i
£
f
i
4
!
I
g

Université

de Toulouse TH ESE

En vue de I'obtention du

DOCTORAT DE L'UNIVERSITE DE TOULOUSE

Délivré par /'Université Toulouse III - Paul Sabatier
Discipline : Physique de I'Atmosphére

Présentée et soutenue par Jéréme RANGOGNIO
Le 14/12/2009

IMPACT DES AEROSOLS SUR LE CYCLE DE VIE DU

BROUILLARD
De I'observation a la modélisation

JURY
M. Serge CHAUZY Président
M. Paolo LAJ Rapporteur

M. Luc MUSSON-GENON Rapporteur
M. Wolfram WOBROCK Rapporteur

M. Robert TARDIF Examinateur

M. Laurent GOMES Examinateur
M. Thierry BERGOT Directeur de these
M. Pierre TULET Co-directeur de these

Ecole doctorale : Sciences de I'univers, de I'environnement et de I'espace (SDU2E)

Unité de recherche : Météo-France/GAME/CNRM/GMME/TURBAU
Directeur de Thése : Thierry Bergot







Université Paul Sabatier - TOULOUSE III

U.F.R. Physique, Chimie et Applications

Sciences de la Planéte et de I’Univers

THESE

pour obtenir le grade de
Docteur de ’Université de Toulouse

délivré par 'Université Toulouse III - Paul Sabatier

Discipline :

Physique de I’Atmosphére

Présentée par

Jérome RANGOGNIO

IMPACT DES AEROSOLS SUR LE
CYCLE DE VIE DU BROUILLARD

De I'observation a la modélisation

soutenue publiquement le 14/12/2009 devant la commission d’examen :

M. Serge CHAUZY Président

M. Paolo LAJ Rapporteur

M. Luc MUSSON-GENON Rapporteur

M. Wolfram WOBROCK Rapporteur

M. Robert TARDIF Examinateur

M. Laurent GOMES Examinateur

M. Thierry BERGOT Directeur de these
M. Pierre TULET Co-directeur de these

Centre National de Recherches Météorologiques 42 avenue Coriolis - 31057 Toulouse
cedex, France






A [a mémoire de mon pére






« Le temps et mon humeur ont peu de ligison ; j'ai mes
brouillards et mon beau temps au-dedans de moi. »
Blaise Pascal

« C'est la moindre des choses d’essayer de montrer d
quelqu'un de perdu dans le brouillard la direction de
la lumiére ! »
Vincent Ravalec — Extrait du recueil de
nouvelles Vol de sucettes






UN GRAND MERCI ...

J’exprime mes profonds remerciements a mon directeur de thése Thierry Bergot pour
son encadrement irréprochable, son aide, son écoute, sa patience et son encouragement.
Son il critique m’a été trés précieux pour structurer le travail. J’ai pu partager des mo-
ments extrémement appréciables.

Ensuite, je tiens a remercier Pierre Tulet et Odile Thouron qui m’ont fait connaitre le
monde de la modélisation. Ils m’ont été d’un énorme soutien a la fois dans le travail mais
aussi dans les moments difficiles.

Il n’y a pas de bon travail sans une trés bonne ambiance. Je tiens a remercier tout
d’abord tous ceux qui ont partagé avec moi ce fameux bureau 216 & commencer par le
Pére Pergaud avec qui j’ai passé des moments extraordinaires (hé ju, sans déconner, ¢’était
bon ces années...), Emilie la vendéenne (il va falloir que j’aille aux sables!!), Pierro (fais
attention aux engins de chantier et continue la boite a blague!!), Rachel, Julia, Louis,
Tomislav...oui oui le bureau est grand!!

Ensuite, merci a tous mes friends : mon Schlomo (comme c’était bon ses apéros et
les crémes brilées), le Pangaud (mon nasbrock parpayou préféré!!), Dodo (african chil-
dren!!), Seb (le marseillais fan de chichourle), Remi (j’espére qu’elle va démarrer cette
205!!), Carole (allez 'USAP... non tom?), Aurélie, Cécile, Olivier (tu m’entends?), Ca-
mille (courage pour la suite), Alex (vive le nudging!),...

Pour continuer, je remercie le Laboratoire du CNRM de m’avoir accueilli pour la réa-
lisation de la thése (merci Joél pour ton soutien et tes encouragements). Un grand merci
également a I’ensemble de I'équipe GMME dans laquelle j’ai rencontré des gens super lors
des pauses café (la vaisselle des tasses va me manquer!) sans oublier également 1’équipe
informatique CTI. Je tiens également a apporter ma gratitude & I’équipe TurBAU.

Pour terminer, je remercie ma famille (merci papa) et ma Marselia qui m’ont encouragé
dans les moments compliqués notamment en fin de thése.






Résumé

Le role des particules atmosphériques dans la formation des gouttelettes nuageuses a
fait I’objet de nombreux travaux, du point de vue expérimental comme numérique. Ce
travail s’intéresse au brouillard radiatif. La particularité de ce type de nuage est qu’il se
forme dans les basses couches de 'atmosphére, directement en contact avec la surface,
la ou les concentrations en particules d’aérosols sont les plus élevées. Pour comprendre
I'impact de ces particules d’aérosols sur le cycle de vie du brouillard, deux campagnes de
mesures ParisFOG et ToulouseFOG ont été réalisées.

Aprés un état de l'art général sur les caractéristiques des aérosols atmosphériques,
plusieurs cas de brouillards radiatifs sont présentés, en insistant plus particuliérement
sur les propriétés des aérosols et des gouttelettes nuageuses mesurées au cours de ces
deux campagnes de mesures. Il apparait en général trés difficile de mettre en avant des
interprétations physiques basées uniquement sur les observations. Pour répondre & cette
problématique, des simulations numériques 1-D ont été réalisées en utilisant le modéle
météorologique Méso-NH, incluant le module d’aérosol ORILAM couplé & un schéma mi-
crophysique nuageux a deux-moments. Le schéma d’activation des aérosols est basé sur
les travaux de Abdul-Razzak et Ghan (2004). Ce schéma permet de prendre en compte
la nature chimique et la granulométrie des particules d’aérosols observées. Dans cette
approche, la nécessité d’'une démarche conjointe entre I'observation et la modélisation nu-
mérique est clairement apparue.

Des études "off-line" de sensibilité de I'activation des CCN (Cloud Condensation Nu-
clei) a la concentration en nombre, la taille et la composition chimique des aérosols ont été
réalisées en utilisant seulement le schéma d’activation de Abdul-Razzak et Ghan (2004).
Les interactions avec les autres processus physiques n’ont pas été pris en compte pour ces
études "off-line". Différents régimes de 'activation des CCN et une valeur critique de la
concentration en nombre d’aérosols ont été mis en évidence. Ce nombre critique d’aérosols
correspond au maximum de gouttelettes formées pour un taux de refroidissement et une
composition chimique de ’aérosol donnés.

Des simulations 1-D ont reproduit avec succés I'évolution temporelle de la couche de
brouillard observée lors d'une période d’observation intensive de la campagne de mesures
ParisFOG. Ces simulations ont confirmé que la concentration en particules d’aérosols est
un paramétre clef pour une prévision précise des propriétés microphysiques et du dévelop-
pement vertical du brouillard. Les phