mais attention, sous

forme liquide
(NH,OH),
I’ammoniaque se

Comme I’ ozone, le NH;
contribue a
['acidification de
|'environnement.
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liée a [I'utilisation de
produits de nettoyage, aux
processus de
décomposition de la
matiére organique et a

révele trés corrosif !
Mélangé avec de I'eau
de Javel (chlore actif),
il peut aors provoguer
des dégagements

I'usage de  voitures | gazeux toxiques
équipées d'un catalyseur. | chloramines).
Polluants La production de dioxines | De fortes | Les POPs résistent a la
organiques est principalement due aux | concentrations de | dégradation biologique,
persistants aqtlv[t&s humaines et sont POPs opt des effets | chi mique et
(POP) rejetées dans | carci nogenes reconnus phot_olythue et
Incluant I’envw_onnement sur I_asanf[e. IIs peuvent persistent donc dans
. essentiellement  comme | auss avoir des effets a | I'environnement.  Par
les dioxines, sous-produits de procédés | tres faible | alleurs, ils  sont
les HAP, industriels (industrie | concentration. caractérisés par  une
les pesticides, ... chimique des | Perturbateurs faible solubilité dans
organochlorés, endocriniens, ils|l'eau et une grande

combustion de matériaux
organiques ou fossiles,...).
Les Hydrocarbures
Aromatiques
Polycycliques (HAP) sont
rejetés dans I'atmosphere
comme sous-produits de la
combustion incompléte de
matériaux organiques.

interviennent dans les
processus hormonaux
et les perturbent
malformations
congénitales, capacité
reproductive  limitée,
dével oppement
physique et intellectuel
affecté, systeme
immunitaire détériore.

solubilité  dans les
lipides ce qui cause une
bio-accumulation dans
les graisses des
organismes vivants et
une  bioconcentration
dans les chaines
trophiques

Tableau |.4— Principaux effets des polluants atmosphériques sur la santé et |’ environnement

3. Aérosols atmosphériques

3.1 Définition

On appelle aérosol atmosphérique toute particule en suspension dans l'air, c'est-a dire la phase

condensée sous forme liquide et solide, a I'exclusion de celle liée a I'eau. De nombreuses

classifications sont utilisées pour la description des aérosols, en fonction de leur origine

(naturelle ou anthropique), de leur nature (inorganique ou organique), de leur histoire (aérosol

primaire ou secondaire), de leur taille (distribution en nombre et en masse). La taille des

aérosols varie sur un large spectre alant du nanometre a quelques dizaines de micromeétres.

Les aérosols de taille supérieure ne sont, en général, plus considérés comme des particules en

suspension car ils peuvent sédimenter sous l'effet et de l'attraction terrestre. La limite

inférieure correspond aux plus petits noyaux de condensation. Si plus de 90% des aérosols en

suspension dans |'atmosphere sont de diamétre inférieur a 0,1 um, la mgjorité de la masse est

concentrée sur les particules de diametre supérieur. Les agrosols liquides sont généralement
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de forme sphérique. En revanche, les aérosols solides prennent une forme caractéristique de
leurs composants.

A travers des images réalisees par satellites scrutant la planete (Fig. 1.5), on peut constater que
le globe s entoure de plus en plus de panaches d’ aérosols dont la distribution spatiae est

hétérogene contrairement aux gaz a effet de serre.

January to March 2001 August to October 2001

—
S Sagey
" (o' -

®

lotitude

longitude longitude

0.1 0z 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7
Total Aerosol Optical Depth

Fig1.5— Détermination de |’ épaisseur optique de |’ aérosol a 355 nmréalisé par MODIS
Source [IPCC 2007] .

3.2 Classification des aérosols

3.2.1 Classification des aérosols d’apres I’origine et la formation

Les particules présentes dans |’ air ambiant sont d origines multiples:

o Les aérosols naturelles proviennent de processus naturels : éruptions volcaniques, les
activités sismiques, les activités géothermiques, les feux de terres non cultivées, les vents
violents, la remise en suspension atmosphérique ou le transport de particules naturelles
provenant de régions désertiques.

o Les aérosols anthropiques sont émises par des activités humaines telles que celles
résultant de combustion, de processus industriels, formation de suies, usure des revétements
routiers, travaux de démolition, chantiers de construction, stockage et manutention de
matiéres en vrac, d’ abrasion.

Selon que les particules sont émises telles quelles ou qu'’ elles se sont formées dans |’ air suite a
des réactions chimiques a partir d’ autres polluants, on distingue :

o Les aérosols primaires provenant de sources naturelles ou anthropiques.
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o Les aérosols secondaires se forment dans des conditions météorologiques particulieres
et sont le résultat d'une combinaison avec des molécules naturellement présentes dans
I” atmosphére provenant de précurseurs gazeux polluants tels que les COV, I’ammoniac (NH3),
I’ acide nitrique (HNOs) et les dérivés soufrés liés aux émissions de SO,. A titre d’ exemple,

certaines réactions chimiques des aérosols secondaires sont proposées comme sulit:

réversible

g)z"‘ Hzo — H2$4

réversible

NO+02+H E— HN03

réversible

g)z"‘ C2H2+ alcene —— C3H4SZO3

réversible
NO,+ hydrocarburest+photochimie —— nitrates organiques

. réversible . .
NO,+alcéne —— acide sulfurique
réversible

Os+oléfine —— particules organiques

Le tableau 1.5 présente une estimation des flux d émission moyens annuels des principaux
types de particules dans |I'atmosphere [Chazette, 2004]. Ce tableau permet de mettre en
évidence que pour la mgjorité des types de particules, il existe une composante naturelle et
une composante anthropique. La composante naturelle représente, a elle seule, environ 90%
des émissions en flux de masse totale annuelle. Les évolutions des estimations entre 1995 et
2001 montrent & quel point les flux d’émission moyens annuels ne sont connus que tres
approximativement.

Emission (10* g/an)

1995 1996 2001
Particules naturelles primaires
Poussiéres désertiques 500 1500 2150
Sels de mer 1300 1300 3340
Poussiéres volcaniques 30 33 33
Débris biogéniques 50 56
Carbone suie (produit par la combustion) 6-9
Particules naturelles secondaires
Sulfates produits par les gaz biogéniques 130 90 57
Sulfates produits par le SO, volcanique 20 12 21
Nitrates principalement produits par les 30 22 4
oxydes d' azote
Combustion de la biomasse (organiques, 90
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nitrates, sulfates)

Combustion de la biomasse (carbone 45380
organique seul)
Carbone organique produit par les gaz 5a12 16

biogéniques (COV)

Particules anthropiques primaires

Poussieresindustrielles 100 100 100 a200
Carbone suie 10 13 6a8
Particules anthropiques secondaires

Carbone organique produit par la 10a60 10 10430
combustion des fuelsfossiles

Sulfates produits par le SO, 190 140 122
Nitrates principalement produits par les 50 40 14

oxydes d' azote

Tableau 1.5— Estimation des flux d’ émission moyens annuels des principaux types
d aérosols dans |’ atmospheére [ Chazette, 2004]

3.2.2 Classification des aerosols en fonction de leur dimension
Selon I'ordre de grandeur du rayon r de la particule (supposée sphérique), on distingue trois
classes [Whitby, 1976]:

e lesparticulesdAitken : r comprisentre 0,001 um et 0,1 um.

e lesparticulesfines (mode d’accumulation) : r compris entre 0, 1 pm et 1 pm.

e lesgrossesparticules: r compris entre 1 um et 100 um.
Les particules les plus petites, d'environ 10 um de rayon, sont de gros ions qui jouent un Ble
important en éectricité et en chimie atmosphériques. Les particules d’ Aitken, aérosols trés
fins dans la classe de taille [0,001 ; 0,1 um], constituent des noyaux de condensation dans le
processus de formation des nuages et des brouillards.
Les aérosols atmosphérigues sont beaucoup plus nombreux dans la deuxieme classe [Junge,
1958]. Par contre, les grosses particules sont beaucoup moins nombreuses, ne pouvant rester
dans I'atmosphere a I’ état libre que pour une durée limitée, dans un domaine de résidence

localisé au voisinage des sources d’ émission.
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Fig 1.6-Diamétre de diverstypes de particules atmosphériques [ CITEPA, 2001]

3.2.3 Classification des aérosols en fonction de leur domaine de résidence dans
I'atmosphere
e Aérosolstroposphériques

Ce sont des agrosols de courte durée de vie, concentrés surtout dans la partie basse de la
troposphére. Leur concentration et leur composition physico-chimique présente une grande
variabilité temporelle et spatiale. Parmi ces aérosols, les agrosols minéraux (ou poussiere
désertique) soulevés par les vents dans les régions arides jouent un rdle tres important a
I'échelle régionale. Ils forment des couches de grande épaisseur optique qui restent plusieurs

jours dans I'atmospheére, et dont I’impact radiatif est donc élevé.

e Aérosols stratosphériques
Ces agrosols localisés entre 12 et 30 km d'atitude sont de petites dimensions. 1ls sont produits
principalement par le processus de conversion gaz-particule et par les injections issues des
grandes éruptions volcaniques. Une petite partie de ces aérosols stratosphériques est d’ origine
extraterrestre. Leur concentration maximale se situe vers I'atitude de 18 - 20 km, dans une
région appelée couche d'agrosol de Junge. lls présentent une distribution zonale presgque

uniforme et leur durée de vie est de quelques mois a quel ques années.
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3.3 Propriétés physico-chimiques des particules atmosphériques

Le comportement des particules dans |'air et dans I’organisme humain dépend de leurs
propriétés physico-chimiques. La dimension, la masse volumique et la forme de ces particules
ont une importance capitale car ces parameétres influent non seulement sur la vitesse de
sédimentation des particules, et donc sur leur durée de suspension dans I’atmosphére, mais
encore sur leur pénétration et leur dépbt dans I’ appareil respiratoire. Les éventuels effets
nocifs des particules dépendent, eux aussi, de leur composition chimique et minéralogique, de

leur solubilité et de leur activité biologique.

3.3.1 Composition chimiques

L es principales composeées chimiques des aérosols :

- Les composés carbonés : |’ aérosol carboné est constitué d’ une composante organique
(OC) d'origine primaire et secondaire (secondary organic aerosols ou SOA), regroupant
plusieurs centaines de composés organiques différents, et d’ une composante “black carbon”
(BC) égaement appelé carbone-suie ou carbone éémentaire (EC), principalement d’ origine
primaire.

- Les poussieres minéraux : qui résultent de la fragmentation de matériaux solides sous
I’effet des forces naturelles ou d’'une action mécanique (érosion des sols et des routes,
poussiéres désertiques, volcan) et se rencontrent en générale sur des lieux de travail tels que
mines, fonderies, carriéres, usines textiles, pendant des opérations de broyage ou d’ usinage ou
lors du transport de matériaux finement divisés, ainsi qu’en agriculture et en sylviculture.

- Les aérosols de sulfates sont majoritairement d'origine volcanique : le dioxyde de
soufre SO2 émis lors des éruptions volcaniques produit ces fines particules d'acide sulfurique
(SO2 + H20 — H2S04) qui Sentourent de glace et forment avec les cendres un écran
empéchant le rayonnement solaire d'arriver jusgu'au sol. Il faut y gjouter les émissions
industrielles dans la troposphere, SO2 est en effet un polluant réglementé. Avec la diminution
du soufre dans I” essence depuis 1994 (limitations européennes a 50 ppm en 2005 puis 10 ppm
en 2009 dans les carburants diesel), la quantité de sulfates a égaement diminue dans les
grandes agglomérations. Néanmoins, beaucoup de rejets sont encore lies a I'activité
industrielle.

- Les vapeurs (aérosols de condensation) : qui sont produites par vaporisation et
condensation a partir de substances solides chaudes, se rencontre généralement dans les

fonderies et les autres branches de lamétallurgie ainsi que dans | es opérations de soudage.
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- Les brumes: qui peuvent provenir de liquides sous I’ effet d’ une action mécanique
(dispersion) ou de |’ évaporation et/ou condensation de vapeurs (condensation) se rencontre
dans I’ agriculture moderne (pulvérisation de pesticides), les industries de transformation des
meétaux, la galvanoplastie, la peinture au pistolet et les autres opérations de pul vérisation.

- Les métaux, provenant d’émissions industrielles (sidérurgie, etc.), de phénomenes
abrasifs (freinage des véhicules, remise en suspension, €tc.), et de la combustion (chauffages,
incinération, etc.).

- Les aérosols d origine biogéene: ils se caractérisent par I'extréme diversité de taille et
I'énorme hétérogénéité, les matiéres biologiques sont présentes dans |'atmosphére sous forme
de pollens, spores fongiques, bactéries, virus, insectes, fragments de plantes et d'animaux, etc.
La concentration volumétrique des bios aérosols dépend de la saison, |'emplacement et la
hauteur du volume d'échantillonnage avec des petites valeurs aux altitudes les plus éleveées et

méme dans les périodes hivernales.

Fig1.7—Image d un virus collecté sur un filtre a particule et photographier par MEB
(microscopie électronigque a balayage) [ Kasparian, J., 1997]

De maniere générale, la composition chimique varie en fonction de la typologie du site de
prélévement. Pour les sites dits naturels et ruraux, la contribution des sources naturelles (sels
marins et poussiéres minérales) est plus importante que pour les stations urbaines. A I'inverse,
la fraction carbone élémentaire est plus élevée pour les stations trafics que pour les stations
proches centre-ville, naturelles ou rurales. Plusieurs éudes on t été abordé dans ce sens afin
de déterminer la composition moyenne globale des particules. Une combinaison des données

de différentes études menées en Europe est présentée dans la Fig. 1.8.
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Fig. | .8—Pourcentages massiques des différents constituants des PM10 déterminés pour
différentes villes européennes [ Putaud et al., 2004]

3.3.2 Forme et asphéricité des aérosols

Les théories de la physique des particules sont souvent établies pour des particules
considérées comme sphériques. Mais, comme le montre la Fig. 1.9 selon leurs origine et le
mode formation les particules peuvent avoir des formes complétement différentes et sont en

général tresloin d’ étre sphériques.

Particule désertique (source : A. Pollen d'hibiscus (source : Particule de cendre émise par I'éruption du
Gaudichet, LISA http://ug.edu.au/nanoworld) Mont St. Héléne (source:
http://vol canoes.usgs.gov)
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Moisissure de l'air intérieur (source: M. Particule de suie (source: MPI for
Boissier, CSTB) Chemistry Mainz)

Fig 1.9— Différentes formes de particules

3.3.3 Diamétre des particules

Pour définir la dimension d'une particule, on peut alors avoir recours a divers types de

diamétres statistiques. On peut notamment en citer deux trés couramment utilisés :

o Le diamétre de Stocks: diamétre d’une sphére ayant la méme vitesse de chute et la
méme spécifique que la particul e considérée.

o Le diamétre aérodynamique : diamétre d’ une sphére ayant |la méme vitesse de chute que
|a particule et une masse volumique égale a1 g.cm™®,

La Fig 1.10 présente schématiquement ces deux types de rayons pour une méme particule

[Renoux, 1998].

] Diamétre de Diamétre
La particule Stocks aérodynamique
dp= 0.5 um dg= 4.3 um d;=8.6 um
pp= 4glem’ ps= 4g/cm’
x =136 ;
Ven=0.22 cm/s Ven=0.22 cm/s Ven =0.22 cm/s

Fig 1.10-Diametre de Stocks et aérodynamique pour une méme particule
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Larelation entre le diamétre aérodynamique (d,) et le diamétre de Stocks (dg) est donné par la
relation suivante [Seinfeld, 1998] :

C; (da)

Avec p,: masse volumique de la particule et C. : facteur de correction de Cunningham dans e

1/2
d, =d, {M} (1.1)

cas d’' un diamétre aérodynamique ou d'un diamétre de Stocks.
Le coefficient de Cunningham peut étre donné par Seinfeld [Seinfeld, 1998] :

22, 1.1d
Cc=1+—""|1.257+0.4exp| - (1.2)
d 22,

Ap: est e libre parcours moyen apparent.

On peut classifier les particules en fonction du diamétre aérodynamique :
e Lesparticulestotales (PM) : I’ensemble des particules dans | air.

Les particules fines (PM10) : les particules de diametre inférieur a 10 um.

Les particulestrésfines (PM2,5) : les particules de diametre inférieur 22,5 pm.

Les particules ultrafines (PM1) : les particules de diamétre inférieur a 1 um.

Les nanoparticules (PMO0.1) : les particules de diametre inférieur auéhlqui sont
considérées comme les particules les plus nocives pour la santé.

Il est a noter que PM10 comptabilisent les PM2,5, PM1 et PMO0.1, tout comme celles des
PM2,5 englobent lesPM1 et PMO.1 et lesPM1 les PMO.1.

3.3.4 Granulométrie des aérosols

Plusieurs recherches sont engagées dans le développement des modéles daérosols
atmosphériques, afin d’en faire des caractérisations par leur composition chimique (minéraux,
carbone suie et carbone organique), leur concentration et leur spectre dimensionnel. Disposer
d'un tel modele permet de prédire la pollution particulaire, les effets radiatifs direct, semi-
direct et indirect et ouvre la possibilité de couplage entre différents schémas microphysiques
nuageux et la composition chimique atmosphérique. La composition physico-chimique des
a&rosols ains que leurs paramétres optiques dépendent a la fois de la dynamique
atmosphérique et la répartition en taille granulométrique qui est bien représentée par une
distribution log-normale. Cette distribution en taille des particules est un élément important

qui influe sur I'ensemble des parameétres optiques de |'aérosol. Elle dépend de la source des
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aérosols, ses variations peuvent étre fortes méme sil sagit des aérosols de méme type. Elle est

définie par:

1= -3/ T ( ] 13)

Elle représente la densité en nombre de particules par unité de volume damosphére

comprises entre lesrayonsr et r+dr
Ou encore, en utilisant dN/din(r), le nombre de particules dont |e rayon est compris entre In(r)

et In(r)+ dIn(r) :
In? [rj
dN(r) X M

dln(r) le Nt \/Z.In(ai)exp 2.|n2(0i) (4

Généralement on représente la granulométrie des aérosols désertiques par une superposition
de trois modes log-normaux : mode de nucléation d’Aitken, le mode d' accumulation et le
mode des grosses particules. Chacun de ces modes (i) est caractérisé par un rayon médian rp,

un écart type oj et X leur poids relatif ala population totale.

(pm™)

dN_/dr
n

10

Fig1.11- Distribution en taille des aérosols des deux principaux modes de la distribution en taille
normalisée des aérosols parisiens [ Chazette, 2005] .
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Si I'on cherche a évaluer la masse des aérosols, la distribution en volume V sera intéressante.
Cette derniére s écrit:

. dN
din(r)

(1.5)

La distribution en volume est une fonction log-normale elle aussi avec le méme écart-type de
celui de la distribution en nombre, par contre les deux autres parametres sont reliés comme

Suit ;

ro=r. exp(3|n2(ai )) (1.6)
o Xr3 exp(9/2 In?(c )) (.7
1 p )

Z(xi re exp(9/2|n2(ai )))

i=1

Pour ladistribution en masse, on alarelation :

R exp(9/2|n2(<7i )) (.8)
zp: (pi Xr3 exp(9/ 2In%(o; )))
i=1

X

Ou p (g.cm™) est la masse volumiques des particules dans le mode (i). r . donc supérieur a

r.;, cequi traduit le fait que la distribution du volume est décalée vers les grosses particules,

qui y contribuent le plus.

. i - Nombre
10 / \ —Volume :

(pm™)
=

dX /dr

n
- S
a0

10 10" 10°
r {um)

Fig1.12— Distributions normalisées en nombre et en volume déterminées au cours
de la campagne ESQUIF au-dessus de la région parisienne [ Chazette, 2005] .
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3.3.5 Solubilité

La solubilité d’ une substance particulaire dans les milieux aqueux ou les liquides présente une
grande importance du point de vue biologique car elle influe sur la vitesse de résorption par
I’ organisme. La solubilité peut aussi conditionner le choix de la méthode d’ échantillonnage et
d anayse. S agissant de substance qui comporte un risque d’irritation ou d'intoxication
générale. Leur vitesse de dissolution dans les liquides tissulaires peut avoir une influence
décisive. En revanche, cet aspect perd de son importance dans le cas des particules vibrogene,
lesquelles agissent directement au niveau des espaces pulmonaires; ¢’ est ainsi que le quartz,

normalement considéré comme un soluble, est extrémement nocif.

3.4. Les effets des aérosols
3.4.1. Effetssur la santé
Le danger des aérosols atmosphériques sur la santé humaine dépend de leurs compositions

physico-chimiques :

e Latailledeparticules

Les grosses particules (diametre > 10um), principalement d’ origine naturelle, n’ont qu’un
faible impact sur la santé : elles se déposent trés rapidement sur le sol ou elles sont arrétées au
niveau du nez ou avalées. L’évaluation de leurs émissions et de leur concentration parait
moins utile pour la protection de lasanté [MIRA, 2007].

Les particules fines (PMjo) et trés fines (PMys) pénetrent, quant a elles, plus ou moins
profondément dans le systéme respiratoire selon leur taille. Les particules de la fraction
inférieures a 2,5 pm peuvent pénétrer plus profondément et les plus petites peuvent étre
acheminées jusque dans les alvéoles pulmonaires, ou il y a passage de substances toxiques
voire dangereuses vers la circulation sanguine. Les fractions thoracique (<PMs) et alvéolaire
(<PM) des particules sont responsables de I'irritation des voies respiratoires, de I’ altération
de lafonction respiratoire surtout chez I’ enfant et les personnes &gées, de |’ augmentation de la
fréquence et de I'intensité des crises d’ asthmes chez des sujets asthmatiques, de problemes
cardio-vasculaires, d’ une augmentation de déces prématurés, d’ une diminution de |’ espérance

devie.
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TRACHEE
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ALVEOLES A =
PULMONAIRES = -__.__‘*-‘ .
-

- | —

B .

Fig1.13— Appareil respiratoire et pénétration des particules [ CITEPA, 2001]

e Lacomposition chimique
Le danger pour la santé dépend également de la nature chimique et de I’ éventuelle association
a d autres polluants (métaux lourds, HPAS) [Ghio et al., 1999]. En raison de leur caractére
potentiellement mutagene et/ou cancérigene, les suies, HPA et particules contenant du
carbone dans la fraction des fines particules présentent certainement un plus grand risque que

les particules d’ argile et de sable qui appartiennent alaclasse 2,5 a 10 um.

e Solubilité
La solubilité d’ une substance particulaire dans les milieux aqueux ou les liquides présente une
grande importance du point de vue biologique car elle influe sur la vitesse de résorption par
I’ organisme. La solubilité peut aussi conditionner le choix de la méthode d’ échantillonnage et
d analyse. S agissant de substance qui comporte un risque d’irritation ou d'intoxication
géné&rae. Leur vitesse de dissolution dans les liquides tissulaires peut avoir une influence
décisive. En revanche, cet aspect perd de son importance dans le cas des particules fibrogene,
lesquelles agissent directement au niveau des espaces pulmonaires; ¢’ est ainsi que le quartz,

normalement considéré comme un soluble, est extrémement nocif.

e Radioactivité
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L’ étre humain peut étre exposé a des substances radioactives présentes dans |’ atmosphére sur
de nombreux lieux de travail, par exemple dans |’ extraction de minerais radioactifs ou de
minerais contaminés par des produits radioactifs (c'est le cas dans les mines de phosphate),
dans I'industrie atomique et dans les laboratoires ou I’on manipule des produits radioactifs.
Certains problémes propres aux substances radioactives ont été définis et I'’on a mis au point

des techniques particuliéres pour obtenir des échantillons représentatifs.

3.4.2 Effets sur le climat

o Leseffetsdirects
Les particules interagissent avec |’ énergie solaire incidente et le rayonnement terrestre. Elles
captent I’ énergie radiative, puis la diffusent ou bien I’absorbent (Fig. 1.14). Les aérosols
diffusants ont un effet refroidissant, tandis que les aérosols absorbants convertissent |’ énergie

en chaleur et augmentent sensiblement latempérature de I’ air.

o Leseffets semi-directs
Les aérosols absorbants, en ayant un effet sur les profils de température dans I’ atmospheére,
ont un impact sur les conditions de formation des nuages. L’ augmentation de température
peut entrainer leur disparition par évaporation ou modifier leur extension géographique.

o Leseffetsindirects
Les aérosols peuvent interagir directement avec les nuages, qui ont eux-mémes un fort impact
radiatif sur le bilan énergétique terrestre. Lorsque des nuages se forment, les agrosols servent
de noyaux de condensation. A contenu en eau fixe, un nuage issu dune masse dair
fortement chargée en aérosols comporte un nombre de gouttelettes plus important qu’un
nuage issu d’'une masse d'air faiblement chargée en aérosols. De ce fait, le nuage a un fort
pouvoir réfléchissant (effet de refroidissement).
Les aérosols ont un second effet indirect : les gouttelettes qui forment le nuage, en général
plus petites, n'atteignent pas la taille critique au-dela de laguelle se déclenchent les
précipitations. La durée de vie du nuage se trouve donc augmentée; la couverture nuageuse
moyenne de la terre est également plus importante. Cette présence accrue de nuages a un

impact refroidissant ou réchauffant selon leur altitude.
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Top of the
\ \ atmosphere \ \ \ 5 \

g -
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(8} (IP e

P =/~ Indirect effect, - - - .-
onice clouds” | %
Surface and contrails - b
Scattering & Unperturbed  Increased CONC Drizzle Increased cloud height Increased cloud Heating causes
absorption of cloud (constant LWC) suppression. (Pincus & Baker, 1994) lifetime cloud burn=off
radiation (Twomey, 1974) Increased LWC (Albrecht, 1989) (Ackerman et al., 2000)

Direct effects JI

Cloud aibedo effect/
1% indirect effect/
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l\ Semi-direct effect ;

Fig |.14-Représentation de différents mécanismes radiatifs associes aux effets des
nuages en liaison avec les d’ aérosols [ Haywood and Boucher, 2000]

Les effets sur le bilan radiatif se mesurent par le forgage radiatif. Celui-ci est défini comme

étant la variation moyenne du flux radiatif net (solaire et infrarouge terrestre) ala tropopause,

associé notamment a la variation du contenu atmosphérigue de gaz ou d’ aérosols actifs vis-a

vis du rayonnement. Il sexprime en Waltts par métre carré. Un forcage radiatif positif

correspond a un réchauffement de I’ atmosphere, tandis qu’ un forgage négatif correspond a un

refroidissement.

La Fig. 1.15 montre les derniéres estimations des différents forgcages radiatifs du systéme

terrestre estimés par le nouveau rapport IPCC 2007.

RF Terms RF values (Wlm)) Spatial scale | LOSU
T
(7 |
‘ 3 1.66 [1.49 to 1.83] Global High
Long-lived J 3
greenhouse gases ! i 0.48 [0.43 to 0.53]
i i
‘ | =+ Halocarbon Global High
\ | ] i
|
i -0.05 [-0.15 10 0.05] | Continental
] Stratospheric
2 L2008 pasp 0.35[0.25 10 0,65] | toglopal | Med
|
D . |
O | Stratospheric water ! ; .
&| vapour from CH, | 0.07(0.02100.12 | Global | Low
£ |
c ! ! =0.2 [-0.4 to 0.0] L t Med
< Surface albedo La?d ss Black carbon i o1 ['o PR 2] w;?:n?al o
! on snow ! S0y
Continental | Med
[ Direct effect 0.5[-0910-0.1 1o global | =Low
g
Total
Aerosol | Cloud albedo . Continental
—_ .7 [=1.8 to «0.,
\ effect i ~| A to global Low
Linear contrails 0.01 [0.003 to 0,03] | Continental | Low
s
% Solar irradiance E—( 0.12 [0.06 to 0.30] Global Low
=

Total net
anthropogenic

1.6[0.6 10 2.4]

-2

Radiative Forcina (W/m®

Fig1.15—Forcage radiatif moyen global du systeme climatique exercé par les gaz a effet de
serre et par |’ aérosol atmosphérique [IPCC 2007].
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3.4.3 Effets sur I’environnement
En milieu urbain, les dépositions de particules dégradent le patrimoine immobilier, dont le

patrimoine architectural historique, en causant altération et dégéts esthétiques qui entrainent
des frais de nettoyage et d’ entretiens considérables. 1l est cependant difficile de chiffrer les
dégéts dus aux particules étant donné que celles-ci sont généalement associées a des
nuisances par d’ autres polluants : SO,, pluie acide (Mira, 2007).

L es particules fines peuvent étre absorbées par les plantes ou se déposer sur le sol. Leur degré
de toxicité dépend de leur composition chimique et de leur éventuelle association a d'autres
polluants (métaux lourds, HPA, ...). Ces particules peuvent par conséquent porter atteinte ala

biosphére, directement ou viala chaine alimentaire qui est liée aux organismes pollués.

4. Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons discuté de plusieurs aspects concernant la dispersion des
polluants dans |'atmosphéere. D’une part, nous avons parlé du probléme de pollution
atmosphérique. Celui-ci est d0 aux différents types de polluants émis des sources naturelles et
anthropiques ayant des effets néfaste sur I’ ére humain et sont environnement. Pour contrer
ces problemes plusieurs organisations ont imposé des contréles et des normes standards, mais

plusieurs de ces problémes subsistent encore.
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Chapitre 2

I nteraction de rayonnement éectromagnétique avec
lamatiere

1. Introduction
Décrire le phénomene de diffusion de la lumiére par un objet corpusculaire de taille, de forme
et d'indice quelconques, nécessite une connaissance préalable des réactions physiques et
optiques que la lumiere va interagir. Les principes de I’ @ ectromagnétisme qui apparaissaient
au Xixeme siecle, a permis le traitement classique des cas de I’interaction les plus simples,
comme celui des particules sphériques ou de taille trés différente de la longueur d onde
incidente. Cependant, I’ arrivée des lasers qui produisent des impulsions bréves et intenses
ainsi que des techniques permettant |’ étude d’ une particule isolée [Ashkin, 1970], aremisle
domaine a |’ honneur depuis les années 1980. En effet, I’ étude de I’interaction a pris un tour
plus approfondi en abordant des problémes beaucoup plus complexes, en particulier des
particules non sphériques ou des effets transitoires, et de réaliser des expériences nouvelles

impliquant de forts flux lumineux et des temps de pompage trés brefs.

Dans ce chapitre nous allons décrire les principaux mécanismes de diffusion de la lumiére par
des particules atmosphériques quelconques en utilisant plusieurs théories selon leur taille,
forme et composition chimique. Mais on va s intéresser notamment aux deux principales
théories de diffusion, Rayleigh et Mie qui sont al’ ceuvre dans laformation du signal Lidar (ce
dernier feral’ objet de troisiéme chapitre), la premiére s opére a partir des molécules de gaz et

la seconde a partir des particules (poussieres agrosols...) en suspension dans | atmosphere.

2. Théorie électromagnétique
2.1. Définition d’une onde électromagnétique plane
Une onde & ectromagnétique plane est I association d’un champ électrique E et d’'un champ
magnétique B. Les deux champs (électrique et magnétique) oscillent perpendiculairement
dans le méme plan perpendiculaire a la direction de propagation Z. On définit la longueur
d onde dans le vide 4 &1’ aide de la fréquence d’ oscillation w (rad.s %) par larelation i=2xc/w

ot c = 3.10 % m.s* correspond & la célérité de la lumiére dans le vide. Equ. I1.1 donne les
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expressions du champ éectrique et du champ magnétique en fonction de la fréguence

d oscillation w et du nombre d’ onde k= 27/

(E: Eoé( ot -T<.z)>

. .1
E): §Oé(wt -k2) ( )

Ou Eo et §o correspondent aux amplitudes maximal es respectivement des champs éectrique

et magnétique respectivement.

Iongrueur d'onde

= Direcnon de pPropagation

Fig. 1.1 — Onde éectromagnétique avec une polarisation linéaire rectiligne.

2.2. Polarisation d’une onde électromagnétique
La polarisation de la lumiére se définit comme étant le positionnement du champ électrique

dans le plan perpendiculaire a la direction de propagation. La Fig. 1.1 représente la
propagation d’ une onde é ectromagnétique plane avec une polarisation linéaire verticale.

Une onde éectromagnétique plane monochromatique de longueur d’onde A se propageant
vers |’ observateur dans la direction portée par le vecteur &, tel que & A&==8, (Fig. 11.2),

solution général e des équations de Maxwell, est polarisée elliptiquement.

Objet

Observateur

Fig. 11.2 — Représentation de propagation d’ une onde é ectromagnétique dans un repere
orthonorme (€,, €))
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Le champ éIectriqueE perpendiculaire aladirection de propagation, est décrit par :

E=Re(E&+ E/8)) (11.2)
ExetE, sont lesfonctionsd ondescomplexesseloné, et é, tellesque:

E=a, d@t-ked)

£ =, dlot-ker ) (11.3)

y

Ou ay et ay sont les amplitudes respectivement de E, et Ey, z la position le long de I’ axe de
propagation, «=2zv la fréquence angulaire, k=244 le nombre d’onde et & et & les
déphasages respectivement de E, par rapport a Ey.
On peut écrire:

X

— = cos(wt - kz+0,) (11.4)
X
Ey : :
gzcos(wt—kz+ Oy) COSO - sin(wt —kz+ d,) Sind (11.5)
Avec: 0= d,- dy (11.6)
En diminant la variable temporelle t, on peut montrer que I’extrémité du vecteur champ
électrique décrit une ellipse dont I’ équation est la suivante :

Ea2 (E\° _ EE
(—X> +<—y> - 2 =Zcoss=sn?s (11.7)
aX X

C'est I'équation d'une ellipse et dans ce cas |'onde est dite polarisée elliptiquement.
Pour déterminer les différents points de contact de l'dlipse avec la circonférence
rectangulaire, il vafalloir résoudre Equ. I1.7 et pour celaon fait le réarrangement suivant:

a’E,*- (2a,a, E,cosd)E,+ a2(Ez-a2sin’d ) =0 (11.8)

Considérons maintenant les cas suivants::
1. LesphasesdeE etE différent par un multiplede 7: E = a é’ et E=+ a,€’.
Dans ce cas, les composantes de E dans le plan perpendiculaire ak sont :

E.= a, cos (wt—kz+0)

E,= +a, cos (wt—kz+ 9) (11.9)
Ladirection du champ est constante dans le temps, car le rapport E,/E, est toujours le méme.
On qualifie cette polarisation de linéaire.

2. LesphasesdeE, et E, different par un multipleimpair de #/2: E = a,” et E = +iae’

E.=a, cos(wt—kz+ 9)

E,= +a, sin(wt—kz+ 9) (11 10)
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e S a=ay, dors le champ E trace en fonction du temps, un cercle dans le plan
perpendiculaire a z. On parle alors de polarisation circulaire. Si e champ tourne dans le sens
antihoraire pour un observateur qui voit |I’onde se diriger vers lui (sigpeon dit que la
polarisation est |évogyre (ou sénestrogyre, ou de polarisation circulaire gauche). Dans le cas
contraire (signe +), elle est dextrogyre (ou de polarisation circulaire droite). On montre
gu’ une onde lévogyre possede un moment cinétique dans la direction du vecteur d’ onde. On
dit aors gu'elle possede une hélicité positive. Dans le cas contraire (onde dextrogyre),
I” hélicité est négative.

e Si ax# ay le champ éectrique trace une ellipse, dont les axes principaux sont paralleles a
& et . Ondit alors que lapolarisation est elliptique.

3. Les phases de E, et E sont guelconques. Dans ce cas, on montre que le champ E trace

une ellipse dans le plan perpendiculaire a z, mais les axes principaux de cette ellipse sont
différents de &, et ,. Une rotation des vecteurs &, et &, (c'est-a-dire un choix différent des
vecteurs de base) nous rameénerait au cas précédent avec (ax # ay). La polarisation est

elliptique. L’angle quefait I’un des axes principaux del’ ellipse avec |’ axe des x est tel que:

E.E
tan(2l//)= 2 Ta% COS(éx'éy) (l I 11)

Ou on pose E= a,e% et Ey: ayeiéy. De plus, les demi-axes principaux a et b de cette elipse

sont tels que::

- :
f -
L —=

Fig. I1.3—Tracé du champ éectrique sur le plan xy dans le cas général d’ une
polarisation elliptique.

2.3 Parametres de Stokes
Nous pouvons méme représenter les parametres de Stokes en fonction des amplitudes

complexes ala place des amplitudes maximales comme suit:
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E =acepis) (113
E =3 exp(idy) (11.14)
On aura donc le systéme d'équation suivant:

/ EE+EE
| e S

EE-EE
Q= = 77 (11.15)
U EE+ EE

==y =y =X

i(E E+ E E*)

=X = =y =x

\Y,

Ces quatre paramétres introduits par le physicien irlandais Sir Georges G. Stokes [Stokes,
1852] permettent de décrire completement |'éat de polarisation d'une onde
éectromagnétique.
Dans le cas de lumiere non polarisée Q, U et V sont nuls. Lorsgue la lumiere est
complétement polarisee:

12= Q%+ U?%+ V2 (11.16)
I, Q, U etV sappellent les paramétres de Stokes qui décrivent I'état de polarisation des ondes
électromagnétiques, le premier paramétre | représente l'intensité totale de la lumiére, le
deuxieme parametre Q décrit la polarisation linéaire verticale ou horizontale, le troisieme
parametre U caractérise la polarisation linéaire a 45° ou -45°, le dernier parameétre caractérise
la polarisation circulaire gauche ou droite contenue dans la lumiere. Notons que les quatre
parameétres de Stokes sont exprimés en termes d'intensité et nous soulignons encore que ce
sont quantités réelles.
OU E’ représente le nombre complexe conjugué.
La lumiere naturelle est le plus souvent partiellement polarisée. Une radiation partiellement
polarisée peut étre considérée comme la somme de deux composantes, I'une étant
completement polarisée et |’ autre étant non polarisée. Ceci permet de formuler une définition

plus rigoureuse des parametres de Stokes en prenant une moyenne temporelle des quatre

(E E + E E)
e S
(E.E - EE)

parametres :

|
Q) _ X =X y

= " . 11.17
U (EE+ EE) ( )
v ===y =y =X

((E,E + EE)
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(4) Polarisation elliptique (Vz0)

R =

0<0 U=0 V<O Q>0 U=0 V>0 o=0 U>0 V<0 =0 U<0 V>0

.
)

I

(b) Polarisation linéaire (V = ()

Vo

Fig. 11.4 — Les états de polarisation usuels de la lumiere

En outre, ces paramétres jouissent de l'importante propriété d'additivité, principalement
utilisée lorsque nous avons affaire a une superposition de plusieurs millions d'ondes planes
avec des phases différentes, [Hulst V D, 1981].

=21, Q=23Q ;U= JU;; V=]V, (11.18)
Ou i, signifie chaque onde plane indépendante. Si nous avons maintenant une lumiére
partiellement polarisée. Les relations données par Equ. 11.18 continuent a étre valides pour des
intervalles de temps trés courts. Les amplitudes et les phases fluctuent lentement, et ou dans
ce cas nous pouvons utiliser I'inégalité de Schwarz qui montre que quelque soit I'état de
polarisation de lalumiére les paramétres de Stokes satisfont toujours larelation suivante:

0<Q?%+ U%+ v2 < |? (11.19)

L’ égalité s applique a une lumiére completement polarisée et I’inégalité concerne le cas d'une
lumiére partiellement polarisée ou carrément dépolarisee.
A cet égard, nous devons définir un degré de polarisation susceptible de caractériser I'état de
polarisation de chague lumiére, pour se faire on donne larelation:
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2 2 2\ V2
po Q7+ Ul + V) (11.20)

Avec:0<P <1

Le premier paramétre | est un nombre positif qui mesure I’intensité totale. Les trois autres
parameétres qui peuvent étre positifs ou négatifs décrivent I’ état de polarisation de laradiation.
P=1 correspond a une lumiére completement polarisée

P=0 correspond a une lumiere dépolarisée

0<P<1 correspond a une lumiére partiellement polarisee.

La signification de chaque paramétre apparait plus clairement en combinant les Equ. 11.3, et
Equ. 11.6 (Ies moyennes temporelles sont sous entendues) :

! A+ a \‘

Q| | &-&

U/l | 2aa,coso (1.21)
v 2a,a, Sind /

Les parametres de Stokes peuvent étre écrits de maniére équivalente en fonction de :
a’?=a?+ a} (11.22)
Et des angles S et € (Fig. 11.5) qui décrivent géométriquement I’'ellipse parcourue par

| extrémité du vecteur E [Hulst. V. D, 1981] :

Est

Fig. 1.5 — Parametres décrivant une onde simple polarisée dlliptiquement.

! &

Q| _ [ a®cos2 cos20

U/ | a%cos2s sin20 (11.23)
\% a’ sin2p
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Dans le cas ou ¢ est nul (Ex et E, sont en phase), V sera nulle (Equ. 11.24). La lumiére est
alors polarisée rectilignement. Dans la représentation donnée dans Equ. 11.23 et la Fig. 11.5
c'estlecasousin28=0

Equ. 11.23 se simplifie donc :

I al
<Q> = (az c0320> (11.24)
U a® sin26

On utilise souvent les parametres de Stokes normalisés al’intensitétotaleq etu: g= Q/I et
u= Ul/l.
On définit alors le degreé de polarisation linéaire par :

Piin = v+ (11.25)

Par la suite P sans I’indice est employé pour le degré de polarisation linéaire. L’angle de

polarisation est défini comme I’ angle du vecteur E compté positivement du nord vers |’ est :

0—1 rct . 11.26
—2acanq (11.26)

3. Diffusion de la lumiére par une particule
3.1. Introduction
La diffusion d une onde éectromagnétique par une particule [Bohren C. F, 1983], dépend de
plusieurs paramétres : lalongueur d’ onde 4, de |’ état de polarisation de I’ onde, des propriétés
de la particule dispersante (a savoir le rayon de la particule r ou paramétre de taille y=2xr/1,
I"indice de réfraction de la particule m) et des propriétés optiques du milieu environnant
(indice de réfraction du milieu environnant Mey;).
Pour un faible nombre de diffuseurs, la majeure partie de la lumiére incidente traverse le
milieu sans subir de diffusion. Pour une forte extinction du faisceau incident (régime de
diffusion multiple), la lumiere diffusée par une particule constitue une source secondaire pour
les particules voisines.
Dans le cas d'une particule, les ondes diffusées par les différentes régions du matériau
interférent les unes avec les autres. L'interaction d’une onde incidente avec une particule
sphérique, homogene, isotrope et non-magnétique de diamétre r dans un milieu non-absorbant
est décrite par les équations de Maxwell.
Seule la résolution des équations de Maxwell permet alors de déterminer I'intensité diffusée

par la particule sous toutes les directions. Gustav Mie [Mie G, 1908] est le premier a avoir
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résolu le probleme pour des sphéres diélectriques homogenes et obtenu une solution
anal ytique pour une particule sphérique de taille arbitraire.

Lathéorie de Mie est a la base de nombreuses technologies utilisant la diffusion simple de la
lumiére pour la caractérisation de milieux hétérogenes optiguement minces. Dans ce qui suit,
nous présenterons la théorie de Mie puis diverses approximations pour rendre compte de la
diffusion par une particule de petite ou grande dimension par rapport ala longueur d’ onde de

|a source lumineuse incidente.

3.2 Diffusion de la lumiére par une particule quelconque

3.2.1 La diffusion de Rayleigh

Lathéorie de Rayleigh [Rayleigh, 1871] décrit la diffusion de lalumiére par des particules de
dimension tres petite devant la longueur d'onde de la lumiére incidente (r<4/10). Dans ce cas,
le champ éectrique incident illuminant une particule peut étre considéré comme uniforme
dans le diffuseur et l'intensité de la lumiére diffusée est aors proportionnelle au carré du
volume de la particule.

En effet, lorsque la particule est soumise a une onde plane monochromatique de longueur
d onde 4, elle va produire un contre-champ ou champ induit P=¢E, qui engendre a son tour la
création d’un moment dipolaire au sein de la particule. Cette derniere va aors rayonner
(Fig.11.6), comme un dipble de moment : p = gaky

Ou « est la polarisabilité de la particul e, avec pour une sphere:
a=3V —=2  v= g8 (11.27)

V : est le volume de la particule
Pour une particule non absorbante placée dans I’ air, avec u=p €t en rappelant que m = \/8_/1 :

on obtient également que :
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E. —

aif

Fig.l1.6— Diffusion par un dip6le soumis a une onde é ectromagnétique incidente

En résolvant le probleme du dipdle statique, on obtient les intensités diffusées pour une

lumiére polarisé aune distance R :

m -1
mé+ 1

('//s) _ % (coszg o) (IM) _ 16 z* 18

=2 (o )Lt o (c0529 O) <|/A) (11.29)

0 1 \ly

| s

Pour une lumiere incidente non polarisée :

mé-1
m+ 1

K* o2 8 7% 16

Inon_pot () = % (et l)= R (1+ cos?0) |= R .(1+ cos? 0) I; (11.30)

La Fig. I1.7 représente une distribution angulaire de I'intensité diffusée a une distance R pour

une lumiére incidente polarisée en non polarisée :

Sans polansation

Paralléle

Perpendiculaire

Fig.l1.7— Distribution angulaire normalisée de la diffusion Rayleigh pour des polarisations
incidentes paralléle ou perpendiculaire ainsi que pour une lumiére incidente non polarisée
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Il est intéressant de connéitre les expressions les sections efficaces d’ absorption, de diffusion,

et de rétrodiffusion :
872 r3 mé - 1
02?;& = p) Im (m) (l | 31)
1282515 |m?-1)°
gmlee = 221 (11.32)
3 mé + 1
167416 [m2-1]?
oprolees 2% (11.33)
J) m+ 1

Remarques importantes
1. La composante perpendiculaire est isotrope. La composante paraléle est anisotrope,
elle s'annule pour un angle de diffusion de 8 = 90°.
2. L’intensité diffusée est proportionnelle ak* = (27 /11)* oc/ ™, les petites particules, les
molécules, diffusent donc beaucoup plus les courtes longueurs d’onde (bleu) que les
longueurs d’ onde importantes (rouge). Rayleigh a été le premier a expliquer |’ origine

delacouleur bleue du cidl.

3.2.2 Théorie de Lorenz-Mie

3.2.2.1 Equation d’onde et la méthode de séparation des variables

Cette théorie [Mie, 1908] traite le probleme de la diffusion d' une onde éectromagnétique

plane harmonique par une particule sphérique homogene, d’indice de réfraction m, isotrope, a

matériau linéaire, en résolvant les équations de Maxwell.

On sait que dans ce cas, pour étre solution des équations de Maxwell, une onde doit satisfaire

aux deux éguations d’ onde suivantes :
{VZE+mZk§E=O (11.3)

PPH+ mK H=0
On définit le potentiel scalaire ¥ qui satisfait I'éguation d'onde scalaire Equ. 11.34, ce qui

donneral'expression [Stratton, J. A, 1941] :

r2y+ mKe=0 (1135
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On définit également les deux vecteurs harmoniques My et Ny en coordonnées sphériques en
fonction du potentiel scalaire ¥ et que chacun d'eux satisfait I'équation d'onde vectorielle et

possede une divergence nulle :
My= IV x (r SD), Ny= % My//k (”36)

Donc les deux vecteurs harmoniques M et N ont une divergence nulle, le rotationnel de M est
proportionnel a N, le rotationnel de N est proportionnel a M. donc ils ont des propriétés
indispensables pour mieux représenter le champ électromagnétique. La difficulté de résoudre
I’ équation d'onde vectorielle se réduit alarésolution d’ une simple équation scalaire.

Nous appellerons la fonction scalaire la génération des vecteurs harmonique M et N [Bohren,
C. F., and Huffman, D. R, 1998].

Supposons que u et v sont des solutions indépendantes de |'équation d'onde scalaire définie

par Equ. 11.35, les champs é ectrique et magnétique peuvent sexprimer en M et N comme suit:

E= M, +iN,
H=mM,-iN) (137

En remplagant les vecteurs M, et N, dans Equ. 11.37, donc E et H peuvent étre écrits

explicitement comme suit :

i [atrw 1 a(rv) i o(ru)
E__kl mzkz(r“)l 6 op mkr 0rof
1 o(rv) 1 &(ru)
l’? 26 mkesno arao | (139
o2(rv) m o(ru) i &%(ru)
k[ mzkz(”’)l”f [ sno op Kk 0ro0

Uy (11.39)

a(ru) 1 6 (rv)
'r 50 mkrsno 600

L’ équation d’ onde scalaire s écrit donc en coordonnées sphériques :

12 (r2 asU>+ ! o (sin@ al[/)+ ! 82l[/+ m2k? =0 (11.40)
r2 or or r2sing o0 00 r2sing ¢ '
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La théorie de Lorenz-Mie consiste a utiliser une méthode de séparation des variables pour

résoudre I’ équation précédente :

v (t.0.4)=R1)OO) D) (11.41)

L'injection dans Equ. 11.40 abouti a |’ équation suivante:

116(28R> 1
———|rc=)+
or

16(_ a@) 1 1 0%
- — — |9n
r2sing @ o0

0 =) a7 3 a¢2+k2mz=0 (11.42)

On multiplie Equ. 11.42 par r?sin®6, on obtient :

2

10 /. o0\ , 1 &0
5 (sm@ £)+sm 0 KPmer2+ 3 6752_0 (11.43)

Les trois premiers termes de |’ équation Equ. 11.43 sont fonction der et # mais pas de ¢, donc

I'unique possibilité pour que Equ. 11.43 soit solvable est quand :

Fo
—+120=0  (11.44)
o

Ou | est un entier

0 00
— <§n0@>+sin20k2mzr2-lzzo (11.45)

o0\ I?
) 0 (11.46)

— (sm@ @ __sinze =

10 OR
(g2 2 =
R@r(r ar>+k2mzr n(n+1)= const (11.47)
Bt 18('96@) ® (n+1)= const  (11.48
Snd & 20 sin 0 -Sinze—-nn = con (11.48)

Dans |'ordre de satisfaire I'équation Equ. 11.47, la sélection de la constante n est aussi pour des

simplicités mathematiques.
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Le réarrangement des équations, Equ. 11.45, Equ. 11.47 et Equ. 11.48 mene ala décomposition

suivante :

- Equation azimutale:

—— +p12=0 (11.49)

- Equation polaire:
1 9 ( ea@)+ (n+1) " Voo (150
sno oo \0"7 5g) T \MM g2y ) O (11.50)

Posons i = cos0 , I'équation Equ. 11.50 se transforme en:
2

d 00 I
@ <(1—Iu2) %) + (n(n+ 1)-S|TZQ> 6=0 (I I 51)

- Equation radiale:

2
aR, <k2rr12- n(n: 1)> R=0 (11.52)

dr? r
Les solutions de Equ. 11.49 sont du type:

@=a coslg+ bysinlg (11.53)
ay et by des constants arbitraires.

Les solutions de Equ. 11.51 sont polynémes de L egendre associés.

=P\ (1) = Pl (cost) (11.54)

1.5 T T T T T T T T
—n=1
—n=2
1 n=3
E"‘- 77777777 n=4
“.‘ """ n=5 ‘:.",I,f
N n=6 S ll
0A5~\ . - G "I-I'/
§ \ [N \N .7 - S~ ~ PR RN !,
o ., N N ~ — . /1.
g v/ ,?r\'/ NN /\-, N \ , I
=t \ ] / N \¢ o /‘ Y '\ 5 ’ ,',I
o oF l‘\ I/ \ e ..\ S /N N\ // / / 7]
AN AN G
.M, , % K & A
5 Rt S N A
, . )\.__," ___..-"‘;‘~_,<._.\<.\C/
_0.5—l' ST T T N
o
I/
1 | | | | | | | | |
1 0.8 -0.6 0.4 0.2 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
cos (0)

Fig.l1.8—Lessix premiers ordres du polynéme de Legendre
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Les solutions de Equ. 11.52 sobtiennent en effectuant le changement de variable:
1
7
x . estle paramétre de taille.
On obtient :

krm= ym=p Et R:< >Z(p)

dz 1dz ( n(n+1/2)2>
- = (1-———=)z=0 (11.55)

—+
dp2 p dp p?
Les solutions de cette équation sont les fonctions de Riccati- Bessel et leurs combinaisons

linéaires définies, comme suit:
Z=Zni12(p) (11.56)

Ains lasolution de |’ équation Equ. 11.52 est:

1
R= \/ﬁznﬂjz(kmr) (||57)

En combinant les équations Equ. 11.53, Equ. 11.54 et Equ. 11.57, lafonction d'onde élémentaire
en tout point de la surface sphérique peut avoir |'expression :

¥(r.0, ¢)= Z+12(kmr)PE(cos0) (a; coslg+ b, sinlg) (11.58)

1
vkmr
Les fonctions de Riccati-Bessel désignées en Equ. 11.57, peuvent étre formulées comme

combinaison linéaire des fonctions de Bessel et Neumann d'ordre demi entier : Jo. 12 et Ynr12

1@ = 5 daels)
o

y,(p) = - /7 Yor12 (p)

Les fonctions J,.12(p) sont définies a l'origine, tandis que les fonctions Y,.12 (p) ont des

(11.59)

singularités a y = 0 ou elles deviennent infinies. Donc nous pouvons utiliser J,. 1/2(p) est non

pas Y12 (p)  pour représenter I'onde al'intérieur de la sphére.
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5 3 3 3O

a b wN - O

0.8

>

0.6

Jn (%)

Fig.l1.9 —Lessix premiers ordres de la fonction de Bessel de premier type

S5 3 3 S
[T

A OWONPEFO

0.8

0.6

>

0.4} e, -

1
>
1l
)]

0.2|

Yl(x)

0.2} . ‘-“ :‘,f \ o ) . ST
-0.4f
-0.6f

-0.8}

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20

Fig.l1.10— Lessix premiers ordres de la fonction de Bessel de deuxieme type

Maintenant, la solution générale de |'équation scalaire sécrit :
0 n
Y(r,0, )= Z Z PL(cosH) (cnz//n(kmr)+dnyn(kmr)) (a4 coslg+ b, sinlg) (11.60)

n=0I=-n

En se servant des équations Equ. 11.57 et Equ. 11.59, on pourrait écrire:
R= ¢,y (kmv) + d,y_(knr) (11.61)

Ou ¢, et dy, sont des constantes arbitraires.



CHAPITRE 11 : INTERACTION DE RAYONNEMENT AVEC LA MATIERE

S cy= 1etd= +i, (i: symbole imaginaire des nombres complexes), on obtient les fonctions

liées aux fonctions de Bessel du 3éme ordre [Abramowitz. M, 1964] :

EV ()= v () +iy (0
D () =y (0 -iy,(»

5,(]2) (p) est lafonction de Hankel de seconde espéece et d'ordre demi entier qui ala propriété de

(11.62)

sannuler a l'infinie. Cette fonction est donc convenable pour la représentation de I'onde

diffusée.

3.2.2.2 Représentation de I'onde électromagnétique en coordonnées sphériques
L’analyse de la diffusion éastique d'une onde éectromagnétique plane par un aerosol
sphérique conduit a considérer que I'aérosol est homogene, doté d'un indice de réfraction
arbitraire m, situé dans un milieu dindice de réfraction valant I'unité. La radiation incidente
est portée dans la direction positive des z, avec une polarisation linéaire et que l'origine des
coordonnées est pris au centre cet aérosol sphérique.

E'=eikey,

Hize-ikZUy (11.63)
Pour déterminer les fonctions scalaires u et v, nous aurons besoin d'une seule composante de
Equ. 11.38.
En utilisant le théoréme d'addition de Gegenbauer, permettant le développement d'une onde
électromagnétique plane en polyndmes de Legendre et séries de Bessal [Stratton, J. A., 1941],
on peut aboutir aux expressions des champs interne et diffusé de la particule :

Z( )nn(n+1) w, (k)P3(cosd) cosg
(11.64)

kZ( |)” 0 +1) z//n(kr)P (cosh)sing

Concernant I'onde interne qui devrait étre exprimée en séries similaires mais avec d'autres

constantes, parce que lafonctiony (p) est infinie al'origine, seulement lafonction y_(p) qui

sera utilisée pour I'onde interne ce qui donne donc:

- mkz( )nn(n+1) Cn w,,(Mkr)Py( cos6) cos¢
(11.65)

+1
mkz( )n n(n+1) Dn l//n(mkr)P (cosd)sing
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Pou I'onde diffusée les deux fonctions'y (x) et y, () devrons sannuler a I'infinie, donc les

fonctions de Hankel possédant cette propriété qui serons utilisees pour |'onde diffusée.

us= Z( " n(n+1)A“ & (kr)PX( cos6) cos ¢
(11.66)

Ve kZ( |)n 0 +1) Bn &, (kr)P(cos6) sing

3.2.2.3. Calcul des coefficients de Mie
Les coefficients internes et externes de Mie se déterminent al'aide des conditions aux limites
a la surface de |'aérosol, pour cela on se sert de la continuité des composantes tangentielles

des champs E et H ala cette surface sphérique (r = a).

E)+Ej = E!
g (11.67)
HQ+H9=H9
E+ES=E;
T (11.68)
H+HF = Hy

En tenant compte des équations Equ. 11.38-Equ. 11.39 et Equ. I1.64-,Equ. 11.66

%[r(u@us)]:%%[rut] (11.69)

Et u'+uS=mut
0 . 10
Et v'+vS=v!
De Equ. 11.69 et Equ. 11.70 on obtient:
y.m[(ka) - Ané,(ka)] = Coy (kma)
[, (ka) - By, (ka)|= Dy, (kma)
[y, (ka) - Acg (ka)] = Coy, (ki)
m{y,, (k) - Bné, (k&) =Dy, y, (kma)
Si on dimine C, et D,,, on obtient:
My (M) v GO - v (0 v, ()
my, (M) &,00 - €0 v, (my)
_ (M0 v, GO - My, Go) v, ()
v (M) &,00 - mEQ) v, (my)

(11.71)

(11.72)

(11.73)
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Avec, y = ka
Pour étre calculés numériquement, de fagon stable, ces coefficients sont reformulés en

fonction des dériveées logarithmiques des fonctions de Riccati-Bessdl :

A = p©® MO () = Dm0
" mD@ () - DP(ny)

5 - p® D0 - MDY (my)
" " D@ - mDP(ny)

(11.74)

Ou pour plus de détails [Bohren, C. F. 1983] :

DM (2) = an (11.75)
5@ () = &2
D®(2) = Z:”((ZZ)) (11.77)

3.2.2.4 Diffusion de la lumiére par un aérosol

Diffusion de la lumiére obéit aux équations de Maxwell ou I'on peut considérer que les
susceptibilités électrique et magnétique sont continues a I'intérieur qu’'a |’extérieur de la
particule. A I'interface entre les deux, la discontinuité impose de fixer des conditions aux
limites pour les champs électrique E et d'induction H afin d'assurer la conservation de

I’ énergie a cette interface :

Ou dSest I' éément orienté, unitaire, de I’ interface entre les milieux intérieur et extérieur.
Le probleme étant linéaire, il est possible de construire des solutions par combinaison linéaire
de solutions connues. En particulier, il suffit de traiter deux polarisations incidentes pour en

déduire les solutions pour toutes |es polarisations possibles.

3.2.2.4.1 Matrice des amplitudes de diffusion

On considere une particule de forme arbitraire éclairée par une onde électromagnétique plane
harmonique. Les champs électrique et magnétique incidents (i) sur la particule dans le repére
. &, & sontdonnésEqu. Il.1.
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[l

Particule
Im,

[¢H]
”

Onde incidente

El o, X

Fig.l1.11— Schéma angulaire d’ un processus de diffusion par une particule, d’ une onde
incidente monochromatique et polarisée.

Dans le cas de I’ é&ude optique d’ aérosols, on s intéresse essentiellement a la lumiére diffusee
a grande distance de la particule, ou le champ électrique est aors transversal. Ce champ est
décomposé en une composante en deux composantes paralléle et perpendiculaire au plan de
diffusion [Bohren C. F, 1983]:

E = (En@p+Ene) €M V=FE, 8, +E,;@, (1.79)
271' 2 next T
Avec: k=— =
A Avide

Dans |e repére sphérique (1, 6, ¢) / (&, &;, & )ona:

{ 8, =sSingg -cosge =-8 (11.80)

84= Cosp & +sing @ = SN0 & + cos &

(11.81)

{E//, = COS¢ EXi + S|n¢ Eyi
E_Li = S|n¢ Exi - COS¢ Eyi

Le champ diffusé (s : scartted) est décomposé en deux contributions :
Es= Ej @)t E s (11.82)
Avec Bx=8, €;5=-8, 85X Bx= & (11.83)
Le matériau de la particule étant linéaire, on peut écrire la proportionnalité entre le champ

émergent et le champ incident, comme suit :
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E)=" R E) oo

E/s : composante parallele du champ diffusé
E.s: composante perpendiculaire du champ diffusé
E/;i . composante parallele du champ incident
E.i : composante perpendiculaire du champ incident
S, S, S, S sont les éments de la matrice des amplitudes de diffusion de Mueller [Mueller,
H, 1948.], composée de coefficients, en générale complexes, dépendant des angles zénithal et
azimutal de diffusion 6 et ¢ et des propriétés optiques du diffuseur (taille, forme et indice
complexe de réfraction) :
R : ladistance par rapport ala particule.
Z: lacomposante de R suivant la direction de propagation de I’ onde incidente
A lalongueur d’ onde dans e milieu extérieur d’ indice Ney.
L’ étude de la diffusion se ramene alors a la détermination des composantes § de la matrice

de diffusion.

Remarque: S et S, = 0 pour une particule de forme sphérique.

O (2n+1)
S = n D) (Anmn + Bnty)
n=1 (11.85)
B (2n+1) +B
S = Z, n(n+ 1) (AnTn n”n)

Avec 1, et 1, sont les fonctions de Legendre de degrén :

Py

™= gng (11.86)
dP}

T g (11.87)

Pour faciliter les calculs, Wiscombe [Wiscombe, 1980] propose des relations de récurrence qui
permettent de calculer aisément ces deux suites de fonctions 7, (cosd) et z,(cosd) par
récurrence ascendante.
L’initialisation de cette récurrenceest 7p = 0, m = 1 et 1p = 0 ; et les relations permettant de
passer du triplet (7-; (cosO) , 7 (cosO) , 7, (cosd)) au couple (7m+1 (COSO) , 7+1 (COSH)) sont:
S = cosé m, (cosb) (11.88)
t = s— - (cosb) (11.89)
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w1 (COSO) = s+t +t/n (11.90)
w1 (COSH) = (N+ 1)t —2n (11.92)
25 T
—n=0
—n=1
. n=2| |
TN -n=3
N n=4
A 3 |
-~
A
T otof~—_ N\ .
-~ \\
_____ \'\.
s T T~ - A N
N S e —
of N ~_ T i
~ =< L~ TS
~.._ = i -
% 10 20 % 20 50 % 70 0 90
0(°)
Fig .11.12— Représentation graphiques de la fonction angulaire 7, en fonction de 6
25
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Fig .11.13— Représentation graphiques de la fonction angulaire z, en fonction de 6

3.2.2.4.2 Relation avec les parameétres de Stokes

Etant donnée une lumiére incidente caractérisée par les parameétres de Stokes |, Q;, U et V,
Apres avoir interagie avec une particule quelconque, la lumiere émergente sera elle auss
caractérisée par un nouvel ensemble de parametres de Stokes s, Qs, Uset Vs Vuelalinéarité

du milieu (particule), nous supposons que chague paramétre de Stokes de la lumiere



CHAPITRE 11 : INTERACTION DE RAYONNEMENT AVEC LA MATIERE

émergente peut étre exprimé comme une combinaison linéaire des quatre parametres de

Stokes de lalumiére incidente suivant larelation de Mueller :

ls S S Sz Su li

QU _ [Sa S S S| [ Q (11.92)
Us S S Sz S Ui '
Vs Su S S Su Vi

Avec .

Su= 5 (ISIP+IS P+ ISP+IS)  (11.93.)
Sp= 3 (1SS 1SIIS?)  (11932)
Su= Re(SS+ SS)  (11.933)

Su= 1M (S$S%-SS)) (11.93.4)
$u= 1 (1SS 1SP+IS?)  (11.935)
So= 5 (ISP+IS> ISy1>1S52)  (11.936)
Se= Re($S5-SS)  (11.937)
Su=Im(SS+SS,) (11939
Su= Re(SSi+ S1S)  (11.93.9)
Si»=Re(S$S-SS) (11.93.10)
Sp=Re(SS+SS)  (11.93.11)

Su= Im($S-5S)  (11.93.12)

Su= IM(SS+ $S)  (11.93.13)
Sp=Im(SS- $9)) (11.93.14)

Si= IM(SS- $S)) (11.93.15)

Se= Re(S1S-Sy)  (11.93.16)

Dans le cas d une particule sphérique ou orientée a éatoirement, les éléments S; et S4 de la

matrice des amplitudes sont nuls.

3.2.2.4.3 Sections efficaces et coefficients de diffusion

Une particule dont I'indice m/me <>1 diffuse une partie de I’ énergie |Is (watt) de I’onde
incidente.

S m est complexe, la particule absorbe également une partie de I'énergie s de I’onde

incidente |, aveC leg =laps +1s
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Ou le est la quantité totale d' énergie prélevée a I’onde incidente ou intensité éteinte,
atténuation ou extinction.

De maniére classique en physique, on peut définir des sections efficaces pour cette particule.
Les sections efficaces sont homogenes a des surfaces, qui quantifient |’ efficacité de la

particule, en termes d’ absorption et de diffusion de |’ énergie électromagnétique de |’ onde :

I
La section efficace d’extinction : o, = ILXt () (11.94)
i

I
La section efficace de diffusion: o = I—S () (11.95)
i
I
La section efficace d' absorption : o, = % (m?) (11.96)
i
Ou Isest I'intégrale suivante :

T 21

4
|S=f ls (o) dQ= jj ls@o) r2singdo dg (11.97)
0 00

Une partie de la lumiére est diffusée dans la direction d’ou vient la lumiere incidente, la

lumiére est dite rétrodiffusée (Ipack). La section efficace o est définie comme étant :

I
La section efficace de rétrodiffusion : o 0= @ () (11.98)
i

La section efficace de diffusion o, est alors définie dans le cadre de notre approximation par :

O'SZ% j Fll.dQ: %r LﬁFll(Q) Sn(@)de (II99)

Avec :

1S (D) P+1S(D)I?
2

F12(0)= (11.100)

De fagon similaire a la définition de o5, on peut assimiler I’énergie absorbée et |I'énergie
interceptée par la particule comme étant |’ énergie tombant respectivement sur les surfaces oaps
et oex. EN prenant en compte les phénomeénes d’ interférences entre champ incident et champ
diffusé dans la direction de diffusion avant (6=0°), la section efficace d extinction ocex
s exprime de fagcon générale par |’ intermédiaire de la partie réelle de lamatrice d’ amplitude S

Cext= %”. R[S(6=0)] (11.101)

Et d' &preslaloi de conservation de |’ énergie:

Oabs=0Oeyt - Os (11.102)
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1(\ Partcule

Sphére O
p e . m e
11‘J'I'rlglﬂ'.l|l'l.: 1

m,,

A

k

Ee > Onde incidente
L I R I O nnaE“,(!J,)\.

Fig.l1.14— Schéma représentatif de la section efficace de I’ interaction entre une onde plane
électromagnétique avec une particule

On définit également des efficacités de diffusion, d absorption, d'extinction et de
rétrodiffusion, en normalisant les sections efficaces correspondantes par celle de la particule,
avec pour une sphérederayon a:

_ Oext _ Os _ Oabs _ dos
Qo™ 72+ &% 72 Q™ 72 Qo™ g 72 (1109

Avec Qest I’angle solide.

ma® représente la section droite géométrique de la particule ou la moyenne des surfaces
geomeétriques projetées pour des particules

Il est anoter que les efficacités d’ extinction sont |e plus souvent supérieures a 2.

Le caractére ondulatoire (et non pas seulement balistique : optique géométrique) de la

lumiére, explique ce phénomene.

Yy

Yy

Fig.l1.15— Interaction de rayons paralléles avec un objet sans et avec potentiel d’interaction

Donc on peut exprimer |es sections efficaces des aérosols :

2 o0
La section efficace de diffusion: o5 = ?ﬂ Z @2n+1) (A% + |By? (11.104)
n=1
. . L 2
La section efficace d’ extinction: oy = F Z(2n+1) Re (A,+B,) (11.205)
n=1
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o0 2

Z(2n+ 1) (-D)" (A+B,) (11.106)

n=1

La section efficace de rétrodiffusion: oy, =

K

[l faut noter que:

- Théoriquement : Q, —2 pour r — o

- Numériquement ces series infinies sont tronquées a partir de : Ngep = 1 + 413 + 2

- D’ aprés le principe de I’ approximation localisée, les termes n de I’ expansion correspondent

adesrayons qui impactent sur la particule ala distance R, du centre de celle-ci :

R, = <n+ %) %{ (11.107)

avec <n+ %) =y (11.108)

3.2.3 Particules non-sphériques

Pour les particules de tailles intermédiaires et de formes assez simples (symétrie de révolution
par exemple), il existe des théories pour différentes formes et pour différentes talles de
particules. Par exemple, lathéorie T-matrix [Mishchenko et a, 1996] permet un calcul assez
rapide pour les particules ellipsoides aplaties ou allongées. Pour des formes complexes ou
quel conques, des théories commencent a étre élaborées [Mishchenko et al, 2000] telles que les
méthodes des éléments finis [Silvester et Ferrari, 1996] ou méthode du Finite Difference Time
Domain (FDTD) [P.Yang et N. K. Liou, 2000]. Ces techniques sont tres précises mais trés

colteuses en temps de calcul, ce qui constitue leur principal handicap.

3.2.4 Décomposition en séries de Debye

Lathéorie de Debye est une réécriture de la théorie de Lorenz-Mie qui donne la possibilité de
quantifier la contribution des différents modes de diffusion (au sens de I'optique
géomeétrique): réflexion, réfraction, diffraction, réflexion interne [Hovenac E, 1992],[Lock
James A, 1997]. Tout en gardant L’aspect rigoureux de la théorie de Lorenz Mieg, la
décomposition en série de Debye permet de séparer, et ainsi mieux comprendre les différents
phénomenes de diffusion de lalumiére.

Debye réorganise les coefficients de diffusion de Mie (A, Bp) en fonction du taux de
transmission T et du taux de réflexion R pour une onde sphérique éémentaire. Lorsgu’une
onde rencontre une surface, une partie de I’onde est transmise et |’autre est réfléchie (Fig

11.16). Chaque (An, Bn) seraexprimé en fonction de T, et R..
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{g"‘ngg = %[1 R@)_ T (ngll))p-l Tng)] pour { lr:g (11.100)

Chaque p correspond a un mode de diffusion.

R,(fz): Coefficient de réflexion de I’ onde incidente partiellement réfléchie (réflexion spéculaire
et diffraction) versle milieu extér

ieur.

TE]ZD: Coefficient de transmission des ondes externes partielles vers I’intérieur de la particule.
Une partie de I’ onde incidente est donc transmise al’ intérieur de la particule.

R,ﬁll): Coefficient de réflexion des ondes partielles internes sur la surface interne de la
particule.

TU?: Coefficient de transmission des ondes partielles internes vers le milieu extérieur. Pour
les expressions et méthodes de cal cul des coefficients des séries de Debye :

p = 0 correspond a la diffraction et laréflexion spéculaire,

p=1alaréfraction simple,

p =2 al’onde partielle qui asubi une réflexion interne,

p = 3 avec deux réflexions internes, ect.

Ondes diffusées

Diffraction Réfraction simple  Réfraction avec | réflexion
+ Reflexion (p=0) ®=1) witerne (p=2, 1* Arc-en-ciel)
\ ’ 4 2 ==
22 2112 1 pl
1 \ Rn TrrT"' THR Tn
] 1] )
~1 \1 11
ST ey T T
nde incidente .
mp ¢ . :} >

Ondes internes

Fig 11.16— schéma d’interprétation de la méthode de décomposition de Debye
[Hovenac E, 1992]

Pour I'onde partielle p et I’ordre d’expansion n, les coefficients de diffusion externe

S écrivent:

An(p):i _p@._ N @1 (oaD\PL (12)
{Bn(p) 5|1~ leTn (Ri7) T (11.110)
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La série de Debye porte sur le nombre de réflexions internes pris en compte al’intérieur de la
goutte (p alant de 1 a oo pour prendre en compte tous les modes). La constante 1/2
représente la diffraction et R? la réflexion extérieure. Dans le cas, d’ une somme infinie, on

retrouve les coefficients de diffusion externe de la théorie de Lorenz-Mie.

3.2.5 Lois de I’optique géométrique

L’ optique géométrique assimile I’ onde incidente a des rayons lumineux et sépare la lumiére
diffusée en lumiére réfléchie, réfractée, ou ayant subie plusieurs réflexions internes [Nagwi A,
1991]. La condition d' utilisation de ce modéle est que la taille de la particule doit étre trés
grande par rapport a lalongueur d onde.

Nous alons nous intéresser au parcours des rayons lumineux dans et autour de la particule et
aleurs propriétés (intensité, phase...).

Les directions de diffusion et I’ intensité des différents rayons sont déterminées par les lois de
Snell-Descartes.

On considere un rayon incident sur la surface d’ une sphere (Fig. 11.17) :

- Ce rayon est pour partie réfléchi (réflexion spéculaire), p=0, et pour partie transmis
(réfraction, avec éventuellement de I’ absorption) al’intérieur de la particule.

- Lerayon transmis est a son tour réfléchi et transmis (vers |’ extérieur), p=1, puis p=2, ect.

Fig 11.17— Parcours d’ un rayon dans une sphere

Sans absorption, ce cycle se reproduit indéfiniment. Il est a I’ origine des résonances de Mie
ou résonances morphol ogico-dépendantes (MDRS) [Chylek, P, 1980].
En suivant Van de Hulst [Van der Hulst H. C. 1981], on trouve des relations générales pour
les directions de diffusion :

6= 2r- 2pr (11.111)

aveC m coS7 = COST (11.112)
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Avec pour les coefficients de Fresnel en amplitude :

sint - msint

r,= — —

™ dnz + msint (11.113)
m sint - Sint

r,=

m sint + sint
Et pour lesintensités:

&= 2 pour p=0

ex= (1-12? pour p=1 (11.114)
e= 12 (1-r2? pour p=2

Ou x correspond alapolarisation (parallé e ou perpendiculaire).
De I'Equ. 11.113, on déduit que la réfraction simple n’existe plus aux angles de diffusion
supérieurs a &, et que I'intensité du rayon réfléchi est nulle al’angle de Brewster 6 (pour la
polarisation paraléele) :

0, =2 cost (1/m) (11.115)

Et Og = 2tant (A/m) (11.116)
L’intensité diffusée est proportionnelle au carré du diamétre de la particule :
AR

| it = |o|—2 €2 D (11.117)

Ou R lerayon incident, D est un parametre de divergence et | est la distance d’ observation.
L’ optique géométrique montre qu’il existe un minimum de déviation pour les rayons p=2,
responsables du phénomeéne d arc-en-cie :

Opc = 20- 4 (11.118)
avec M COS7,. = COSTy: € 75 = +/ (MP-1)/3 (11.119)

Angle de réfraction limite

T Pas de diffraction...

-~ Powmt focal
Rayons
mciden

1% Arc-en-Ciel— ————--'-'-a'i}:.l
Al

Fig 11.18— Schéma explicatif du phénomene d’arc-en-ciel

Les diagrammes de diffusion selon la décomposition de Debye et I’ optique géométrique sont

présentés sur laFig. 11.19 en polarisation perpendiculaire pour les six premiers ordres.
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m=1.332

D-100pm oG

3=0.,6328um Debye
Polar: perp. W
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Fig 11.19— Diagrammes de diffusion d’ une goutte d’ eau de diamétre r=100um,
selon I’ optique géométrique et avec la décomposition de Debye (1 seule onde partielle)

On observe une grande différence entre eux de telle maniére que les ondes réfractées existent
pour tous les angles selon la décomposition de Debey. La notion d’angle limite de |’ optique
géomeétrique N’ existe plus. La théorie de Debye prend bien en compte I’ aspect ondulatoire de
I’interaction et les aspects finis de la particule. Elle propose une bonne description sur tous les
angles de diffusion.

3.2.6 La diffraction de Fraunhofer

Lorsque la talle des particules est trés grande devant la longueur d’onde de la lumiéere
incidente (d >10-20 1), I'intensité diffusée est essentiellement concentrée dans la direction
avant. On utilise alors les approximations de |'optique géométrique pour décrire la diffusion
de la lumiere. Une particule dans un faisceau lumineux peut alors étre considérée comme un
disque circulaire de méme diamétre. La lumiere incidente est diffractée par les contours du
disque et on observe en champ lointain des anneaux sombres et brillants caractéristiques des
maxima et minima de l'intensité lumineuse diffractée. On parle aors de diffraction de
Fraunhofer [Born et Wolf, 1985]. Les positions des anneaux dépendent seulement du diamétre
de la particule et de la longueur d'onde de la lumiére et non des propriétés de la particule ou
du milieu environnant. Les variations angulaires de I’intensité lumineuse diffractée par une

particule sphérique de diamétrer vérifient larelation :

62



CHAPITRE 11 : INTERACTION DE RAYONNEMENT AVEC LA MATIERE

an\? o (A g
) J;Szg snf) (11.120)

Ip(0) =

Ou J; est lafonction de Bessel du premier ordre.

Fig 11.20— Figure de diffraction par une goutte d’ eau sphérique de rayon
environ 25 um, au voisinage de 6= 0

4. Conclusion
Nous avons décrit dans ce deuxiéme chapitre les théories de la diffusion de lalumiére par une
particule sphérique éclairée par un faisceau lumineux, en s appuyant sur les équations des
ondes éectromagnétiques de Maxwell ou les susceptibilités éectrique et magnétique sont
continues al’intérieur et al’ extérieur de la particule. On a déterminé ainsi I’intensité diffusée

par les particul es dans toutes les directions, en utilisant plusieurs théories.

Commengcant par lathéorie de Rayleigh, qui décrit ladiffusion de lalumiére par des particules
de faible dimension devant la longueur d’ onde de la lumiére incidente, comme les gaz et les
molécules d'air. En passant par lathéorie de Mie qui a pris une grande part de cette éude, car
elle est appliquée dans I’ étude d’interaction de la lumiére avec des particules un peu grosse

comme les aérosols y compris les aérosols désertique, dont fait partie notre étude.

On a présenté aussi d autre mode de diffusion, tel que La théorie de Debye, qui donne la
possihilité de quantifier la contribution des différents modes de diffusion au sens de I’ optique
géomeétrique : reflexion, réfraction, diffraction, réflexion interne. Et finaement la loi de
I’ optique géométrique appliquée aux particules de tres grande taille par rapport a la longueur

d’ onde.
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Chapitre 3

La méthode de télédétection Lidar

1. Introduction a la télédétection optique

La télédétection optique est une technique qui permet d étudier de nombreux phénoménes
atmospheériques ou terrestres au moyen de capteurs placés au bord d avions, satellites ou sur le
sol. Ces instruments enregistrent les rayonnements émis ou réfléchis par la I’ objet a cibler.
Ces capteurs sont sensibles a la lumiere visible mais aussi a d’autres parties du spectre
électromagnétique comme I’ infrarouge, |’ ultraviolet et les micro-ondes.

La représentation graphique des enregistrements du capteur, est obtenue en attribuant des
intensités de gris ou de couleurs aux valeurs numérigques enregistrées. L’utilisation de
différentes combinaisons de valeurs et des traitements spécifiques permet |’extraction
d informations sur certains phénomenes, qui peuvent étre utiles en agriculture, en foresterie,

en geologie, en hydrologie, en océanographie ou en cartographie.

1.1 Télédétection passive

L’ instrument de mesure embarqué ou pose sur le sol capte le rayonnement réfléchi par lacible
lorsgue le soleil illumine la terre. Le soleil est I’ unique source d’ énergie. Par exemple pour
I’ étude de surface terrestre par télédétection optique en utilisant un capteur embarqué sur un
avion ou satellite, il n'est pas possible de réaliser des observations la nuit ou quand des
nuages masquent le sol. L’ observation des régions tropicales n'est pas toujours facile en

raison de la couverture nuageuse.

1.2 Télédétection active

Le capteur a son propre énergie pour illuminer la cible, il dégage un rayonnement
électromagnétique qui est dirigé vers la cible. Le rayonnement réfléchi est alors percu et
mesuré par le capteur. On utilise des radars ou des lasers comme source d’énergie. Ces
rayonnements passent a travers la couverture nuageuse et il est donc possible d’ obtenir des
images quelles que soient les conditions météorologiques et de jour comme de nuit.

Les images obtenues sont plus difficiles a analyser, mais elles permettent d obtenir des

renseignements sur la topographie, sur la teneur en eau et la rugosité superficielles du sol, sur
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I” agencement des é éments du paysage ou de détecter la présence de nappes d’ hydrocarbures

en mer.

2. Le LIDAR

La quantification des polluants gazeux demeure actuellement le seul moyen pour lutter plus
efficacement contre la pollution atmosphérique. Méme si les concentrations et les propriétés
optiques et physico-chimiques de nombreux polluants gazeux et granulaires sont maintenant
bien mesurées a I’aide de capteurs ponctuels ou des instruments passifs déterminants les
informations de leurs contenus sur la colonne d'aire, le Lidar est I'unique technique
permettant I’ obtention de la distribution verticale des particules et cartographier en trois
dimensions la concentration de ces polluants mais aussi des aérosols atmosphériques qui
jouent un réle important dans le bilan radiatif terrestre.

2.1 Principe de fonctionnement du Lidar

Le Lidar est I’acronyme du terme anglo-saxon (Light Detection and Ranging) qui signifie
(Détection et télémétrie I’aide de la lumiére). Cet instrument est né dans les années 60
[Fiocco. G et Smullin. L.D, 1963] apres la découverte de I'effet Laser. Il sagit d’une
technique optique active de mesure a distance, par opposition aux techniques passives de
télédétection d’ une source de rayonnement naturel. Gréace a I’ exploitation des propriétés de
cohérence spatiae et temporelle spécifiques des sources Laser, le Lidar se différencie aussi
des autres instruments de mesure a distance utilisant une source de lumiére conventionnelle.
Un Lidar comporte toujours un émetteur et un récepteur (Fig.111.1). L'émetteur est un laser
pulse émettant dans un domaine de transparence de |I’atmosphere. Apres interaction avec
1'atmospheére, les photons successivement rétrodiffusés par les couches atmosphériques sont
collectés par un télescope et puis détectés par un photomultiplicateur ou une photodiode a
avalanche qui les convertira en signal électrique. Ceci va étre analysé numerisés et enregistré

gréce a une chaine éectronique.
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LiDAR

Emetleur
laser pulsé

Filtra

opligue
paolariseur
Photo
détecteur

Signal électrique

Convertisseur
Analogigue
Numérique

Calculateur

Utilisateur

Récepteur
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Diffusion et absorption par les
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FigI11.1- Schéma de principe du systeme Lidar

La propagation de I'impulsion laser dans |'atmosphére est suivie par la réception d’'une

fraction du rayonnement réémis :

» Soit par un obstacle ou une cible : Lidar topographique.

* Soit par rétrodiffusion sur les constituants de I’ atmospheére, molécules, aérosols, poussieres :

Lidar atmosphérique (Fig.111.2).

Rétrodiffusion
aérosol
Télesqope -

\/\;
Laser

Détecteur

(aérosol gaz)
1/,

/

”

distance de I'élément diffusant

FigI11.2—Principe du Lidar atmosphérique
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Le temps écoulé entre I’émission de I’onde et sa réception fournit la distance de la cible &
I’émission Laser. L’amplitude du signal et sa dépendance spectrale donnent une indication sur
sanature.

Le Lidar exploite les propriétés de I'interaction entre le rayonnement laser et les constituants
de I’atmosphere. Les différents processus d'interaction tels que diffusion, absorption, voire
fluorescence, vont conditionner les caractéristiques spectrales et d'intensité du rayonnement
mesureé par le dispositif de réception (télescope et détecteurs appropries).

Le Lidar fournit ainsi des informations sur la composition et la concentration des différents
constituants de I’ atmosphére en fonction des processus d’interaction sél ectionnés.

Les trois principaux phénomenes de diffusion mis en jeu dans un Lidar sont présentés dans le

tableau I11.1, qui fournit |’ ordre de grandeur des sections efficaces correspondantes.

Processus Caractéristiques Section efficace de diffusion
o [cm?/sr]

Diffusion élastique : X réception = A émission

« Mie Particules : aérosols, poussieres, 107

« Rayleigh atomes et mol écules 107
Fluorescence A réception # A émission 10

Atomes et molécules
Diffusion Raman A réception # A, émission 10%
Mol écules

Tableau I11.1 : Principaux phénomenes de diffusion dans un Lidar

2.2 Intéréts et avantages du Lidar

Le premier avantage du Lidar est lié ala cohérence spatiae des lasers. Lafaible divergence et
la brillance de ces sources permettent un sondage dans toutes les directions avec une
excellente résolution spatiale et une bonne éimination du fond continu. On peut ains
effectuer certaines mesures en plein jour ou dans de mauvaises conditions atmosphériques au
moins pour des portées de I’ ordre de 1 km (considérées comme modestes pour un Lidar).

Les techniques de mesure de temps de vol de I'impulsion laser conduisent a des mesures de
distances trés précises. Il est donc possible d obtenir une cartographie 3D de paramétres
atmosphériques (en temps réel) grace a un seul instrument Lidar bien équipé de moyens

informatiques de traitement, stockage et présentation des données.
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De méme, un autre atout des Lidar (associés aux outils informatiques) est la possibilité de
mesurer en continu, qui autorise le contréle des variations d une grandeur mesurée et la
surveillance d’ un site éendu.

Un deuxiéme avantage essentiel des Lidar tient a la multiplicité des possibilités de mesure
offertes par |es différentes techni ques ou modes de fonctionnement précédemment décrits.

Les Lidar permettent des mesures atmosphériques de densités, de température, de vitesse de
vents,... Les qualités spectrales des sources lasers, y compris leur accordabilité, conduisent a
des mesures spectroscopiques de haute résolution a distance et donc a la télédétection de
nombreuses substances chimiques, dans I’ atmosphére troposphérique comme stratosphérique.

Pour ces diverses raisons, les Lidar deviennent des instruments importants répondant aussi
bien a des objectifs scientifiques de connaissance de I’ atmosphére qu’ a des besoins de mesure
et de contrdle de I’environnement. D’ou la multiplication de réalisations et de projets de
Lidars, depuis les Lidar au sol portables et mobiles, jusgu’aux instruments embarqués sur
avion ou sur satellite (Fig.111.3).

Cette information peut étre directement utilisée par les modéeles de chimie transport ou les
modeles de circulation générale. Elle prend tout son intérét lorsqu’ elle est utilisée en synergie
avec des mesures effectuées a partir d’ autres capteurs. La mesure Lidar constitue alors un
complément utile aux données issues des observations in situ ou passives et fournit des
informations innovantes pour une meilleure compréhension de |I’atmosphere. Elle trouve de
nombreuses applications en qualité de I’air par le suivi des panaches de pollution urbaine ou

industrielle, mais également pour I’ é&ude du transfert radiatif.
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Fig111.3— Exemples de plateformes pouvant embarquer un Lidar. () : Lidar LESAA dans un camion,
(b) : Lidar LIBAP sur ballon CNES (c) : Lidar LAUVA sur bateau (Marion Dufresne), (d) : Lidar
CALIOP sur plateforme spatiale CALIPSO.
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3. Propriétés optiques des particules atmosphériques

La diversité quantitative et qualitative des particules dans les couches atmosphériques semble
provoquer |'apparition du phénoméne d'interaction avec un grand nombre de longueurs
d ondes du rayonnement solaire, comme elle peut agir négativement sur |’ augmentation de
température a cause de la rétrodiffusion de la lumiére. Néanmoins, en présence d’ une partie
absorbante comme le suis, la particule absorbe alors le rayonnement tellurique ce qui conduit
a un réchauffement des basses couches de I’atmosphére et donc a une modification du
gradient vertical de température [Leon et al, 2002].

Quant a I'utilisation de la méthode Lidar, la caractérisation nécessite un minimum de
connaissance sur les propriétés optiques pour pouvoir résoudre le phénomeéne d’interaction
avec le laser et le milieu environnant car le rayonnement va étre atténué par la présence de
différents types de molécules et de particules d’ air.

Les parametres optiques de I'agrosol (coefficients d’ extinction, de diffusion et d absorption,
albédo de diffusion simple, fonction de phase et facteur d’ asymétrie) peuvent alors étre reliés
aladistribution granulométrique des aérosols N(r) et aleur indice de réfraction n(4).

Raman Ag

Reflection A,

Fluorescence A;

Refraction A,

Incident light A, T |
erma

emission )\J
v

Fig111.4—Interaction lumiere-particule [J. H. Seinfeld, S’ N. Pandis, 1998]

3.1 L’absorption

La probabilité d’ absorption du rayonnement solaire par une particule dépend essentiellement
de sa composition chimique alors pour les molécules, elle est liée a leurs caractéristiques
énergétiques. Une molécule posséde des niveaux énergétiques discrets ou quantifiés associés
a des états de rotation, de vibration ou de configuration électronique. En effet un photon peut
étre absorbé lorsque son énergie correspond a une transition entre le niveau fondamental et le

niveau excité ou entre niveaux excités.
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Ainsi, I'absorption moléculaire est un phénoméne sdlectif qui Sest traduit par une
transmission spectrale de I’atmosphére présentant des zones transparentes, appel ées fenétres
de transmission atmosphériques, et des zones opaques. Or le Lidar doit utiliser une longueur
d onde ou seule la diffusion sera considérée et ne correspond a aucune raie d’ absorption
atmosphérique afin qu’ on puisse atteindre des distances verticales | ointaines.

On exprime le coefficient d’ absorption en fonction du nombre de particules n; de typei et de

section efficace oaps :
Aaps(ZA) =300 (2)  (111D)
i=1

VIS PIR IRCL IRMe IRT
“4pd4 pat—> +—>

o i l-v, m

A
v

e 2 9o
- [s =] w
A

[=}
(53]

Transmission
=}
o
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Longueur d'onde (microns)

Fig.l11.5— Les fenétres atmosphériques de transmission en fonction de longueurs d'ondes,
simulé a |’ aide du modéle MODTRAN 2 [Paul et al., 1997, 1999]

Sur les Fig. 111.5 a mis en évidence les différents domaines du spectre électromagnétique ou
I'atmosphére est plus ou moins transparente, ce qui correspond aux longueurs d'onde dans
lesquelles I'observation de la terre par satellite par exemple est possible (ceux gu’on appelle
les fenétres atmosphériques) hors du domaine des hyperfréguences.

Une fenétre atmosphérique est une partie du spectre éectromagnétique pour laguelle
I'absorption par I'atmosphere de la terre est minimale. Dans le domaine optique, outre la
fenétre du visible, les deux fenétres principales se situent dans l'infrarouge, entre 3 et 5 um et

8 et 14 um environ.
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Les domaines spectraux ou la transparence de I'atmosphére est nulle ou quasi nulle sont le

résultat de I'absorption du rayonnement électromagnétique par I'ensemble des gaz qui
constituent I'atmospheére, soit principaement O,, N2, H2O, CO,, CO, N,O, NO,, NO et CH,.

C'est cette absorption qui rend I'atmosphére opaque a certaines longueurs d’ onde.

Entre 0, 3 et 15 um (Fig. 111.5), il apparait clairement six fenétres atmosphériques :

(0,4-0,78 pm), (0,8-1,1 um), (1,1-2,5 pm), (3,4-4.2 pm), (4,5-5,2 um) et (7,5-14 pm).

Sur le tableau I11.2, on présente ces plages spectrales avec la nomenclature proposée par la
Commission de Terminologie de la Téédétection Aérospatiadle (COMITTAS) [Paul et a,

1997] et regroupées dans trois grands domaines : le visible, le proche infrarouge (PIR) et

I"infrarouge moyen (IRM). Cependant, dans I’infrarouge moyen, il existe deux domaines

spectraux différents qu'il convient.

Grands Domaines Subdivisions Longueur Remarques
spectraux d'onde (um)
Visible (Visible) Panchromatique Affecté par I'ozone, ladiffusion
0,4-0,78 um 0,4-0,7 um moléculaire, ladiffusion et I'absorption

par les aérosols.
Une bande d’ absorption de |’ oxygéne a
0,76 pm.

Proche infrarouge
(PIR)
0,8-3 um

Procheinfrarouge (PIR)
0,8-1,1 um
Infrarouge de courte longueur
d’ onde (IRCL)
1,1-2,5um

Affecté principalement par la vapeur
d'eau (0,915-0,97 um, 1,1-1,16 pm). La
diffusion moléculaire et ladiffusion
ains que |’ absorption par les aérosolsy
sont plusfaible que danslevisible.
Le domaine IRCL comprend en fait
deux bandes (1,5-1,8 pm) et (1,95-2,5
um) a cause de |’ absorption de la vapeur
d'eau. Ladiffusion par les aérosols est
négligeable

Infrarouge moyen
(IRM)
3-30 um

Infrarouge médian (IRMe)
3,4-5,2 um

Le domaine (3,4-4,2 pum) est affecté
principalement par lavapeur d'eau entre
3,4 et 4 um et par l'azote (N,) a partir de

3,9 um.
Le domaine (4,5-5,2 um) est tres affecté
par lavapeur d eau.

IR thermique IRT
7,5-14 um

Transmission nulle entre 5,5 et 7,5 um
due alavapeur d eau.
Affecté par I’ absorption de l'ozone (9,5
um). Domaine sensible alavapeur
d eau.

Tableau 111.2—- Lestrois principaux domaines spectraux et les subdivisions correspondant aux
fenétres atmosphériques, d’ apresla terminologie du COMITTAS[Paul et al, 1997].
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3.2 La diffusion

Ladiffusion est un processus physique qui intervient a toutes les longueurs d’ ondes dans des
proportions variables. Elle contribue a [I'atténuation globale du rayonnement
électromagnétique, donc al’ extinction, et se produit sans échange d’ énergie entre les photons
incidents et les molécules rencontrées. C'est le cas de la diffusion de Rayleigh ou celle de
Mie. De la méme maniére que le coefficient d'absorption, on exprime le coefficient de

diffusion :
adiﬁ(zyﬂ'):;ni'adiﬁi(l) (1.2)

OuU : oyifi est la section efficace de diffusion.

3.3 L’extinction
Le coefficient d’ extinction d’ une population de particules dépend de la capacité de chacune
d elles a absorber et /ou a diffuser le rayonnement. C'est donc la somme des coefficients
d absorption et de diffusion ala méme distance z et pour une méme longueur d’ onde :

Oext(Z,4) = Qaps(2,A) + aditi(z,4) (111.3)
3.4 La rétrodiffusion
Lorsgue I'on envoie une impulsion de lumiére de grande puissance dans |’atmosphere, une
partie de I'énergie lumineuse est diffusée par les particules et les molécules constituantes le
milieu, et une autre partie se renvoie vers la source.
En collectant cette lumiere et en la détectant, on peut recueillir un signal, qui une fois analyse,

permet de contrdler laqualité del’air et le niveau de pollution.

aback(zyl):__z‘ini Opacki (4) (111.4)

3.5 L’épaisseur optique
L’intensité d’un faisceau qui traverse un milieu absorbant et diffusant est diminuée en raison
de I'atténuation par un facteur €, ou r est définie comme étant I’ épaisseur optique qui
définit I’ opacité d’ une tranche atmosphérique d’ altitude z, il est donné par cette relation :

V4

T=[ae(2) dz (111.5)

0
3.6 La fonction de phase
La fonction de phase d'une population de particules P(/,6) correspond a la dépendance

angulaire de I'intensité du rayonnement diffusé, c'est-a-dire a la probabilité qu’un photon
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arrivant sur une particule soit diffusé dans la direction d'angle & dans un angle solide
élémentaire. La théorie de Mie montre que I’intensité de diffusion vers |’ avant augmente avec
la taille des particules. Elle caractérise le processus de diffusion et représente la distribution
statistique des photons renvoyés en fonction de I'angle de diffusion @ entre la direction du
rayonnement incident et celle du rayonnement diffusé. Lavaleur maximale de p(6) est 1 :
1 4r
P(4,0) - ipll(g) do =1 (111.6)
Ol : dQ =sin(9) do dg (111.7)

d«2 correspond a I’éément d angle solide autour d'une direction de diffusion (@, ¢). P1; est
donc une fonction sans unité de la direction et dépend de I’ orientation de la particule par
rapport au faisceau incident, mais aussi de lataille, de laforme et de la composition physico-
chimique de la particule (indice de réfraction).

3.7 Le facteur d’asymétrie

Quéel que soit le type d'aérosol, I'allure générale de la fonction de phase est caractérisée par
une forte probabilité de diffusion vers I'avant (qui correspond au phénomeéne de diffraction) et
une plus légere augmentation vers l'arriere (qualitativement en rapport avec le phénomene de
I'arc-en-ciel). Le parametre qui traduit ssmplement cette anisotropie de la diffusion est le
facteur d'asymétrie g, défini comme la valeur moyenne du cosinus de |'angle de diffusion sur
I'ensembl e des directions de diffusion:

g(A) = %j P(0) cos(0) sin(@)do  (111.8)

e g(1) = 1: particule diffusant uniquement vers|’ avant.
e g(}) =-1:toutel’ énergie est diffusé vers| arriére, ¢’ est adie rétrodiffusée.
e g(}) =0: Ladiffusion est isotrope, aucune direction n’est privilégiée, c'est lecasde la

diffusion de Rayleigh.

3.8 L’albédo de simple diffusion
C’est un paramétre pertinent qui caractérise les effets radiatifs des aérosols. C'est le rapport

entre le coefficient de diffusion et celui del’ extinction

& gt Q gt
Wy = = (111.9)
Aoy Aaps T Agift

74



CHAPITRE 11l : LA METHODE DE TELEDETECTION LIDAR

3.9 L’exposant d’Angstrom [Angstrom, 1964]
Cest un paramétre qui définit la dépendance spectrale des coefficients d extinction et
caractérise la taille et la nature des aérosols. Typiquement, les grosses particules (poussiere

désertique par exemple) ont des valeurs inférieurs a 1, tendis que les petits ont des valeurs

|n(0‘ext(/11)J
Aeq( )

supérieursa l.

a= (111.10)

4. Mesure par Lidar

Selon le mode d'interaction établi entre la propagation de I’onde lumineuse du laser et les
molécules et particules de I'atmosphére (vu dans le chapitre 1), on peut distinguer plusieurs
famillesde Lidar :

o Le Lidar a rétrodiffusion sensible a la réflectivité des couches atmosphériques
traversées par le faisceau laser et a |'atténuation du rayonnement optique le long du trajet
aller-retour,

o Le Lidar a absorption différentielle (DIAL : Differentia Absorption Lidar) qui repose
sur I’émission simultanée de deux impulsions laser de longueurs d onde proches pour
déterminer la concentration d'un polluant gazeux dans I’ atmospheére, ou méme la température
(si I'on choisit une molécule comme I’ oxygene dont |a densité est connue),

o Le Lidar Doppler mesurant la vitesse radiale du vent par le décalage de longueur
d onde entre les ondes émises et regues,

o Le Lidar Raman qui permet la mesure de la concentration chimique d' un éément, le
rapport d humidité ou la température en repérant le décalage en fréquence lié a une diffusion
anélastique de la part de la cible (raies Stokes et anti-Stokes caractéristiques de la molécule
rencontree).

o Le Lidar femtoseconde détecte la présence de gaz polluants sur une grande éendue
spectrale, de I'UV al’lR jusqu'a 5 um. Les impulsions ultrabreves (100 fs) produisent en
effet de fortes puissances de I’ordre du Terawatt qui induisent une variation spatiale de
I"indice de réfraction non linéaire responsable de la focalisation par effet Ker et un effet de
diffraction qui, par compensation, permettent de guider la lumiere sur de longues distances,

mais auss une variation temporelle de la phase participant a la création d’un continuum de
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lumiéere blanche. C’est la rétrodiffusion de ce continuum qui est analysée par un spectrometre

couple aun télescope.

4.1 Lidar a rétrodiffusion

4.1.1 Définition

Le Lidar a rétrodiffusion est le plus ancien (1968) et le plus ssmple des Lidar. Il permet
I’ étude des processus de diffusions élastiques dans I’ atmosphere, accompagne d’ une détection
directe de la puissance rétrodiffusée. L’atmosphére peut ainsi étre sondée pour restituer les
propriétés des aérosols ou des nuages.

Lorsgu'un faisceau laser traverse |'atmosphére, il est diffusé dans toutes les directions par
diffusion Rayleigh pour les molécules de plus petites dimensions et la diffusion de Mie pour
les aérosols (poussieres, gouttelettes d'eau). Une partie de la lumiére étant en particulier
réémise vers l'arriere, on peut mesurer |'amplitude de cette diffusion en fonction de la distance
par I'intermédiaire d’ un systeme d’ acquisition et de traitement des données Lidar.

Le systeme Lidar arétrodiffusion est constitue de plusieurs éléments (Fig. I11.1) :

o Le module d’émission compose de la source laser et du dispositif optomécanique
dirigeant le faisceau vers les cibles atmosphériques est caractérisé par |'énergie émise, la
longueur d’onde, la fréquence de tirs, la durée d’ impulsion, lalargeur et la stabilité spectrales
delaraielaser, et le rendement optique.

o Le module de détection compose d’une optique collectant le signal rétrodiffuse, de
filtres interférentiels, dune séparatrice de polarisation et dun détecteur (le
photomultiplicateur) réalisant la conversion en signal électrique. Le télescope de réception est
caractérisé par sa surface collectrice, son champ de vue et son rendement optique. Le
photomultiplicateur est caractérisé par son rendement quantique et sa puissance équivalent de
bruit (Noise équivalent power : NEP). Lorsque le flux de photons incidents atteignant la
cathode du photomultiplicateur est inferieur au seuil de saturation (~300 photons par us) pour
gue le nombre de photoélectrons arrachés par effet photoélectrique puisse étre considéré
linéaire avec le nombre de photons incidents, on utilise le mode de détection (comptage de
photons). Un compteur enregistre alors le nombre d' impulsions éectriques générées par les
photoélectrons. Dans le cas ou le nombre de photons peut aboutir a une saturation, on a
recours au mode de détection analogique. Le courant moyen de sortie du détecteur est ici

échantillonne par un analyseur de transitoires.
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o Le module d acquisition composé d un préamplificateur du signal éectrique, de
filtrages, d'un convertisseur anaogique-numérique et d'un dispositif de stockage. Le
préamplificateur est caractérise par sa bande passante permettant de conserver la résolution
verticale de la mesure Lidar, son gain et sa puissance équivaente de bruit (NEPA). Le
convertisseur anal ogique-numeérique est caractérisé par la fréquence d’ échantillonnage dans le
respect du théoreme de Shannon.

La Fig. 111.6 montre le schéma simplifié du systéme d acquisition des données Lidar qui
permet d obtenir simultanément des mesures concernant les petits champs perpendiculaire et
paralléle et le grand champ de vue.

— ™~

¢ fibre : définit le
[>—"]Cube séparateur grand champ de vue
f\ de polarisation

Télescope

O scillo [T ektranix

Lame / _
séparatrice f.’# RN ﬁ \:’
/ 3‘1 BN A_ulp]j 1020 0 q)
— aroy 612 4 .
i@_ﬁ:} Top synchro.

¢ PMT: définit le I D t lidar
grand champ de Petit champ
vue [

Grand champ

Fig 111.6—Schéma simplifié du montage Lidar a rétrodifusion

A titre d’ exemple, le systéme Lidar aéroporté LESAA (Lidar pour I'Etude et le Suivi de
I’ Aérosol Atmosphérique) développé par le CEA en collaboration avec le CNES (Centre
National d’ Etudes Spatiales) mesure la réflectivité atmosphérique & 532 et 1064 nm dans la
basse troposphére au-dessus de zones polluées [Chazette et a, 2005b, Raut and Chazette,
2007]. 1l peut étre embarqué dans un petit camion et permet le suivi de panaches de polluants
emis par les villes ou les zones industrielles. L’ optique de réception permet la séparation du

faisceau rétrodiffusé en 2 voies selon son état de polarisation : I’une des deux voies est le
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signal polarisé parallelement au faisceau émis par la source laser, | autre voie détecte le signal

polarisé perpendiculairement (Fig. 111.7).

Figlll.7-Le systémeinstrumentale Lidar LESAA, vue de haut.

4.1.2 Equation
Le nombre de photons recus, de longueur d’onde A provenant de la distance z, est donné par

I’ éguation Lidar suivante (sans diffusion multiple) [Wolf. J.P, 1990] :

[(z,4)= Io(ﬂ,)%ﬂ(z,ﬂ) Azf(z,/i)exp(— Zfaext(z,i) dz] (1.12)
z 0

o lo(7) est le nombre de photons émis par le laser.
o Ao est I aire de réception du télescope.
o Az est la résolution spatiale du systéme, déterminée principalement par la durée

d impulsion laser A7 (4z = cd2), ains que par la fréquence de coupure de |’ électronique
associée. Le facteur 2 intervenant dans le calcul de la résolution spatiale est due au fait que le
I’on effectue un aller retour (z = ct/2). Bien généraement dans I'ultra violet, les temps
d intégration éectroniques sont rapides et la résolution spatiale est gouvernée par la durée
d impulsion. Cependant dans le domaine infrarouge, il est difficile de trouver des détecteurs
suffisamment rapides et la résolution spatiale devient alors égale a la fréquence de coupure du
détecteur.

o o(z,2) représente |e coefficient d’ extinction de volumique, exprimé en m*
et (Z2) =€ (2,2) + S (2,1) (111.12)
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ot (z,)) et al¥%(z,1): sont respectivement les coefficient d’ extinctions des aérosols et

des molécules d’ air de trés faibles dimensions.

. B(z,2) est le coefficient de rétrodiffusion atmosphérique total, expriméen sr “*.m*

BZI)=P 60 TA)F P pey o (1) (111.13)

Bro(Z,4) € ™ (2,1) sont respectivement les coefficients de rétrodiffusions des aérosols
et des molécules atmosphériques.

al®®(z,A) et B, (2 A)peuvent ére calculés sans ambiguité au moyen des informations de
pression p(z) et de température T(z) connues par ailleurs (capteurs in situ, radiosondage) a
partir des équations suivantes obtenues a partir de la théorie de Rayleigh et de laloi des gaz
parfaits [Seinfeld J, 1984]:

a™=(z,1) =1.66. (550'109) ( b(2) 288(K) le‘G (m™) (11.14)
A 1013(Pa) T(2)

B 550.10° )" p(2) 288(K) V. 6 » 4 4
,Bmolec(z,/l)_l.SS.[ : j (1013(%”(2)}10 (st m?) (111.15)

La connaissance de la contribution moléculaire permet d’identifier une zone du profil zy pour
laquelle la contribution des particules au signal est négligeable. Cet étalonnage des profils
appelé normalisation, est possible sur les zones du profil qui présentent une décroissance
exponentielle de la concentration en molécules dans I'air, caractéristique de la distribution
avec z. Si nous divisons donc le profil 1(z).Z par sa valeur a I’altitude z, et multiplions par
SlZ0), nous obtenons une grandeur a partir du signa Lidar que nous définissons comme
rétrodiffusion apparente. Elle s écrit :

ﬂIBE Z) T(z,,2)° (11.16)

Ou: T(z,,2)°%= exp(— 2_|Z‘o¢ext (z,2) dZJ

La notation |z indique que le profil est normalisé al’ atitude z.
Ce coefficient s écarte du profil de rétrodiffusion par effet de la transmission aller-retour et il
dépend de I’altitude z, choisie. Cette grandeur peut étre obtenue directement a partir des

signaux Lidar. Elle est fondamentalement fonction de la distribution verticale des diffuseurs
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(des aérosols, des nuages et des molécules). Elle sera utilisée dans la suite du travail pour
décrire qualitativement les scenes atmosphériques.

o &(z,A) représente |’ efficacité de détection du systéme Lidar. L’ efficacité de détection
prend en compte tous les facteurs optiques et géométriques composant le télescope. Elle peut

étre décomposée en deux parties indépendantes:

&z7)= xzA).YzA) (111.17)

Ou Y(2) represente le recouvrement entre les champs de vision de I’ émetteur et du récepteur.
Il est appelé facteur de compression geéométrique. x(z,A) correspond au facteur de
transmission spectrale du systéme de détection (monochromateur, filtres spectraux,
réflectivité des miroirs...). Il tient compte de I’ atténuation géométrique et de |’ atténuation
optique supposee constante sur la largeur spectrale du rayonnement rétrodiffuse. Le signal
recu dans les premiers métres sondes ne correspond en effet pas a la totalité du signal que
devrait recevoir le Lidar du fait d'un recouvrement partiel. Ce facteur de recouvrement

dépend de la géométrie du systeme (Fig. 111.8).

Zone de Recouvrement total

Zone de Recouvrement

Zone de Noo-recouvrement

Fig I11.8—Représentation schématique de la zone de recouvrement

Ce facteur est égal a 1 lorsgue le recouvrement entre I’émission et la réception est parfait, il
est inferieur a 1 dans le cas contraire. A proximité de I’émission laser, ce facteur est méme
nul, entrainant également la nullité du signal Lidar : aucune information sur I’atmosphére
N’ est fournie par le Lidar dans cette zone aveugle.

Notons, en particulier, que le signal rétrodiffusé décroit globalement avec le carré de la
distance z en raison de I'angle solide Ao/Z formé par l'aire du détecteur Ao et que la

dépendance du signa vis a vis de la concentration en aérosols est inclue dans deux
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coefficients de rétrodiffusion £ et I'extinction atmosphérique totale aex. Ce dernier terme
permet de mesurer les concentrations de polluants d'une maniére sélective par absorption
différentielle (DIAL, Differential Absorption Lidar). On utilise aors les différences 4k de
section efficace d'absorption du polluant (deux longueurs d'onde différentes par exemple)
pour en déduire sa concentration.

Notons en particulier qu’ on peut prendre également en compte la contribution d’ une source de
bruit parasite issue de la luminance du fon de ciel au signal collecté par le télescope. On peut

réécrire I’ expression du signal Lidar souslaforme:
1 (z,4) =14(1) % PB(z,1) Az £(zZ, A) exp(— 2?05(2, A1) dz] +Sec(z,1) (111.18)
0
Sc est appelé signal de fond de ciel est donné en mode analogique par [Measures, 1984] :
Sec(z,4) = Aﬂ.GA.G.F(z).(%jZ.M.LC (1) (111.19)

Avec: Gp le gain du préamplificateur, G le gain ou sensibilité du photomultiplicateur (en
AWD), F, la bande passante du filtre interférentiel & la réception, Le(4) est la luminance du
ciel & lalongueur d’onde A (luminance solaire diffusée ou réfléchie) ete I’ ouverture plein
angle du télescope (champ de vue de détections).

Pratiqguement, la contribution du fon de ciel pour les photons provenant du rayonnement
solaire peut étre considérée a haute atitude. La procédure consiste a utilisée le mode de
mesure de (pré-trigger) qui correspond a la mesure du signal recu avant I’émission laser
(déclenchement Q-Switch). La Fig.l11.9 présente le profile Lidar effectué par la compagne
LAUVA (Lidar Aerosol Ultra-Violet Aéroporté) développé par le CEA et le CNRS durant la
période 26 mai 2005 a Paris. La courbe en rouge c'est celle qui correspond alaluminance de

ciel tandis que le signal corrigé qui se montre en noir est le signal brut.
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Fig 111.9— Ensemble des profils obtenus par le Lidar LAUVA en visée verticale le 26 mai
2005 a Paris. Les profils bruts (noir) et signal du fond de ciel (rouge).

La puissance d'un Lidar est usuellement définie par |e produit 1o.A et Sexprime en W.nv. Pour
atteindre une grande portée et une précision satisfaisante, il conviendra donc d'augmenter ce
produit, on choisira un laser de grande puissance moyenne, celle-ci éant proportionnelle au
produit du nombre de photons pulsés par |e taux de répétition. A méme pui ssance moyenne on
choisira le laser fournissant le plus grand nombre de photons pulsés si on souhaite travailler
de jour pour améliorer le rapport signal sur bruit. En ce qui concerne 1'augmentation de la
surface collectrice A, la tendance a été jusqu'a récemment d'utiliser des télescopes de plus en
plus grands quitte a utiliser des mosaiques de miroirs dont le rendement laissait a désirer.
Notons que le profil obtenu dépend de I'état de polarisation. On peut alors obtenir des
informations additionnelles sur la forme des diffuseurs en comparant les profils Lidar a deux
polarisations différentes (Fig I111.6). Le paramétre adapté est |e rapport de dépolarisation défini
par :
oA2=1/1y (11.20)

/, et 1, désignent respectivement les signaux dans le méme axe de polarisation de I’ émission

laser polarisée linéairement et dans |’ axe perpendiculaire.
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Fig111.9— Exemple de signal Lidar 1(2)z2 en fonction du temps de I’ ENSSAT dédié a
I’ étude des nuages d' altitude de type cirriforme ainsi qu’' a I’ é&ude des aérosolsde la
couche limite atmosphérique et de la tropospherelibre:

532 nm paralléle (figure du haut) et 532 nm perpendiculaire (figure du bas)

4.1.3 Inversion de I’équation Lidar

Laprocédure d’inversion de |’ équation Lidar nous permet de restituer les paramétres optiques
des aérosols directement a partir des mesures Lidar (C'est-a-dire extraire les paramétres o et
a partir de signa Laser). Ce probleme inverse est ardu a cause de la forme intégrale de
I’ expression ainverser. De plus, on se trouve en présence de deux quantités a déterminer, les
coefficients d’extinction et de rétrodiffusion a chaque distance. Il est donc indispensable

d effectuer des hypotheses sur ey €t 5 afin de permettre un traitement du signal Lidar.

4.1.3.1 Atmospheére sans contribution de gaz
4.1.3.1.1 Une atmosphére homogeéne par zone
Pour des distances lointaines, on peut réecrire Equ. 111.11 sous la forme suivante, en faisant

extraire le facteur d’ atténuation di ala diminution de I'angle solide de réception :
R
[(z,A)=C pB(z,1) exp{— 2[ape(Z,4) dzj (111.22)
0

La dérivée logarithmique de cette équation par rapport a |’ altitude nous donne une éguation
différentielle d’ ordre 1 dite équation de Bernouli :
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L(z,4)=In(z.1(z,2))= In(Cte)+ In(B(z, 1)) - zf (2, A)dr (111.22)

B = Préroslst Pvolécules ; &= O pgosols T OMolécules

di(z.4) 1 dg(z4)
dz B dz

20, (2, 1) (111.23)

Cette équation est a la base de la méhode des pentes[Frgjafon, E, 1998], qui consiste a
supposer gue |I’atmosphére est homogene par zones. Dans chague zone homogéne, on peut
ainsi négliger leterme £ de Equ. 111.23 :

dL(z 1)
dz

Ceci est a la base de la méthode d’inversion des pentes. Sur chague intervalle ou L = L(2)

= 2a(z,7) (I11.24)

apparait comme étant presque une droite, I’ gjustement de la pente de la droite des moindres
carrés sur la courbe L est utilise comme la meilleure estimation de dL/dz. De plus, une
atmosphere inhomogene peut, en premiere approximation, étre considérée comme homogene
sur de petits intervalles, la méthode des pentes permet alors de déterminer ae = aexi(2). EN
regardant Equ. 111.23, il est clair que ceci équivaut a ce que £.dfldz << 2ae au moins sur la
plus grande partie de la courbe de L. Cependant cette hypothese n’est pas bien justifiée pour
de nombreuses situations intéressantes comme des conditions de nuages, de brouillard, de

panache et de poussiéres.

4.1.3.1.2 Une atmosphere inhomogene par zone

4.1.3.1.2.1 Proportionnalité linéaire entre la variation des parameétres optiques
d’extinction et rétrodiffusion

Pour pouvoir résoudre de maniére anaytique Equ. 111.23 lorsque dg/idz = O, il faut
nécessairement connaitre ou supposer une relation entre aeq(z, A) €t f(z, 1). Cette relation est

bien connue dansle casdesgaz :

molec
Pea  _ 87

ﬂmolec

Mais cette relation devient trés difficile a déterminer dans le cas de la diffusion par des

(111.25)

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 (£ = fagro, & = aagro), (dans le
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cas contraire il faudra soustraire les paramétres Rayleigh avant), cette relation peut s écrire
sous laforme d' une loi de puissance [Klett, 1985] :
B(z2,2)=Cy gy (22)" (111.26)

Ou Cy est une constante et K est paramétre de Klett dépend de la longueur d’onde et des
propriétés des aérosols mais est généralement compris entre 0,67 et 1. Ces valeurs sont des
valeurs empiriques moyennes déterminées a partir d’ expériences (Etude de I’impaction
radiatif des aérosols dans la couche limite planétaire). Alors Equ. 111.23 prend la forme
suivante :

db _ Kyer  dag, (z2)
dz  an(z4) dz

~ 206 (2, 1) (111.27)

Cette expression est éguation différentielle d’ordre 1 dite de Bernouli dont la solution est
calculée par laméthode de Kl ett.

L(z,A)-L(z9,4)
e Kklett

oy (2,1)= (111.28)

1 5 L(r,2)-L(z9,4)
+ e Kt g
a(ZO,ﬂ) Kt 2

Dans cette expression, z, est un point ou I’ on suppose connéitre la valeur de g . A priori, le
choix du point z, est arbitraire. Dans la pratique, la méthode de Klett consiste a choisir le
point de référence au-dela de la zone d'étude. En effet, a cause de |’ atténuation, L est une
fonction décroissante de z partout sauf aux points ou « augmente rapidement. Comme «
reste du méme ordre de grandeur, le dénominateur doit lui aussi décroitre rapidement lorsgue
zaugmente. Si I’on procédait par z croissants apartir de 0 (z > z), le coefficient d extinction
s exprimerait comme la différence de deux quantités de grandes valeurs. Les erreurs se
propageraient donc tres rapidement et la solution divergerait. Au contraire, si I’on procede par
valeurs de z décroissantes, c'est-a-dire a partir d’ une distance de référence z,, (prise vers lafin
du signal Lidar) de telle sorte que la solution est générée pour z < z, plutbt que pour z > z
comme avant, les erreurs dans I'estimation de «(2) se réduisent a mesure que |I'on se
rapproche de I’ origine. La solution de Equ. 111.23 (en I’ absence de diffusion multiple et pour

des effets d’ absorption par les gaz négligeables) est alors :

L(z,A)-L(zn.A)
e Kklett

Ao (2,2)= =Ty (111.29)
1, 2 Zjoe fet g
(2, 2) Ky 2

m?
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La figure suivante montre clairement la stabilité de I'inversion vis a vis des erreurs sur
a(zm,A) S on prend en considération que le signal connu est al’infini.

Le signa Lidar correspondant a la distribution en créneau (Fig. 111.10.b, traits pleins) de aex
est présenté en (a). Les figures (b) et (c) montrent les inversions du signal respectivement a
partir de Equ. 111.28 (pour une erreur sur la valeur limite aex (Z0,4) de £1%) et de Equ. 111.29
(pour une erreur sur lavaleur limite aeg (zn,A ) de £50%) [Klett, 1981].

Pour une erreur de 50% sur le coefficient d’ extinction en zy, la distribution de o retrouvée

est proche de la distribution en créneau de départ (Fig. 111.10.c).

R T T W
rary{unis of 3m)

] 2
- .] (e}
] i») s T e
= & ——g el
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= e
5 1
» | ]
1 1
bl 4
]
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Ve s Rmew B ke w0 e e = e @m s= we  wme e %o
r=tolunits of 3m) r=tylunits of 3m)

Fig 111.10— Comparaison des signaux Lidar calculés en fonction des coefficients d’ extinctions
oz, 1) obtenus par I'inversion du signal Lidar pour deux valeurs limites connues en z, et z.

4.1.3.1.2.2 Proportionnalité non linéaire entre la variation des paramétres optiques
d’extinction et rétrodiffusion

Dans ce cas, le paramétre C reliant les deux coefficients e €t £ varie en fonction de la

distance et |e coefficient de proportionnalité entre oey €t £ a éé considéré comme constant :
B(z,A) =C(2) . ay, (7, A) = (111.30)

En remplace cette équation dans Equ. 111.23 :
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du(z,4) 1 dC(z) Kiet dQeq(2,4)
dz C(2) dz aext(z,i) dz

—2004(2,2) (111.31)

Ou:
d(L(zA)-InC(2)) Kyar dee(z,2)
dz S ag.(zA)  dz

— 20, (2, 1) (111.32)

En rapprochant les deux Equ. 111.23 et 111.32, la solution s écrit dors :

C(z,) )" o[ LA =~ (20 2)
c(2) U Kw

1, 2 T(C( )j K'mexp(L(r,,l)—L(zm,,z)jdr
Ooq (ZA) Ky 2\ C(2) K ket

U (Z,4) =

(111.33)

4.1.3.2 Une atmosphere avec contribution de gaz
En réalité, I’'atmosphére est loin ére dépeuplée de gaz qui en constituent les composants
majoritaires. Dans cette fois-ci, on tient compte de leurs contributions pour mieux remonter
aux concentrations en agrosols a partir du signal Lidar expérimental. Le coefficient total de
rétrodiffusion s’ exprime ainsi par :

B(Z,2) = C pyo (2 25°(2,2) + Cryecd 20 (2, 1) (111.34)
Avec Kkjer = 1
Crolec = 3/87
Lasolution s écrit alors [Klett, 1985] :
exp(L-L,)

2= [ 1 n exp(L — Lm)er (1135
+2]
ﬂ(zm) z CAero(r)
Avec:
L-L, = L(22) - L(Zy )+ =2 ] B () F =2 j m'&((r)) (111.36)

Ou le coefficient de rétrodiffusion Rayleigh Sroiec(z,4) 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 modél e atmosphérique ou mesurés par ballon-sonde [Seinfeld J. H.,1985].
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4.1.4 Mesure par Lidar a rétrodiffusion

Plusieurs compagnes de mesure internationales de Lidar soccupent a étudier les
caractéristiques optiques et microphysiques des nuages, des aérosols et des molécules
organiques présents dans la couche limite atmosphérique et dans la troposphere et veillent sur
la surveillance de la qualité de I’ air qui passe nécessairement par |a connaissance quantitative
des agents gazeux, solides, bactériologique et organiques présents dans notre environnement,
mais également de la physico-chimie associée. Cette connaissance doit étre résolue dans le
temps et I'espace, afin de pouvoir répondre aux préoccupations des pouvoirs publics en
matiere de santé ou bien également afin d’ accéder a une prise de décision anticipée.
Cependant, la trés grande magjorité des Lidar actuels sont routinieres et se contentent a
déterminer la masse de particules en suspension dans un volume d’air unitaire. Donc elles ne
fournissent qu’une évaluation qualitative des aérosols. En effet, ils sont représentatifs de la
localisation de la couche limite atmosphérique (CLA), indépendamment de leur taille,
composition chimigue, masse et leur nombre.

Dans ce contexte, on va présenter des mesures Lidar mono-fréquence qui ont été réalisées par
LNA (Lidar Nuages Aérosols) [Haeffelin, M., 2004 ; Mathieu A., 2004] pour la restitution
des caractéristiques optiques et microphysiques des aérosols et des nuages surtout de type
SIRUS.

Cet instrument Lidar fait partie du Site Instrumental de Recherche par Télédétection
Atmosphérique (SIRTA), et fonctionne en routine depuis 2001 dans le cadre de programmes
de recherche sur les propriétés de nuages et de programmes de validation d’ observations

spatiales.
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© Martial HaefTelin

Figl11.11-Lidar LNA installé sur le site expérimental SRTA/IPSL,
[http://sirta.lmd.polytechnique.fr]

Le Lidar LNA utilise comme émetteur un laser pulsé Nd-YAG 1064 nm, doublé en fréquence
(532nm) et polarisé linéairement et deux télescopes pour collecter le signal rétrodiffusé. Le
premier est adapté a la détection des interactions dans les hautes couches de I’ atmospheére (2-5
km). Le second est adapté a I'observation des interactions dans les basses couches de
I”atmosphere (0,1-7 km). Chaque télescope possede sa propre chaine de détection composée
d une optique permettant de séparer des signaux regus aux longueurs d’onde 532 nm et
1064nm. L’ optique de détection permet également de décomposer le signal dépolarise a
532nm de sa composante polarisée parallélement (voie 1) ou perpendiculairement (voie 2).

La voie 3 acquiert les signaux recus a 1064 nm. Les voies a 532 nm utilisent des
photomultiplicateurs et celles a 1064 nm des photodiodes a avalanche. Ces détecteurs sont
associés a une chaine damplification dont les gains permettent d optimiser le signal
rétrodiffusé en fonction des conditions atmosphériques.

L’ algorithme suivant montre les étapes successives de la chaine de traitement depuis les
données brutes jusqu’ a la détermination des différentes grandeurs caractérisant les nuages de
type SIRUS qui sont :

- I" altitude (Zpase €t Zeommer) €t | Epai sseur des cirrus

- | épai sseur optique 7(2)
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- lafonction de phase P(6)
- le rapport de dépolarisation A
- le coefficient de rétrodiffusion 4(2)

- le coefficient d’ extinction aex(2)

( Dommées brutes
Séparation des données
(532mm |. 532nm//)
Traitement Soustraction du rayonmement du ciel
mstnumental
4 A
532nmm | 532nm//
Rapport de dépolarisation : A= ‘y
¥ Y
Carrection par la distance au carré
[ A 4 Vl' Détermunation de la base
Détermination dimne zone sans aérosols ni nuage ™ et du sommet des couches
Etalonnage du signal sur la valeur moléanlaire
Inversion a partir de la zone sans aérosols m nuages
lidar < T
(méthode - . - Détermunation de :
de Klett) Détermination de la fonction de . Tépaissar opticue
phase - lafonction de phase & 180°
l Détermination de :
Tnversion des données — - oz
\ - p@n

Fig I11.12— Chaine de traitement des données et caractéristiques obtenues
a partir de ce traitement

e Analyse et contrdle qualité des données LNA
Trois niveaux de données du Lidar LNA sont actuellement disponibles et mis ala disposition
des utilisateurs.
Les données de niveau 0 sont les données brutes et ont une résolution de 15 métres toutes les
100 ns pour chague voie des deux télescopes. Les données de niveau 1 sont les profils de
rétrodiffusion Lidar corrigés du bruit de fond de ciel et du bruit électronique et ont une

résolution de 15 metres toutes les 300 ns avec un flag de qualité sur les données. Les données
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de niveau 2 fournissent une classification de |I'atmosphere et les profils de rétrodiffusion
corrigés qui ont permis d’ obtenir cette classification.
Sur la Fig. 111.13, les données de niveau O sont a la base de tous ces traitements. Elles

permettent de représenter rapidement I’ évolution temporelle du profil de rétrodiffusion Lidar.

Atiluge )

€) (b)

Fig111.13— S&rietemporelle du signal Lidar rétrodiffusé a 532 nm corrigé de la
distance, voie 532 nm polarisation parallée (a) télescope champ étroit et (b) télescope
champ large

Un exemple de données de niveau 2 est présenté Fig. 111.14 pour la méme journée du
01/04/2003, avec en gris (flag 0) le bruit, en bleu les zones de moléculaire (flag 1), en vert la
couche limite (flag 2), en rouge les zones contenant des particules (flag 3 et 4) et en blanc les
zones non-identifiées (flag>4). Ce type de produits permet d’ exploiter facilement les signaux
Lidar pour étudier les altitudes de couches de nuages et d aérosols, et les évolutions
temporelles de I’ épaisseur de la couche limite. L’identification des zones de rétrodiffusion
moléculaire permet notamment de normaliser le signal Lidar pour accéder aux coefficients de
rétrodiffusion, de calculer rapidement les épaisseurs optiques des différentes couches, et de
déterminer le rapport de dépolarisation afin didentifier par exemple la phase

thermodynamique des nuages ou la nature des aérosols.
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Fig 111.14— Classification de |’ atmosphere pour |a journée du 01/04/2003 effectuée
a partir dela voie 532 nm, polarisation parallél e, télescope champ étroit

4.2 Lidar DIAL

Le Lidar a absorption différentielle DIAL (Differential Absorption Lidar) [Wolf J. P., 1990 ;
Weidauer D., 1996] est une technique trés importante qui permet de déterminer la
concentration de certains polluants gazeux qui ont des effets natifs sur I’environnement tel
que I'azone Oz, le méthane, SO, NO, NO,, COV (composées organiques volatiles), en
utilisant les propriétés d’ absorption et de diffusion de la lumiere par les particules (diffusion
de Mie) et par les molécules (diffusion de Rayleigh). Cette méthode qui repose sur |’ émission
simultanée de deux impulsions laser dans I'atmosphére est la plus sensible dans la
troposphére et méme dans la stratosphére. Le choix des longueurs d’ onde utilisées est établi
en fonction du spectre d’ absorption du polluant recherché ainsi que des possibles molécules
interférentes présentes au moment de la mesure. L’ une des longueurs d’ onde appelée Aon sera
choisie comme fortement absorbée par le polluant, I'autre, appelée Aorr le sera au contraire
beaucoup moins.

Pour minimiser les problemes d’interférences avec les autres molécules présentes, ces deux
longueurs d’onde seront choisies pour donner des valeurs d absorption similaires avec les
interférents. Enfin, elles sont suffisamment proches pour que I’on puisse supposer que les

propriétés de diffusion des aérosols aux deux longueurs d’ onde sont identiques.
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Fig111.15- Principe du Lidar DIAL
Laméthode DIAL permet d avoir accés ala concentration pour un polluant donné en fonction
de ladistance z. En effet, les deux équations Lidar pour Aoy €t Aorr S écrivent :

1(z,Aon) = 14(0-Aon ).%.ﬂ.(z, Aon)-Az.x(z, io).exp[— Zf Ao (Z, Aon )dz) (111.37)
0

1(z, Aorr ) = 1o (0- A ).%.ﬂ.(z, Aore )42 (2, lo).exp(— 2f Ao (Z, Aopr )dzJ (111.38)
0

Le rapport de ces deux équations vaut :

1 (2, Aon) _ B2, 2on)-Azx(Aon ) .exp(
1 (2, Aorr ) Bz, Aok )- A2k (Aore )

— 2f (@ (Z,Aon) = Xext (Z Aoer ))dz] (111.39)
0

Avec: y = 19(0. 40n )Y on (2)
10 (0, Aorr )Y ore (2)

En prenant le logarithme et en différenciant par rapport a la distance z, et si les deux
longueurs d’ onde sont trés voisines (8(z,Aon) = Az, Aorr)) €t les deux faisceaux identiquement
alignés (méme divergence et méme recouvrement), on aboutit a d’importantes simplifications:
im( (2, Aon)
dz \ 1(z Aorr)

Les coefficients de diffusion des molécules et des aérosols peuvent étre considérés comme

] = 2teq (2 Aore ) — Yeq (2 Aoy ) (111.40)

identiques si Aon €t Aorr SONt tres proches et donc :
Aot (Z Aorr ) = Qe (Z,Aon ) = & pos (2, Aorr ) = @ s (2, Aon ) = At ps (2) (11.41)

OU anps représente | e coefficient d’ absorption tel que : aex =auift +abs, abs PEUL S écrire:
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N
O pps = 2N—(N0.0Abs): X& (111.42)
0

Avec N est |le nombre de molécules du polluant considéré par unité de volume, Ny le nombre
total de molécule dans |’air par unité de volume (No = 2,46.10"° molécules.cm™ & 1013 mbar
et 298 °K), onys |a section efficace d’ absorption (en cm2.molécules-t), x |e rapport de mélange
et £ le coefficient d absorption (en cm™*.atm™). Pour un intervalle fini Az, Equ. 111.40 devient:

iln[ION(Z)'OFF(ZJ“AZ)J:2AaAbS (111.43)
Az \lope (Dl oy (z+ 42)

En utilisant Equ. 111.42 dans Equ. 111.43, la concentration a pour expression :

|n( lon (D) o (Z+ 42)

‘e | orr (22)A|§ZZ(Z+ AZ)j_lOQ(en ppb) (111.44)

Pour avoir la concentration a partir du signal recu, il faut premieérement soustraire des bruits
defond et le signal a Aoy est divisé par celui a Aorr, deuxiémement, la dérivée du logarithme
de ce rapport par rapport a la distance est proportionnelle a la concentration. Les
concentrations des gaz sont communément mesurées dans deux unités, pg/me et les parties par

million (ppm) ou par milliard (ppb) en volume. Larelation entre ces deux unités est :

8.314.10°T(K)
P(mbar).M. (ug/m?)

Ci (ppm) = (111.45)

T est latempérature en K, p lapression en millibars et Mi |e poids moléculaire de I’ especei.
La technique DIAL, tres employée actuellement, permet donc d obtenir des cartes en trois
dimensions de la concentration d’ un polluant donné avec une grande sensibilité (de |’ ordre du
ppb). Un exemple de concentrations retrouvées par cette méhode pour NO et NO, est
présenté dansFig. I11.16.
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Fig 111.16— Exemples de mesures de concentrations [ Kélsch H. J., Rairoux P., et al 1989]
pour NO (c) et NO, (f) par méthode DIAL a partir des mesures de Aon ((a) et (d))
et Aorr ((D) €t (€)).

4.3 Les Lidars Raman opérationnels

Le principe exploité dans la mesure Raman est |e décalage en fréquence de |’ onde diffusée qui
est spécifigue a chague espece. On peut ainsi distinguer, par simple filtrage spectral, les
molécules telles que H,0O et N,, dont les décalages sont de 3652 cm™ et 2331 cm™,
respectivement. Ce décalage est indépendant de la longueur d’onde émise, ce qui permet
d utiliser des lasers commerciaux courants, tels que les lasers Nd:YAG, sans contrainte
particuliere quant a la longueur d' onde (pas d asservissement). Le processus de diffusion
Raman est toutefois trés faible (sa section efficace est de I’ ordre de 10%° cm?sr™* comparée &
celle de ladiffusion Rayleigh qui est de 10% cm?sr™). La mesure de signaux Raman nécessite
donc un laser puissant et/ou un télescope de grand diamétre et des détecteurs tres sensibles.

La transmission atmosphérique peut étre un effet limitant a prendre en compte pour le choix

de la longueur d’onde du laser. Par ciel clair, la diffusion Rayleigh est le principal effet
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limitant et I’ utilisation de grandes longueurs d ondes est préférable si I’on souhaite faire des
mesures a grande distance (cas du Lidar Raman de I’ OHP (Observatoire de Haute Provence)
pour le sondage de la haute troposphére qui fonctionne a 532 nm [Sherlock V, 1999]. Pour
des systémes étudiant plutét la couche limite, des longueurs d’ ondes plus courtes sont parfois
utilisées (cas du Lidar de Renaut et Capitini, 1988, a 266 nm) [Renaut et Capitini, 1988]. Ce
dernier al’ avantage de fonctionner de nuit comme de jour, car le rayonnement de fond de ciel
est négligeable pour) < 290 nm. Pour le sondage dans la tropospdre (O -10 km), également
de nuit et de jour, des longueurs d ondes intermédiaires sont couramment utilisées (355 nm
pour le Lidar CART (Cloud and Radiation Testbed Site) de I' ARM (Atmospheric Radiation
Measurement) [Goldsmith et al, 1998], et 355 nm de nuit, 351 nm de jour, pour le SRL
(Scanning Raman Lidar) delaNASA [Whiteman et a, 1992].

Pour permettre une mesure de jour, ces systemes utilisent des filtres interférentiels étroits (0,3
nm) afin de réduire le flux du fond de ciel. Ces systémes sont trés puissants (lasers de 300 a
400 mJ a 30 Hz et télescopes de 61 et 76 cm respectivement pour le Lidar du CART €t le
SRL). Par conséquent, la dynamique du signal recu est tres grande pour un sondage de 0 a 10
km d altitude. Ces systemes ont ainsi des voies optiques dédoublées, avec deux champs
différents : champ large (~2 mrad) pour les basses couches et champ étroit (~0,3 mrad) pour
les hautes couches (ce qui réduit également le flux du fond de cidl).

Les signaux issus des basses couches sont généralement assez forts et leur détection est
possible en mode analogique. A I'inverse, les signaux issus des couches plus élevées sont

faibles et doivent étre mesurés en mode comptage de photons.

4.3.1 Le Lidar Raman IGN-SA

Par rapport aux systémes CART et SRL, le Lidar Raman IGN-SA campagne ESCOMPTE est
un systeme beaucoup plus modeste. |l est installé a bord d’un camion et, est par conséquent,
facilement transportable. Dans sa version actuelle, il permet de faire des mesures de nuit, au
zénith, maisil est prévu de le doter d’ une capacité de mesure directionnelle (sur I’ hémispheére)
dejour.

Les essais récents ont montré que par temps clair, il permettait de restituer des profils de
rapport de mélange jusgu’a 6-8 km d'atitude. Sa distance de sécurité oculaire est de 200 m
pour dix secondes d’ exposition. Le Lidar Raman IGN-SA est composé d'un laser Nd : YAG
triplé (355 nm) en émission coaxiale avec le télescope de réception (Fig.11.17), d’un couplage

par fibre optique, d’un boitier de filtrage spectral et de détection par photo-multiplicateurs
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(PM) atrois longueurs d onde (355 nm-Rayleigh/Mie, 387 nm-Azote, 408 nm-Vapeur d’ eau)
et d’un canal externe en détection directe (a 355 nm) sur le coté du télescope.

AA
cee Rayleigh/Mie
@) ‘ Water vapor
g @
=1 N oc—
év" ® ‘ Nitrogen
Narrow-band
PMT Y Lens = R .
l l o interference filter
varmenlitie " Long wave .
Beamsplitter | | I‘;‘i"::[ "V filter D External channel

Fig I11.17-Vue schématique du Lidar Raman IGN-SA. Les voies d’ acquisition sont numérotées
delad.
Par ailleurs, les signaux Rayleigh/Mie permettent de suivre I’ évolution du contenu en aérosols
et de la couverture nuageuse tout au long des mesures. Ces informations sont utiles d’ un point
de vue qualitatif pour détecter des périodes temporelles et les portions d atmosphére ou
I’ extinction est trop forte pour permettre une mesure precise du rapport de mélange.
L’inversion du signal Rayleigh/Mie permet également d’ estimer la transmission des aérosols
pour une correction précise des signaux azote et vapeur d’'eau (ceci n’est utile que pour la
détermination de concentrations absolues). Pour la détermination du rapport de mélange, une
correction de transmission différentielle par un modéle standard (par exemple : Modtran) est
généralement suffisante (précise a 3-4%).
Dans ce systeme, les voies optiques et les canaux d acquisition ne sont pas dédoublées. Par
conséquent, les signaux issus des basses couches peuvent étre saturés. Cette saturation est
toutefois limitée car le dimensionnement du systeme est bien optimisé (puissance laser,
diamétre du télescope et rapport signal/bruit des mesures). Une modélisation de la saturation
est possible et permet ainsi de restituer des signaux non biaisés dans | es basses couches.
Parmi les évolutions prévues a court terme, nous envisageons d'utiliser des filtres
interférentiels étroits afin de pouvoir réaliser des mesures Raman de jour. Nous prévoyons

également de mettre au point un dispositif de balayage mécanique (motorisation de
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I”’ensemble télescope et laser) pour pouvoir effectuer des mesures directionnelles sur tout
I"hémisphére. Cette derniére fonction est particulierement utile pour les applications de

couplage avec des mesures GPS [Tarniewicz et a 2000].

Eléments Lidar Caractéristiques Valeurs
Emission Fréquence de répetition 10Hz
Laser Quantel Brillant Energie par pulse 30 mJ @ 355 nm
(Nd:YAG triplé Divergence (apres afocal) ~ 0,1 mrad
Diameétre faisceau (apres afocal) 27 mm
Réception Diametre/focale 30cm/1m
Téescope type Diametre/champ en réception 0,8 mm/ 0,8 mrad
Cassegrain
Fibre optique quartz
Filtrage L/ FHWM / transmission Filtres interférentiels
Rayleigh/Mie 355 nm /4,7 nm/ 35%
Azote 387 nm /7 nm/ 40%
Vapeur d eau 408 nm/ 6 nm/ 40%
Détection RQ @ 355/ 387/ 408 nm Photo-multiplicateurs
Hamamatsu Série 7400 ~20%
Acquisition Signal / mode 355nm/AD
Rack Licel mode AD/PC (analogique/digital)
At=50ns (Az=7,5m) 387 nm/ PC (comptage de
photons)
408 nm/ PC

Tableau 111.3 caractéristiques des é éments du Lidar Raman IGN-SA

4.3.2 Calcule du rapport de mélange de vapeur d’eau et I’air sec

Le rapport de mélange est défini comme le rapport des densités de vapeur d’ eau et d’air sec:

4= Pl (111.46)

La densité d'air sec est accessible via la densité d'azote, car ce gaz est bien mélangé dans la
basse atmosphere (z<100 km) : g = (oH,0/n,)- X I'Ny), BVEC I'y, le rapport de mélange en masse
d azote dans|’air sec.
En introduisant les masses molaires de vapeur d’ eau et d' azote notées respectivement Mo et
My, €t leurs concentrations N, | N,0 (2) €t N,(2), accessibles par la mesure Lidar, on obtient
pour le rapport de mélange :

(Z)— NHZO(Z) I\/|H20
TN @ My,

. rNZJ (111.47)
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Les mesures a 387 et 408 nm donnent acces a la concentration d'azote et de vapeur d’ eau
aprés correction de différents effets. Les signaux mesurés sur les canaux vapeur d’ eau et azote

sont reliés aux concentrations par les équations suivantes [ Goldsmith et a, 1998] :

E,CcA
Sho(2) = ° 5 At T(0,2, A355) T(0,2, Ay8) O(2) T4n40 14 0N 0(2) (111.48)
hv, 2z
E,CA
Sy, (2) = v, 272 AT (0,2, A355) T(0,2, Azg7) O(2) Tan0, Ny, (2) (111.49)
0

avec Eo/hvg le nombre de photons émis, ¢ la célérité de la lumiere, 4t la durée d'intégration

(50 ns), A lasurface de réception du télescope, z la distance Lidar - couche sondée, 7' (0, z, A,)
la transmission atmosphérique du sol ala distance z alalongueur d’onde 4, , O(2), lafonction

de recouvrement en réception ou overlap (principalement due ala défocalisation au niveau de
la fibre optique dans le télescope), T, latransmission optique sur lavoiey (y = 3 pour N, et 4
pour H,O pour notre systeme), 7, le rendement quantique du PM sur lavoie y, on, et o0 les
sections efficaces de rétrodiffusion [Inaba, 1976].

Notons que I’ utilisation de filtres interférentiels larges (5-6 nm) permet de s affranchir de la
dépendance en température des sections efficaces [Inaba, 1976], [Whiteman et al, 1992] et
[Sherlock et a, 1999]. Du fait de |’ acquisition des signaux en mode comptage de photons, une
saturation a lieu dans les basses couches ou le niveau du signal est le plus élevé (diminution
en |/Z avec la distance). Avec ce systéme, cette saturation devient importante lorsque le
nombre de photons/porte de 50 ns devient supérieur a 1 (typiquement de 0 a 1 000 m). La
premiere étape du traitement des données consiste donc a désaturer les signaux al’aide d’une
fonction gjustée sur des mesures spécifiques faites au préalable. Ces mesures sont réalisées
avec un filtre commun a 387 nm sur les voies 3 et 4 (correspondant en mode normal aux

signaux N, et H,0). La seule différence sur les deux voies provient ainsi des termes de

transmission optique (T,) et des rendements quantiques (7, ).

Dans ces conditions, le signal mesuré sur la voie 3 est exempt de saturation (le signal est
faible car on mesure la réflexion sur la derniere lame) aors que le signal sur la voie 4 (en
transmission) est, lui, saturé. Ces deux signaux permettent ainsi de modéliser les effets de
saturation (une fraction rationnelle est gjustée par moindres carrés).

Afin d'arriver aux signaux modéisés par Equ. 111.48 et 111.49, il faut aussi éiminer la
contribution du fond de ciel (signal additif constant). Celui-ci est estimé sur une portion du

signa ou il 'y aplus d'information utile (z> 20 km, I’ acquisition se faisant jusqu’a 40 km).
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Afin de prendre également en compte des effets de génération d’ électrons secondaires dans
les PM, une fonction d’ ordre supérieur ou égal a 1 est gjustée.

Lorsgu’on forme le rapport de signaux désaturés, corrigés du fond de ciel, un grand nombre
de termes présents dans Equ. 111.48 et 111.49 disparaissent. Il reste ensuite a corriger
uniquement des effets différentiels : transmissions atmosphériques, transmissions optiques,
rendements quantiques des PMs, sections efficaces et les termes reliant |es concentrations aux

masses. Le rapport de mélange s écrit finalement :

_ Sh,0(2) T(0,2, Agg;) T3 13 O, Mo '

a(2)
Sno(2) T(0.2, Ayge) Ty 14 oo My,

N (111.50)

Avant de former |e rapport des signaux Lidars, Si,0 (2) / Sy, (2), il faut procéder a une étape

de filtrage et d'intégration des signaux. Vu le rapport signal/bruit (RSB) de nos signaux, nous
effectuons une moyenne temporelle sur au moins cing minutes et verticae variable en
atitude. Le pas de cette derniere est déterminé de maniere automatique en analysant la
variabilité des deux signaux. L’ épaisseur est gjustée de maniére a avoir un RSB> 5, avec une
limite inférieure de 50 m et supérieure de 500 m. Une moyenne glissante est appliquée avec la
largeur ainsi déterminée. Les données finales sont conservées avec une résolution verticale de
50 métres.

5. Conclusion

L’ objectif de ce chapitre était la présentation du sujet de notre éude ainsi que celle des
données utilisées dans ce cadre. Nous avons commencé par une description théorique des
différentes méthodes Lidar et plus précisément le Lidar a rétrodiffusion qui fait I’objet de
cette étude, tout en présentant la méthode d’inversion permettant d’ en extraire les parameétres
physiques qui peuvent étre exploités dans notre étude comme des données expérimentales, a
I'instar de coefficients d’'extinction et de rétrodiffusion. Ces derniers ont une grande
dépendance vis-avis le type de |’ atmospheére a savoir I’ homogénéité en fonction de I’ atitude,
la nature des aérosol s existants et la négligence de concentration des gaz devant les particules
de grosse tailles.

Dans la suite, nous avons présenté quel ques résultats qualitatifs obtenus par Lidar qui ont été
effectués sur certains cites, en donnant ainsi des cartes en trois dimensions des polluants
atmosphériques en fonction du temps et I’ altitude.
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Chapitre 4

Détection de la distribution de tailles des aérosols

désertiques par Lidar

1. Méthodes de caractérisation des aérosols

La caractérisation de la pollution atmosphérique tend a devenir une préoccupation majeure. Si

la pollution par les gaz est de mieux en mieux mesurée, les aérosols restent difficiles a
quantifier de maniére précise car la diversité des caractéristiques physico-chimiques ainsi que
leurs variabilités spatiales sont beaucoup plus nombreux que dans le cas des polluants gazeux.

Les campagnes ou les réseaux de mesures doivent couvrir plusieurs échelles spatio-
temporelles et couplent des étapes de calibrage, mesures, inter comparaison instrumentale et
validation de données. Comme pour les gaz, les mesures doivent étre spécifiques, sensibles,
précises et sont basées sur les propriétés des aérosols. Les particules sont caractérisées par la
composition chimique, la morphologie et la distribution pour leur taille, masse et volume.
Les techniques de mesures sont nombreuses et associees aux différentes caractéristiques des
aérosols.

On peut classer les méthodes de mesures des aérosols selon plusieurs catégories :
1. Lestechniques de mesures de la concentration en masse :
- Prélevements sur filtre [Witz, 1990]
- Méthodes de lajauge 3 [Willeke and Baron, 1993]
- Microbalance oscillante TEOM (Tapered Element Oscillating Microbalance)
[Patashnick and Rupprecht., 1991]
- Méthodes aérodynamiques [Renoux et Boulaud,1998].
2. Lestechniques de mesures de la concentration en nombre :
- Le compteur de noyaux de condensation, CNC [Cheng, 2001 ; Hinds, 1999]
L es techniques de mesures de la concentration en surface [Brunauer, et a, 1938]
Mesure de la distribution de taille des particules:
- Méthodes éectriques
e Anayseur amohilité différentielle (DMA) [Flagan, 2001 ; Hinds, 1999]
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e Batteries éectriques de diffusion [Fierz, 2002]
e Caractérisation d'un agrosol a I'aide de I'ELPI (Electrical Low Pressure
Impactor) [Keskinen, 1992]
- Méthodes optiques
e Compteur optique a particules (OPC) [Hinds, 1999]
e Granulométrie a diffraction [Rader et Ohern, 2001]

- Lidar aérosols

2. Mesurepar Lidar

La grande majorité des LIDAR actuels ne fournit qu’ une évauation qualitative des aérosols,
au travers de I’extinction ou de la visihilité atmosphérique et d’une premiere ébauche de
caractérisation en évaluant le taux de particules sphériques présentés dans |’ atmosphere par
I’analyse du rapport de dépolarisation et la mesure des coefficients d extinction et de
rétrodiffusion totaux.

Néanmoins, bien que reposant sur une analyse qualitative, ces instruments permettent de
fournir en continu une documentation fine de la stratification atmosphérique et de sa
dynamique. De ce fait, ils sont largement utilisés afin de fournir un suivi de la hauteur de la
couche limite atmosphérique [ECLAP], une évaluation du bilan radiatif [LITE, GLAS,
CALIPSQ], voire de I'identification de certains parametres météorol ogiques comme les zones
[ESCOMPTE, ELO] de pré-condensation susceptibles d'influencer fortement la nébulosité.
Enfin, des études sont actuellement engagées, visant a coupler ces instruments, devenus trés
opérationnels, a des outils de modéisation multi échelles, afin de fournir une information en
continu sur la nébul osité présente dans toute la colonne atmosphérique et, a terme, de prendre
en compte précisément I'action des agrosols dans les outils de modéisation physico-

chimiques.

Par ailleurs, plusieurs éudes récemment engagées ont fourni des premiers résultats
encourageants sur la caractérisation quantitative des agérosols atmosphériques. Dans un
premier temps elles ont é&é appliquées a la caractérisation des nuages stratosphériques
polaires et a leur action sur le "trou d’ ozone", et plus récemment ces éudes ont porté sur les
aérosols troposphériques et urbains. Des modées dinteraction lumiére-matiere ont été
développés pour des particules non sphériques (sphéroides, fractales,...), qui ont permis de

confirmer une forte dépendance en longueur d’ onde de la réponse optique des particul es.
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2.1 Méthode utilisant un Lidar mono-fréquence couplé a la micro-analyse de filtres
impactés

La précision des mesures effectuées par les techniques classiques est limitée par les faibles
guantités impactées. De plus, la majorité de ces méthodes ne donnent pas d’'informations sur
la composition des aérosols.

Le Lidar rétrodiffusion permet de réaliser des cartes tridimensionnelles des polluants. Mais
cette méthode nécessite de disposer d' une hypothese a priori quant a la forme de la
distribution de taille et a la composition des aérosols. On utilise alors les mesures Lidar pour
déterminer la concentration et lataille moyenne de la distribution des particules.

Pour remédier a cette difficulté, on a choisi de combiner les mesures d’impaction et le Lidar.
La distribution de taille des aérosols atmosphériques est déterminée par comptage sur les
filtres observés au microscope éectronique a balayage. Une microanalyse par spectroscopie
de fluorescence X atomique a permis de déterminer leur composition (résultat quantitatif).

2.1.1 Prélévements par impaction

La distribution de taille des aérosols atmosphériques a été déterminée par comptage sur les
filtres observés au microscope él ectronique a balayage aprés un dép6t d' une couche d’ or pour
améliorer la sensibilité. Ces filtres en Téflon ont été impactés au niveau du sol al’aide d’une
pompe. Une microanalyse par spectroscopie de fluorescence X atomique a permis de
déterminer leur composition. Nous avons aors pu déterminer la distribution spatiale de la
concentration totale par Lidar, dont I'interprétation est aidée par les données tirées de
I"analyse des filtres. Dans le cadre de la compagne ELO [Frgafon. E, Kasparian. J, 1998],
Les filtres chargés d’ aérosols ont été observés au microscope éectronique a balayage (MEB)
(Fig. IV.1). On distingue trois types de particules. Le type le plus abondant correspond a des
particules fines granulaires, de forme fractale, réparties de maniére homogene sur lefiltre. Ces
particules forment par endroits des amas de quelques microns de diametre. Le second type est
congtitué de particules d aspect lisse, dont la taille atteint quelques microns. Enfin, d’autres
particules sont aussi observés, dont certaines en forme de lamelles cristalines, mais en faible

quantite.
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Fig 1V.1-Vue a fort grossissement (x10000) d’ un filtre de prélevement d’ aérosols
en milieu urbain

Les images obtenues au MEB ont aussi servi a déterminer la distribution de taille des
particules impactées (outre son importance pour |’ évaluation des effets des particules sur la
santé, cette information est indispensable pour inverser les signaux Lidar). Et ceci en
comptant sur les images prises les particul es préal ablement réparties en classes de tailles. Pour
assurer une signification statistique aux décomptes effectués, des grossissements pour chagque
type de particules ont été effectués. Exemple, des surfaces de 6,2.10% pm? (& un grossissement
1000 x) ont été considérées pour compter les particules de plus deudn, et des surfaces de

6,2.10° pm? (& un grossissement 10 000 x) pour compter les particules en dessous de cette
taille. D’aprés la Fig. V.2, ladistribution de taille normalisée présente deux pics : I’un pour
les petites particules, centré sur 20 nm de rayon et le second correspondant a des grosses

particules et centré sur 900 nm de rayon.

0.0

1E-5 - T - ; . ,
500 1000 1500}

rayon des particules (nm)

Fig V.2 Distribution de taille normalisée des aérosols urbains effectuée dans le cadre
de la compagne, estimée a partir de |’ é&ude par MEB des filtres impactés
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La microanalyse par spectroscopie de fluorescence X atomique a permis de déterminer
composition chimique des différents types de particules. Les spectres réalisés correspondant
les types primordiaux sont présentés sur les figures suivantes :

LaFig. IV.3 représente | e spectre des particules granulaires al’instar de suies provenant de la
combustion d" hydrocarbures incluant des composés soufrés et carbonés, comme les particules
produites par les moteurs diesel. Tandis que la Fig. 1V.4 correspond aux particules lisses de

grand diametre comme silicium et I’ oxygene entrant dans la composition de silice.
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Fig 1'V.3— Spectre de microanalyse d’ une zone de filtre correspondant a un
agglomérat de particules granulaires de diametre 0.1 um environ
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La nature de I’analyse de ces spectres est seulement qualitative car les intensités observées
pour les pics dépendent non seulement de la concentration de I’ atome correspondant, dans la
portion d’ échantillon soumis al’analyse mais aussi de leur section efficace, influencée par le
voisinage de chaque atome. Seules les variations des intensités relatives d’ un spectre al’ autre
tradui sent effectivement des variations des abondances rel atives des é éments correspondants.

Les sections efficaces d’extinction et de rétrodiffusion sont ainsi calculées en fonction du

rayon, pour chaque type de particule. Il existe trois types de particules :

- Lathéorie de Rayleigh est utilisée pour calculer la section efficace des particules plus
fines de faible rayon inférieur 220 nm.

- Les particules de rayons moyens compris entre 20 nm et 500 nm (essentiellement des
suies) sont de formes fractales, une théorie dérivée de celle de Sorensen [Sorensen C,
1992] développée dans laboratoire est appliquée pour le calcule de section efficace.

- Et enfin, le mode correspondant aux aérosols de tailles plus importantes (centré sur 0,9
um) est compose de 50% de suies et de 50% de particules minérales. Pour chague type
de particule, un algorithme particulier basé sur la théorie de diffusion de Mie (pour les
particules a symétrie proche de la symétrie sphérique) doit étre utilisé pour calculer la
section efficace.

Les sections efficaces d’extinction et de rétrodiffusion sont ainsi calculées en fonction du

rayon, pour chague type de particule. La distribution de taille de la Fig. IV.2, permet ensuite

- Aero
d' estimer lavaleur de 2572, 6597 et le rapport “e 5
Aero

2.1.2 Mesures a distance par Lidar

Les prélévements de particules sur des filtres donnent des informations détaillées sur la
concentration et la composition des agrosols atmosphériques. Mais les préévements ne
donnent pas acces ala répartition géographique des aérosols. I1s sont en effet représentatifs de
leur lieu de prélevement. Afin d' avoir acces a la dynamique de la pollution urbaine par les
aérosols, On va donc effectuer des mesures par Lidar de la concentration. Ces mesures sont
complémentaires des mesures ponctuelles. En effet, elles permettent de cartographier en trois

dimensions la concentration en aérosols atmosphériques et de suivre son évolution temporelle.

Oe(ZA) =0T (2, +abS0(2,1) (1V.1)

Bext(ZA=Bp1ec (2 + B o(24) (IV.2)
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al@ec(z1) et . (zA) peuvent étre calculés, en fonction de I'atitude et de la longueur

molec

d onde, a partir de profils verticaux de température et de pression générés par un modele
atmospheérique [Seinfeld, 1985]. Criec €St cONNu €t est égal a 8n/3.

Ayant calculé af9€(z1) et B (z1), on accéde aors & ah3°(z)) et . (zA). Il reste

molec molec

dors a déterminer la distribution spatiale de la concentration totale par Lidar, dont

I"interprétation est aidée par les données tirées de I’ analyse des filtres. En effet :

ase®(1)= ol (A,r) p(r)dr = [7r? Qe p(r)dr = Ng (2) 548 (VI.3)
Baeo(A) = [omae (A,7) plr)dr = [mr?Q,_ . p(r)dr = No (2) o (V1.4)
O_Aero O_Aero . . . . .
Les valeurs de “back et et gont calculées alors en fonction de la distribution de taille

normalisée des aérosols a partir des mesures de prélévement au niveau du sol.

Alors d aprés Equ. 1V.3 et 1V .4, le nombre total de particules Ny(z) en fonction de la distance
est alors accessible. Bien qu'une distribution en nombre de particule soit plus pertinente en
termes de santé publique, une concentration en masse (ug/m°) peut aussi étre déterminée, en

utilisant ladistribution de taille normalisée.

o Exemple d’ un profil de concentration obtenu durant la campagne ELO (pour Etude
Lyon Ozone) :

Le signal Laser utilisé dans le cadre de cette compagne est un signal UV de longueur d’ onde
399 nm dans les normes de sécurité oculaires. La détection est assurée par un
photomultiplicateur placé directement au foyer du télescope, et le signal est enregistré sur un
oscilloscope numérique de bande passante 1 MHz. La fonction logarithmique du signale Lidar
(L(2)) corrigé en distance au carré est représentée sur laFig. 1V.5.

A une distance de 1800 m, c'est adire a une atitude de 1100 m environ, un fort décrochement
de la courbe L(z) est observable. Ceci traduit une baisse importante du coefficient de
rétrodiffusion b, provenant d’ une diminution de la concentration en aérosols.

Cette nette diminution met en évidence la fin de la couche limite. En effet, la couche limite
représente la couche d'air au voisinage de la terre dont |’écoulement est perturbé par la

rugosité du sol.
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[(z) = In(signal.z?)

000 3000
Distance (m)

Fig 1V.5-Logarithme du signal Lidar corrigé en distance au carré

Le rapport entre les coefficients d extinction et de rétrodiffusion est déterminé comme cela
mentionné auparavant par I’algorithme de Klett (Fig. 1V.6). Notons que pour les distances
supérieures a 2000 m, le rapport reste égal a 843 soit environ 8,4. Ceci signifie que seule la

contribution Rayleigh est encore présente et donc que la contribution des aérosols est quasi

nulle.
ufxt B

11.00

10,50

10.00
9,50
9,00
8,50
8,00
7.50
7.00
6.50
6.00 )
5,50 3 i | | Dl!ﬂ:’lnce (m)|

0.0 1000.0 2000.0 3000.0 4000.0 5000,0

Fig 1V.6— aeqd/ f en fonction de la distance

On obtient ainsi la concentration d’aérosols. La concentration massique de particules
correspondantes est ensuite déterminée a partir de la distribution de taille obtenue au
microscope électronique a balayage. La Fig. IV.7 montre un tel profil de concentration. La
concentration atteint ici une valeur maximale de 18 mg/m® et devient quasi nulle aprés une

distance de 2200 m, soit une dtitude de 1300 m, ce qui vérifie a posteriori I’hypothese
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B aero(Zm =0). Il faut cependant noter que la validité des résultats obtenus a I’ intérieur de la

couche limite diminue loin du sol car le point de référence est au niveau du sol. En revanche,

I” aspect qualitatif des mesures reste valable, méme en atitude.

Cone.
(ng/m?)
20,00 =
1500 =
1000 =
500 < Ll
0,00 _E . “Mml“d i
o W V'llvr

500 =
1000 =
1500 = Distance (m)

[ I 1 1 I 1 I I I
00 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000

Fig I'V.7— Concentration en fonction de |a distance obtenue a partir du signal Lidar

L’inconvénient de cette méthode, ¢’est une méthode un peu lourde a cause de I’ étude des

filtres et utilise comme hypothése forte que I’ atmosphére est homogéne vertical ement.

2.2 Mesure de concentration d’aérosols par la méthode Lidar multispectral toute
optique

2.2.1 M éthode multispectrale avec unedistribution de taille prédéfinie

Cette méthode multispectrale a peu longueurs d ondes est appliquée pour déterminer la
distribution de taille moyenne des aérosols stratosphériques, dont la forme est choisie a priori,
par exemple caractérisation des aérosols stratosphériques provenant de I’ éruption du Mont
Pinatubo [Del Guasta, 1994].

La méthode utilisée consiste a réaliser un gjustement non-linéaire de maniére a reproduire les
coefficients d’ extinction et de rétrodiffusion mesurés aux différentes longueurs d’ onde.

Il existe plusieurs fonctions de distribution tout dépend de la nature des particules
atmospheériques. Quel ques distributions servent cependant dans pas mal d’ applications.

Par exemple, les deux distributions log-normale monomodales et multimodale [Seinfeld,
1985] ont été utilistes pour modéliser les aérosols stratosphériques, Djeirmendjian
[Deirmendjian, 1964] utilisée pour une atmosphere brumeuse ou nuageuse et la distribution de

Junge [Junge, 1963] pour caractériser une atmosphere claire ou avec une légére brume.
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e Distribution Log-normale

- (Inr-InR;)?
r= Z — |- ——— V.5

PO 2 g P 2oz | V)

Ou le nombre de modes p peut varier de 1 a 3. Chacun de ces modes i est caractérisé par un

rayon médian Ri, un écart type o; et son poids relatif Ni dans la concentration totale.

Lerayon Ry correspondant au maximum de la distribution est Ry = exp(y-gzquad).

e Distribution de Djermendjian
r\6 -6.r
p(N=a; (a_l) exp (a_l) (1V.6)
Avec a; : le rayon correspondant au maximum de la distribution.

a, : une constante de normalisation.

La concentration en particules Ny est obtenue en intégrant Equ IV.6 entre O et I’infini.

e Distribution de Junge
_a
p(D=— (VD)
Avec a; : laconstante de normalisation.
ay I’ exposant de Junge.
La concentration des particules Ny est déterminée, pour cette distribution, par I’intégration de

rentrermn=0,1 um et rpg = 2 pum.

La recherche de la distribution de taille est effectuée en minimisant le paramétre »* qui
représente une différence entre le logarithme du signal Lidar mesuré et e logarithme simulé,
ce dernier calculé en fonction des sections efficaces de chaque type de particules.

S(ZJ'J) F(Z %)
r= Z 8(/1 )

Ou: S(z4) est le logarithme de la mesure Lidar 1(z,4;), ala longueur d’onde 4;, corrigée en

(IV.8)

distance et normalisée par I’intensité lp du laser et les caractéristiques de réception, décrites

par la compression géomeétrique Y(2).

S(z4)=In <|(Z|j’) 2. m) (IV.9)

&(4;) traduit le bruit sur les données Lidar, alalongueur d’ onde 4;.

F(z, 4;) est lafonction qui modélise les mesures et qui S écrit.
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F(z4)=In(B(z4)) +2. [y tea(zA) o (IV.10)

Pour minimiser la valeur de AN, R, o) &z et A fixés, une procédure itérative effectue un
gustement non linéaire des paramétres @ de la distribution choisie, jusqu'a ce qu'un
minimum global soit obtenu. Les valeurs de p(2), a(2) et [(z) sont aors calculées pour
I”ensembl e des valeurs a de ce minimum global. La distance z est ensuite augmentée d’ un pas
Az et les signaux Lidar sont corrigés de I’extinction entre zy, €t z. Puis, le minimum de
ZA(N,R, o) est recherché pour lanouvelle valeur de z.

On procede ainsi jusgu’ a ce que z ait atteint une valeur maximale z.x déterminée.

L’ organigramme suivant montre clairement I’ enchainement des étapes de cette procédure.

Données Lidar S(2) Zmin, Zmax, 7]

h 4

Choix de la distribution des aérosols

Paramétres
initiaux de la
distribution

N

nouvelles NON )
valeurs L7 est mimimal ?

QulI
h 4

Calcul de p(z). t(z). B(z) pour Az

A 4

z=z+Az

Y

Correction des signaux par
I'extinction entre zmn et z

NON

oul
v

FIN ALGORITHME

Fig 1V.8— Ajustement non linéaire des parametres de la distribution de taille des
particules en fonction de distance de longueurs d’ onde et du signal Lidar
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A noté cependant, que cette méthode a été utilisée lors de nombreuses campagnes avec de bon
résultats [Rairoux, 1991] lorsque I’ atmosphére ne contient pas un éventail trop large de types
de particules (par exemple du brouillard, des aérosols stratosphériques...).

Des études réalisées dans cet axe, montrent que cet algorithme est peu stable et présente des
incertitudes parfois importantes dans les parametres de la distribution recherchés. Ces

incertitudes dues aux donneées brutes et ala configuration géométrique du systeme Lidar.

2.2.2 M éhode multispectrale toute optique

La techniqgue de mesure de télédétection Lidar multi-spectrales [Ligon, 1996] est une
application tres attractive pour La caractérisation a distance de la distribution de taille des
aérosols et la distribution des indices de réfraction a partir de mesures Lidar a plusieurs
longueurs d’ onde sans faire d’ hypotheses a priori sur laforme de la distribution, ce qui était le
cas de la méthode précédente. Elle est basée sur des approches stochastiques comme la
méthode de Monte-Carlo ou encore la méthode les algorithmes génétiques que nous avons
utilisée dans notre simulation pour caractériser une atmosphere désertique. Ces approches
permettent d’accélérer considérablement le temps de calcul, méme a partir de mesures
possédant un faible rapport signal sur bruit et caractériser ainsi de maniére guasi-instantanée
la répartition spatio-temporelle de la distribution de taille des aérosols.

Les coefficients d’ extinction s écrivent de lafacon suivant :

abd®(A,2)= ot (A,r,m) p(r,z)dr = [ 7.r*Que (4,1, m) p(r, z)dr (IV.11)
Brero(A:2)= [ ot (A,r.m) plr, 2)dr = [zr?Q,_ (4,r,m) p(r, z)dr (IV.12)

o(r,2) =No. g(r) (IvV.13)
o(r,2) . la distribution de taille des aérosols, exprimée comme le produit du nombre de
particules N(2) par la distribution normalisée g(r,2).
r . étant lataille des particules.

On peut encore réécrire les équations précédentes un peu différemment :
aé\go(i,z):Nof Kex(4,r,m)g (r,2)dr (1V.14)
0

Koo (4,1,m)=212Q (4,1, m) (IV.15)

Ou : Kei(A,r,m): lafonction de base (Kernel fonction).
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Dans notre approche, la résolution de ces équations intégrales passe par une discrétisation sur
la taille des particules. Si g(r,2) est supposée limitée a I'intérieur d'un intervalle fini (r
compris entre rqin €t ), I'intégrale de Equ 1V.14 peut aors étre approximée par une somme

sur un nombre discret M de rayons :

M _
alf°(1,2) =Ny Ky, (i, A,m) (1) (1V.16)
i=1
Ou: K(r ,ﬂ,m)zg fKM(r,/i,m) dr est la moyenne de la fonction de noyau sur
-

I"intervalle de largeur & centré sur r; et f(r;) correspondant a la distribution de taille des

aérosols dans le méme intervalle.

De laméme fagon, le coefficient de rétrodiffusion peut étre écrit sous laforme:

M_
Bero(A:2) = No 2 Kiag (1 A4,m) £(ry) (IV.17)
i=1
- 1 (%5
Ou . Kback (I’l y i, m) = J.Kback(r,i, m) dr (lV-18)
o f—57
i 2
Kback(j“’r’m)= szbAa?:rlf(ﬂ’r'm) (V.19)

On obtient ainsi deux équations discretes de coefficients d’ extinction et rétrodiffusion en
fonction de nombre de longueurs d onde utilises (j=1: N), et de nombre d'intervalles
correspond ala discrétisation de rayons des particules (i=1 : M).

( M
| %=No Y (Ra), |
=1 (IV.20)

M
kﬁj: NO ;(@)“ fi

Et finalement, on représente chacune par un systéme matriciel:
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[a, ] KLy oo KM T
a,;
as
=N, . ' A (1v.22)
| an Kl KM L
I :61 ] Kgackl Kt')\{cllckl _fl ]
B,
Bs
=N . ' A (1vV.22)
_ﬂN_ _KéackN Lo Kt’:gckN_ —fM—

Ou a,..., on €& pi,..., By sont les données de mesures expérimentales en fonction de
longueurs d'onde et |a distance qu’ on peut les déduire directement du signal Lidar en utilisant
I"'inversion de Kl ett.

Kext €t Kpack SONt calculées en utilisant |a théorie de la diffusion de Mie si on suppose que les
particules sont sphériques ou similaires a une sphére, dans le cas contraire (forme irréguliére
des particules), des modéles prenant en compte le non sphéricité des particules [Mishchenko,
1996] doivent étre appliqués. Pour d'autres types de particules qui ont de forme fractale,
comme les suies, le modéle fractal peut bien sOr étre employé [ Sorensen C.,1992].

Le vecteur f(r), correspondant ala distribution de taille des aérosols normalisée, est |’ inconnu.
La détermination des inconnues (fonctions de bases) qui passe nécessairement par |’ inversion
de systéme matricidl est trés délicate, a cause de nombre élevé d'intervalles de discrétisation
de rayons M par rapport au nombre de longueurs d'onde N, dans la but d’ approximer
I"'intégrale desEqu V.11 et 1V.12. || est égale au maximum |e double.

L’ approche statistique utilisée, basée sur les algorithmes génétiques (Fig.1V.9) qui est une
démarche utilisée dans de nombreux problemes d'optimisation. Elle permet de s affranchir du
traitement direct des erreurs. La population initiale est un ensemble de vecteurs de distribution
de taille [f], ou chaque individu f; est une distribution de taille discrétisée sur M tailles

différentes de particules.
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Fig 1V.9-Principe général del'algorithme génétique

La population initiadle uniforme £;° est générée de maniére aléatoire et le nombre dindividus
ne doit pas rester fixe tout au long de la procédure. L’ algorithme génétique avance de
population en population en utilisant des générateurs génétiques standards jusqu’a ce que le

critére d’ optimisation soit satisfait, ¢’ est-a-dire minimiser lagrandeur * qui est donnée par :
J 2
1 a - ol
2= __Z [w] (1V.23)
] & &
=1

™. Les données expérimentaes, tandis que o® est I'gjustement initial des coefficients
d’extinction vial’ gustement de vecteur de distribution f;.

& . expriment |'erreur due aladiscrétisation et ala non-unicite de la solution.

Les longueurs d’ ondes doivent étre bien choisies, car il est nécessaire qu’ elles soient proches
de dimensions des particules pour que la procédure de la simulation soit plus pertinente et
sensible. Pour un intervalle de longueurs d ondes donné (par exemple fixé par I’ expérience),
I’utilisation simultanée de aex(1) € de B(1) permet d’accéder a une plage de taille plus

grande.

3. Détection de la distribution de tailles des particules désertiques par la
méthode Lidar multispectrale en utilisant la méthode des algorithmes
génétiques

3.1 Introduction

Ladistribution de taille des aérosols est une propriété physique trés importante qui répond aux
préoccupations scientifiques et mémes publigues en termes de santé et environnement. Elle

fait I’objet de plusieurs recherches d actualités pour modéliser la pollution atmosphérique

dont fait parti le travail que nous avons effectué.
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Notre intérét s est appuyé sur |’ éude des particul es désertiques caractérisant une grande partie
du globe terrestre, pour lesquelles nous avons essayé de détecter leurs formes de distributions
de taille par |la méthode Lidar multispectrale en utilisant un spectre de lumiere Laser alant de
I"'UV al’IR moyen, et dont les longueurs d’ ondes ont éé fixés dans les valeurs suivantes :
(A=0.193, 0.694, 1.064, 3.37 et 10.60 um). Pour chaque longueur d’ onde, on doit donc avoir
un profile de coefficients d extinction correspondant.

La méthode stochastique qu’ on va utiliser pour |’ optimisation des paramétres de distribution
est la méthode des algorithmes génétiques au lieu de Monte Carlos, car cette méthode est une
approche plus efficace et permet d’ accél érer considérablement le temps de calcul.

Finalement les résultats obtenus seront comparés avec deux modéeles de distribution que nous
alons considérer Longtin et Chomette.

3.2 Modédlisation des aérosols désertiques

Plusieurs études ont montré que les propriétés radiatives des aérosols d’ origine désertique
peuvent induire des changements régionaux importants dans les flux radiatifs au sommet de
I’ atmosphére, de I’ordre de 15 W/m? dans le spectre solaire et de 5 W/m? dans le spectre
thermique [Tegen, 1995]. Cependant, une grande incertitude persiste sur leur distribution
verticale et sur leur transport a |’ échelle synoptique [Sokolik, 1999]. Les particules de grosse
et petite taille ont chacune leur importance dans les processus atmosphériques. Les petites
particules qui ont un impact radiatif important, sont supposées étre transportées sur de longues
distances. Les particules microniques ont pour leur part une surface plus grande, et peuvent
ains étre le siége de modifications chimiques dans la composition des gaz atmosphériques.
Elles peuvent égaement agir comme des noyaux de condensation et donc modifier la
microphysique nuageuse. Cependant, du fait de leur taille, ces particules sont supposees

sédimenter rapidement.

3.2.1 Modédlisation de Longtin

Les travaux de Longtin et a [Longtin, 1988] pour caractériser les agrosols désertiques
S éaient axé sur trois types de composantes, carbonée [Shettle et Fenn, 1979], hydrosoluble
(le sulfate d'ammonium [Toon., 1976]) et minérale, chacune ayant sa propre granulométrie, sa
fraction volumique et son indice complexe de réfraction. Les minéraux contiennent eux-
mémes deux sortes de mélanges, externe et interne. Le mélange externe est constitué de

particules de quartz pur et de quartz dopé suivant une certaine proportion, alors que le
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mélange interne est présent dans ces particules de quartz dopé sous la forme des particules de

quartz recouvertes d' hématite selon diverses fractions volumiques fi.

Quartz - direction ordinaire Quartz + 10% hématite - direction ordinaire
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Fig 1V.10- Indices de réfraction du quartz
(a) quartz pur d axe optique ordinaire
(b) quartz dopé comportant une fraction volumique de 10% d’ hématite [ Longtin et al, 1988]
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Fig 1V.11-Indices de réfraction caractérisant les modes fins de particules employés dans
la modélisation de Longtin [ Longtin et al, 1988]

Longtin a utilisé la théorie de Mie pour calculer les parametres optiques des aérosols en

fonction de I’ indice de réfraction de chague composante, en supposant ainsi que les particules
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ont une forme sphérique. Il a considéré une relation entre la proportion de grosses particules
et I’action éolienne de telle maniere on enregistre une augmentation de la concentration

d aérosol dans |’ atmosphére sous I’ action de la vitesse des vents v (nVs).
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Fig 1V.12— Exemples de distributions en taille de particules du modéle d' aérosol
désertique de Longtin et al., normalisées a une particule par centimétre cube d’ air

L es spectres des coefficients volumiques d’ extinction issus de la théorie de Mie sont présentés

danslaFig. 1V.13 pour des longueurs d’onde comprises entre 0,2 et 30 um.
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Fig 1V.13— Cosfficients d extinction calculés par e modele d' aérosols désertiques de
Longtin et al., pour les valeurs du parametre éolien u : 0, 10, 20 et 30 nvs.
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En regle générale, on observe I’ augmentation des parameétres précédents avec le paramétre v.
Pour les granulométries croissantes, on augmente la concentration en particules minérales,
entrainant ainsi une augmentation proportionnelle des coefficients d extinction, d’ absorption
et de diffusion.

On peut noter aussi la dépendance spectrale du coefficient d extinction pour v=0 m/s et
10m/s, tandis que pour 20 et 30 m/s cette dépendance disparait, méme dans les régions du
spectre ou la partie imaginaire de I'indice de réfraction présente des variations significatives
(Fig. IV.10). Ces variations s expliquent par I’ évaluation granulométrique avec v. Pour une
valeur de v nulle, les particules fines sont prépondérantes (en nombre), caractérisees par une
extinction dépendant de la longueur d’onde. Les valeurs de v plus élevées sont associées a la
présence de grosses particules minérales, dont |'extinction spectralement neutre devient
prépondérante (Ce modéle suppose que le volume des composantes carbonées et
hydrosolubles reste constant au cours du soulevement de poussiére, et ¢’ est la concentration

en composante minérale qui dépend de la vitesse du vent [Jaenicke, 1988]).

3.2.2 Modéisation de Chomette

Le modéle de Chomette [Chomette, 1999] est basé sur les phénomenes de transport et de
dépbt et leurs influence sur les propriétés microphysiques et radiatives des aérosols
désertiques. |l a considéré en effet, que la contribution des particules minérales dans
distribution en taille est trés faible [Alfaro et a, 1998] et e processus de transport, méme a
grande distance, n’'affecte pas ces compositions minéralogiques de |’aérosol tant quil se
réalise en atmosphére seche [Rahn et al, 1976], ce qui implique une faible évolution de
I"indice complexe au cours du temps. Et par conséquent, un seul jeu d'indices complexe de
réfraction a été utiliseé dans cette étude (Fig.l1V.14) contrairement & Longtin. Ces indices sont
calculés en fonction de longueurs d’ onde de visible a I’infrarouge [Grams et al. 1974 ; Volz,
1973 ; Patterson et al, 1977].
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Fig IV.14— Indices complexes de réfraction utilisés dans la modélisation de Chomette.

L’ évolution de la granulométrie de I’ aérosol désertique au cours du transport est influencée
par la sédimentation affectant principalement les grosses particules. Donc, plus on s éoigne

de la source, plus le spectre granulométrique tend a s orienter vers les particules les plus fines.

La modélisation réalisée par Chomette associe a un jeu d'indice complexe, présente deux
couples de distributions granulométriques provenant de d’ Almeida et d' Alfaro.

Lesmesuresin situ D’ Almeida[D’ Almeidaet al., 1991] donnent deux granulomeétries :

La premiéere distribution ¢’ est « wind carrying dust » (WCD) caractérise |’ aérosol désertique
transporté au-dessus du continent aprées son soulévement, ce qui n’exclut la présence que des
plus grosses particules. Et la deuxieme distribution « background » (BG) caractérise les
particules loin de leur source, ¢’ est une granulométrie fine avec peu de grosses particules par
rapport aladistribution WCD.

La granulométrie d'Alfaro et a, notée (A1) inclut les particules minérales en suspension pour
les différents types de sol séche (en particulier d origines sahélienne et subsaharienne). Pour
compléter cette description granulométrique, une derniére distribution (A2) est déduite de A1
en moddisant la sédimentation des grosses particules de (A1) durant le transport loin des
SOUrces.

Les calculs de Mie nécessaires pour établir les paramétres optiques de I’ aérosol exigent la
connaissance de la distribution en taille de particules. Pour cela et comme a été le cas pour
Longtin, Chomette a calculé les coefficients d extinction de ces granulomeétries par la théorie

de Mie, en considérant que les particules ont de forme sphérique.
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Fig 1V.15- Granulométries utilisées dans la modélisation de I’ aérosol désertique de
Chomette [ 1999] , normalisées a une particule par centimetre cube d'air.

Les spectres des coefficients volumiques d extinction issus de la théorie de Mie sont
représentés dans la Fig. 1V.16 pour des longueurs d’onde comprises entre 0,2 et 30 um. Ces
spectres correspondent les deux modes granulométriques citées dessus d’ Almeida et d’ Alfaro.
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Fig 1V.16— Coefficients d' extinction de la modélisation de Chomette en
fonction de longueur d’ onde dans le visible et proche infrarouge
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3.3 Propriétés optiques d’un aérosol désertique de forme sphérique

De facon qualitative on peut tenter de cerner le principe de diffusion en considérant une
particule quelconque irradiée par une onde éectromagnétique. Lorsgu’ une onde lumineuse se
propage dans un milieu semi transparent, elle provogue un mouvement oscillatoire force des
charges éectriques des particules. Ces derniéres se comportent alors comme des dipbles
électrigues oscillant a la fréquence du champ appligué et émettent un rayonnement secondaire
polarisé dans certaines directions selon la théorie éectromagnétique classique. De maniere
générale, les relations de phase entre les ondes diffusées dépendent de facteurs geéométriques
(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 d’ une onde éectromagnétique dans un milieu hétérogene constituent une

source de polarisation de lalumiere naturelle.

3.3.1 Section efficace et efficacité

Les parametres fondamentaux de la théorie de Mie (applicables aux particules dont la forme
est similaire a une sphere) sont d’'une part I’indice complexe de réfraction et d autre part le
parametre de taille 2ar/ 1. Le parametre de taille est la variable essentielle pour savoir si I'on
peut effectuer I’ approximation simplificatrice du dipdle é ectromagnétique (Rayleigh).

Les variations des sections efficaces dextinction, de diffusion, dabsorption et de
rétrodiffusion ainsi que leurs efficacités correspondantes en fonction du parametre de taille,
sont reportées sur les Fig. V.17, 1V.18, 1V.19 et 1V.20 en utilisant les deux modéles
désertiques de Longtin et Chomette (différents indices de réfraction), dans le cas d'une

particule unique. Ces calculs ont éé obtenus par application de lathéorie de Mie.
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Fig 1V.17— Sections efficaces d extinction oey, de diffusion os et d’ absorption aaps en
fonction de parametre de taille y, pour les deux modéles Longtin et Chomette a 550nm
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Fig I'V.18— Facteurs d'efficacités d extinction Qey, de diffusion Qs et d’ absorption Qaps

en fonction de paramétre detaille y, pour les deux modéles Longtin et Chomette a

550nm
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Fig 1'V.19— Sections efficaces de rétrodiffusion apack €n fonction de paramétre detaille y,
pour les deux modéles Longtin et Chomette a 550nm

[}
(=3
(=3

T T T T T T T T T

— Effecacité de rétrodiffusion (model de Chomette)
— Effecacité de rétrodiffusion (model de Longtin)

=

15}

(=}
T

=

=

(=}
T

-

=

=3
T

-

N

=
T

=
o
=]
T
|

=3
(=]
T
|

601 n

Facteur d' efficacité Qpax

40 .

0 | | | | | | | | |
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Paramétre de Taille ()

Fig I'V.20- Facteurs d'efficacités de rétrodiffusion Quack €n fonction de parametre de
taille y, pour les deux modées Longtin et Chomette a 550nm

D’ apres les figures ci-dessus, on peut remarquer tout d’ abord une bonne corrélation entre les
courbes correspondant les deux modéles désertiques de Longtin et Chomette, aussi bien en
extinction qu’en rétrodiffusion, ce qui confirme la possibilité d’ appliquer I’un ou |’ autre

model e pour la caractérisation des agrosols.
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Deuxiemement, on peut remarquer de part et d’ autre des oscillations amorties ainsi que des
ondulations s étendant le long de paramétre de taille. Les maxima et les minima des
oscillations sont dus aux interférences des ondes é ectromagnétiques transmises et diffractées
par la particule sphérique, donc il s'agit ici d’ une diffraction anormale [Van de Hulst, 1981].
Les ondulations de faibles largeurs résultent des ondes éectromagnétiques sphériques
évanescentes diffusées de la surface de |’ aérosol dans toutes les directions [Kerker, 1969]. Ces
petites ondul ations sont bien apparais dans les courbes correspondent aux modéles de Longtin
et Chomette surtout pour les petits paramétres de taille.

Au-dela de parametre de taille =30 pour lequel I'efficacité d absorption de Chomette
commence a augmenter par rapport a celle de Longtin (qui reste pratiquement constante), les
ondulations de Chomette deviennent négligeable voir nulles, ce qui explique que lorsque
I'absorption augmente a l'intérieur de la particule, les amplitudes des oscillations et des
ondulations diminuent. Si I'absorption atteint I'unité les oscillations et les ondulations vont

disparaitre.

En ce qui concerne I’ absorption (Fig. 1V.17), la section efficace d’ absorption augmente avec
le volume de |a particule ou pénétre le rayonnement. Aussi |e facteur d’ efficacité d' absorption
(Fig. 1V.18) croit avec lataille des particules jusqu’ ala vaeur asymptotique 1. Lavariation de
I’ absorption ne dépend pas seulement de parametre de taille des particules mais elle est
influencée aussi par la partie imaginaire de I’indice de réfraction [Barber et Hill, 1990], ce qui

montre le petit écartement entre les efficacités de Longtin et Chomette.

Pour I’ extinction (Fig. 1V.18), la valeur du facteur d’ efficacité d extinction est presque nulle
dans le cas des trés petites particules du fait de leur trés faible interaction avec le
rayonnement. Ce parametre optique augmente brutalement lorsgque le rayon des particules est
similaire a la longueur d' onde (paramétre de taille de I’ ordre 6). L’ efficacité d’ extinction est
caractérisée par une série d oscillations qui résultent de phénomeénes d’ interférences entre les
ondes transmises sans déviation a travers la particule et les ondes diffractées. La période des
oscillations dépend du taux d absorption, Donc on peut dire que I'absorption réduit les

oscillations d’interférence.

Le facteur d'efficacité de diffusion dépend fortement du parametre de taille qui représente un
rapport adimensionnel du diamétre I'aérosol par la longueur d'onde du rayonnement incident.
Quant le diamétre de I'aérosol et la longueur d'onde sont a peu prés du méme ordre, dans ce
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cas le facteur d'efficacité de diffusion touche son maximum et son comportement peut étre

considéré comme une sorte de résonance qui apparait quant le diamétre de I'aérosol et la

longueur d'onde du rayonnement incident sont relativement comparables.

3.3.2 Diffusion d’un rayonnement par un aérosol isolé en suspension

La connaissance de la distribution angulaire de l'intensité diffusée apporte donc des

informations cruciales sur la taille des aérosols mais également dans une moindre mesure sur

leur indice de réfraction. Le rayonnement entrant en interaction avec la particule sphérique

peut étre dévie de sadirection originale d’un angle 6.
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Fig 1V.21 Indicatrices de diffusion normalisée simulées par un code de Mie & A=550 nm et
7=0.1 pour différents types de particules (a : particule désertique selon le modéle de
Chomette, b : composante carbonée, ¢ : composante hydrosoluble, d : quartz + 10% hématite)
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Fig V.22 Indicatrices de diffusion normalisée simulées par un code de Mie & A=550 nm et
2=0.5 pour différents types de particules (a : particule désertique selon le modéle de
Chomette, b : composante carbonée, ¢ : composante hydrosoluble, d : quartz + 10% hématite)
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Fig 1V.23 Indicatrices de diffusion normalisée simulées par un code de Mie & A=550 nm et
=1 pour différents types de particules (a : particule désertique selon le modéle de
Chomette, b : composante carbonée, ¢ : composante hydrosoluble, d : quartz + 10% hématite)
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Fig 1V.24 Indicatrices de diffusion normalisée simulées par un code de Mie & A=550 nm et
=10 pour différents types de particules (a : particule désertique selon le modéle de
Chomette, b : composante carboneée, ¢ : composante hydrosoluble, d : quartz+ 10% hématite)

LesFig. V.21, IV.22, V.23 et V.24 fournissent des résultats importants sur la redistribution
angulaire de I'intensité diffusée. Les calculs ont été effectués sur des particules individuelles.
Une grande partie de I’information concernant la taille des particules peut étre extraite du
comportement de la fonction de phase pour des angles correspondant a la diffusion avant et
dans une moindre mesure a la diffusion latérale. Les différentes fonctions de phases ou
indicatrices de diffusion montrent qu’une augmentation de la taille de la particule provogue
une augmentation significative de la quantité d énergie diffusée vers I’avant (0°<6<5°). Ce
pic est du a la diffraction de Fraunhofer et a tendance a s atténuer lorsgue le paramétre de
taille décroit.

Les amplitudes des pics qui sont affectées de fagon importante par I'indice de réfractions et le
parametre de taille (Fig. 1V.24), sétendent ou sélargissent ou carrément disparaissent quand
le paramétre de taille diminue. En fait pour un paramétre de taille tres petit (r << A) l'intensité
diffusée est une simple radiation dipolaire (diffusion de Raleigh) qui présente une parfaite
symétrie de l'intensité entre la diffusion avant et la rétro-diffusion.

Pour des paramétres de taille trés grands (r >> 1) , l'intensité totale diffusée par |'aérosol est
une contribution de l'intensité diffusée par diffraction et l'intensité, diffusée par plusieurs
réflexions et réfractions. C’est pour ¢a, nous constatons des pics résultant principalement des

interférences des rayonnements transmis et diffractés par |'aérosol sphérique.
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3.4 Distribution detaille des aérosols désertiques

3.4.1 Comparaison avec le modéle Longtin

La détection de la distribution en taille exige la connaissance a priori, d'un part de profile
d extinction issus des mesures Lidar multispectrale et d' autre part de I’indice de réfraction de
I’ensemble des composants entrant dans la composition de I’atmosphere désertique. Dans
notre premiére application, on a choisi la modélisation désertique de Longtin, dont les indices
complexes des différents composants en fonction de longueurs d’ onde sont présentés dans les
Fig. IV.10 et IV.11. Ces paramétres vont nous servir a calculer les facteurs d' efficacités
d’ extinction nécessaires.

Concernant |e profile de coefficients d’ extinction que nous avons utilisé comme mesure, a été
inspiré du modéle de Longtin avec un paramétre éolien v = 0 m/s (Fig. V.13). Donc avec ces
deux données que nous avons imposees (indices de réfractions et profile d’extinction), une
simulation par les algorithmes génétiques permettra de caractériser d’ une maniére adéquate et

dans une durée plus courte par rapport aux autres méthodes.

* ! ! !

—— A=0.193pm ||
—— 1=0.694 um
A=1.064 um [
——— A=3.370 pm
——— A=10.60 pm

J\f\vf
e Sl Dl neiavich

Facteur efficacité d’ extinction Qg

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 12 14 16 18 2

10°
Rayon de particule (m) *

Fig IV.25— Facteurs d'efficacités d’ extinction de Mie, calculés en fonction de rayons de
particule et a plusieurs longueurs d onde en utilisant le modéle de Longtin

130



CHAPITRE IV : DETECTION DE LA DISTRIBUTION DE TAILLESDESAEROSOLS
DESERTIQUES PAR LIDAR

A=0.193 um
—— 1 =0.694 pm
—— A =1.064 um
——— A=3.370 um
— A =10.60 um

Section efficace d extinction e (M?)

160 | | | | | R | | | | oo |
10’ 10° 10
Rayon de particule (m)

Fig I'V.26— Sections efficaces d’ extinction de Mie, cal culées en fonction de rayons de
particule et a plusieurs longueurs d onde en utilisant le modéle de Longtin

Les variations des efficacités d extinction et les sections efficaces correspondantes sont
reportées sur les Fig. 1V.25 et 1V.26, pour différentes valeurs de rayons de particules. Ces
calculs sont obtenus par |’ application de lathéorie de Mie, en supposant que |es aérosols sont
sphériques.

DelaFig. V.25, on peut en extraire deux remarques importantes :

Premiérement, elle présente des valeurs presque nulles pour les particules ayant de faibles
dimensions quelque soit la longueur d’ onde du Laser. Néanmoins, ces paramétres optiques
augmentent brutalement lorsque le rayon des particules est similaire alalongueur d’ onde.

La deuxiéme remarque, est la tendance asymptotique de I’ efficacité d’ extinction vers la valeur
2 pour des particules de grande taille, ce qui implique gque ces particules atténuent deux fois
plus d énergie que ne le ferait leur section droite géométrique. Elles interceptent donc deux
fois plus d énergie gque le prédiraient les lois de I’ optique géométrique. Ce phénomene est
appel é paradoxe de I’ extinction [Van der Hulst, 1981; Bohren and Huffman, 1983].

De maniere qualitative, I’onde incidente est influencée au-dela des limites physiques de la
sphere ; le bord de la sphére dévie des rayons passant au voisinage de celui-ci, aors que les
lois de I’ optique géométrique auraient perdit leur passage sans modification. Ces effets de
diffraction augmentent avec le rayon de la sphére et sont équivalents a la diffraction par un
trou. Ce phénomene de diffraction de la lumiere sur les bords de la particule contribue pour

moitie al’ extinction totale, la somme des deux processus de diffusion faisant 2.
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La forme de la distribution en taille des aérosols désertiques obtenue, est montrée sur la
Fig.1V.27 pour des rayons de particules compris entre 0.1 um et 20 um, et ceci en faisant une

comparaison avec celle du modéle de Longtin, dont le paramétre éolienest v= 0nvs.

10— A B AR

 Distribution detaille des aérosols désertiques
~ obtenue au moyen des algorithmes génétiques

Distribution de taille des aérosols désertiques
de modéle de Longtin v = OnV's ]

Densité en nombre dN/dInr (particules cm™®)

8] | |
10—9 8 7

10 10 10

Rayon de particule (m)

Fig 1V.27— Comparaison entre la distribution de taille des aérosols désertiques
obtenue au moyen des algorithmes génétiques et proposée par Longtin

Dans ce modéle, le paramétre éolien modifie aussi la granulométrie des particules minérales,
son augmentation provogue un accroissement de la fraction des grosses particules, et donc du
rayon médian r; et de I’écart type ;. Longtin utilise dans sa modélisation quatre valeurs du
parametre €olien v, dont lavaleur extréme la plus bas que nous avons utilisé correspond a une
vitesse de vent v = 0 m/s (courbe noire Fig. 1V.27). En effet, comme le montre la courbe
rouge de la Fig. 1V.25, notre résultat permet de couvrir uniquement la gamme de taille entre
0.1a20 pm.

La caractéristique de Longtin présente deux seuils correspondant aux petites et grosses
particules centrées respectivement sur 0.1 um et 9 um. On peut dire que les particules de
faible dimension constituent le mode principal. Tendis que la distribution de taille calculé par
les algorithmes génétiques possede un seuil extréme correspond aux petites particules de
0.1um. Ce dernier est pratiquement trés proche et adéquat avec la courbe comparatif de
Longtin. Un autre seuil pour les grosses particules centré sur 9 um est obtenu. Elle présente

presque la méme forme que la précédente. On peut dire ainsi que les deux courbes sont tres

proches et démontrent une bonne corréation.
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10

> Calculé a partir de la distribution de tailles détectée par les algorithmes génétiques

——Model de Longtin
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Fig 1V.28— Comparaison entre les coefficients d’ extinction ; calculé a partir de la distribution

detaille donnés par les algorithmes génétiques (triangle bleu) et calculé par lemodel de
Longtin (trait rouge)

Ce résultat est bien confirmé par la Fig. 1V.28, de telle maniere on reproduit les coefficients

d extinctions a partir de la distribution de taille trouvée, puis, on les compare avec la

distribution modélisée par Longtin avec v =0 nvs.

On remarque une petite divergence entre les deux profiles d'extinction de I'ordre de quelque

(m?). Cette divergence est due & l'erreur de discrétisation de I'équation de coefficient

dextinction (Equ.lV.20), qui fait approximer l'intégrale a des intervalles de rayons des

particules.

Pour que l'erreur soit le plus faible possible, le nombre d'intervalles utilise pour

I'approximation doit étre important. Mais, cette condition n’est pas toujours optimale, parce

gu’ elle engendre a son tour d’ autres effets négatifs, ce qui nous emmene cependant a un autre

compromis. Plus le nombre d’inconnus (individus dans les algorithmes génétiques) augmente,

ceci implique lacomplication I’ optimisation et |e prolongement du temps de calcule.

3.4.2 Comparaison avec le modéle de Chomette

Etant considéré maintenant le modéle de Chomette caractérisant les propriétés
microphysiques des particules désertiques. Pour rappelle, ce modéle utilise un seul jeu
d'indice de réfraction comme a été présenté dans la Fig. 1V.14. Ceci nous permet de calculer
ains les sections efficaces et les facteurs d’ efficacité d’extinction en utilisant |a théorie de
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Mie pour les particules sphériques ou similaires a une sphére, comme I'indique lesFig. 1V.24

et 1V.25. Le profile de mesure expérimental utilise dans ce cas, est extrait du model

granulométrique proposé par Chomette et plus précisement le mode BG (background

caractérisation loin de source) (Fig. IV.16).
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Fig 1V.29— Facteurs d'efficacités d’ extinction de Mie, calculés en fonction de rayons de

particule et a plusieurs longueurs d onde en utilisant e modél e de Chomette
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Fig I'V.30— Sections efficaces d’ extinction de Mie, cal culées en fonction de rayons

de particule et a plusieurs longueurs d’ onde en utilisant le modele de Chomette
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On peut tirer les mémes remarques gque le modél e précédent :
e Facteurs d efficacité nuls pour les particules de dimensions négligeables.
e Facteurs d efficacité tendent vers 2 pour les trés grosses particul es.
e Un pic correspond a la valeur maximale pour les particules dont le rayon est du méme

ordre de grandeur que lalongueur d onde.
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Fig 1V.31- Comparaison entre la distribution de taille des aérosols désertiques
obtenue au moyen des algorithmes génétiques et calculée par Chomette
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Fig 1V.32— Comparaison entre les coefficients d’ extinction ; calculé a partir de la
distribution de taille donnée par les algorithmes génétiques (triangle bleu) et calculé par
lemodel de Chomette (trait rouge)
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La comparaison entre la distribution en taille que nous avons optimisée et celle proposée par
Chomette en mode background (BG), est montrée par laFig. 1V.31.

Il semble que les deux courbes sont proches et présentent une meilleure conformité. La forme
de chacune de deux variations est assimilée a deux courbes gaussiennes dont la premiére
caractérisant la fine granulomeétrie est centrée sur un rayon égale a 0.1 um. Tendis que les
particules un peu grosses (ayant une faible densité), ont un seuil granulométrigue a environ

0,8 um comme le montre laFig. 1V.31.

La Fig. 1V.32 traduit I’erreur de calcule issue de discrétisation numérique de coefficients
d'extinction, en fonction de rayons des particules et les longueurs d'ondes de Lidar. Bien qu'il
existe un écart visuel entre les deux variations correspond aux coefficients d’extinction,
néanmoins, il reste acceptable ce qui confirme encore la validité de notre résultats.

4. Conclusion

Nous avons réaliseé dans ce chapitre une présentation de |’ agrosol désertique dans un contexte
théorique, combinant deux principaux paramétres, la composition minéralogique et la
distribution en taille avec I’ utilisation de deux modélisations différentes Longtin et Chomette.

Les méthodologies de mesure présentées permettent de caractériser d'une part la charge en
aérosols désertique de I'atmosphere, de leur impact local et d'autre part de caractériser les
propriétés micro-physiques (taille, concentration, distribution,..) de ces particules.

Pour la caractérisation de la distribution de taille des aérosols désertiques, qui est un
parametre physique trés important en termes de santé et environnement, plusieurs méthodes
Lidar ont été appliquées dans ce sens. Parmi ces méthodes, il ya une méthode originale a une
seule longueur d' onde dans I’'UV permettant d’ accéder a I’ évolution de concentrations des
aérosols spatialement et temporellement. Elle sappuie sur le couplage de plusieurs
instrumentations comme I'équipement Lidar, l'analyseur par rayon X, le microscope
électronique a balayage (MEB) et I'éguipement d'analyse numérique. Cependant cette
méthode présente deux inconvénients.

Bien gu’ elle donne une bonne caractérisation physico-chémique de |’ air, elle ne représente en
contrepartie que son lieu de préévement au niveau du sol. Ains, elle ne permet pas de
remonter a la concentration en aérosols avec exactitude ; elle exige en effet, une source Laser

multi-spectrale afin de balayer les différentestailles des particules.
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Pour distinguer entre les petites et les grosses particules, nous avons étendu le systeme Lidar
ultraviolet (UV) d§aexistant dans|’infrarouge (IR).

Cette méthode qui est appelée méthode des distributions prédéfinies, réalise un ajustement
non-linéaire des paramétres de la distribution de taille, dont la forme est choisie a priori, de
maniére a reproduire les coefficients d extinction et de rétrodiffusion mesurés aux différentes
longueurs d’ onde.

Mais elle reste néanmoins moins efficace parce que tous les types de particules qui existent
dans I'atmosphére ne peuvent étre décrits par une seule fonction de distribution. Elle est
utilisée dans le cas ou I’ atmosphére est peu complexe et ne contient pas un éventail trop large

de types de particules (par exemple du brouilllard, des aérosols stratosphériques...).

Enfin, pour surmonté les insuffisances précédentes, une autre technique toute optique encore
plus pertinente utilisée également dans cette contribution pour déterminer la distribution de
taille des particules sans faire d hypothéses a priori ce qui éait le cas de la méhode
précédente. On parle de la méthode Lidar multi-spectrales UV-Vis-IR qui est basée sur la
théorie statistique. Le choix deslongueurs d’onde utilisé ici est trés important car I’ agorithme
de simulation n’est sensible que lorsgue la dimension des particules est proche de la longueur
d onde. Les distributions de taille qu’ on a obtenues par cette méthode sont comparées avec
les deux modeles théoriques imposés par Longtin et Chomette. Leur estimation est trés

satisfaisante, parce qu'’ils représentent une bonne corrélation.

137



CONCLUSION GENERALE

CONCLUSION GENERALE

Plusieurs méthodes de mesure Lidar ont été adoptées pour caractériser les agérosols
atmosphériques qui jouent un réle trés important dans le bilan radiative terrestre. Méme si
leurs concentrations et propriétés optiques et physico-chimiques sont maintenant bien
mesurées a |I’aide de capteurs ponctuels ou des instruments passifs, le Lidar est |’unique
technique permettant I’ obtention de la distribution verticale des particules et cartographier en
trois dimensions la concentration de ces polluants. Tout d abord une méthode originale,
utilisant une seule longueur d’onde dans I’ UV, a été développée au laboratoire. Elle est basée
sur I’impaction et |’ étude de filtres au niveau du sol qui permettent d’ obtenir des informations
complémentaires sur la distribution de taille des aérosols et sur leur composition. Cependant
la méthode utilisée nécessite I'impaction de filtres puis I’ éude de ceux-ci par microscopie
électronique a balayage et enfin le comptage des particules pour accéder a la distribution de
taille des aérosols. Il faut ensuite utiliser des algorithmes adaptés pour évaluer les sections
efficaces de diffusion de cet ensemble. Enfin, une hypothese forte est faite en prenant le
rapport des coefficients d’ extinction et de rétrodiffusion constant en fonction de I’ altitudes
seul le nombre total No(z) de particules par unité de volume varie.

Pour éliminer ces contraintes, il serait intéressant de réaliser une diagnostique tout optique de
la distribution de taille et de la concentration des aérosols. Or, des mesures des coefficients
d extinction et de rétrodiffusion a plusieurs longueurs d onde le permettent. De plus, plus la
plage des longueurs d onde utilisée étendue et plus I’intervalle des rayons des particules sur
lequel I'inversion peut étre faite avec précision est large. 1l est donc intéressant d avoir une

source laser accordable sur une grande plage de longueur d’ onde.

En effet, en utilisant un Lidar UV-IR, la dynamique des différentes classes de particules est
accessible. L’infrarouge, bien moins diffusé par les particules de petite taille, il est sensible
principalement aux particules de taille micrométrique. De méme, I’ultraviolet proche est
efficacement diffuseé par les petites particules, d’ ou une sensibilité accrue pour cette classe de

particules.

Dans ce sens, notre travail c'était appuyé sur la détection d une propriété physique trés
importante qui est la distribution de taille des aérosols désertiques par la méthode LIDAR

multi-spectrale en utilisant un spectre de lumiere Laser allant de I’UV al’IR moyen, dont les
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longueurs d’ ondes ont été fixés dans les valeurs suivantes: (A = 0.193, 0.694, 1.064, 3.37 et
10.60 um). Et ceci en appliquant la théorie statistique des chaines de Markov et en particulier
les algorithmes génétiques. Nos résultats obtenus sont comparés par |a suite avec des modeles
de distribution désertique trés connus : le modele de Longtin et le modele de Chomette. Leur
estimation est trés satisfaisante, parce qu'ils représentent une bonne corréation avec les deux

modél es cité dessus.
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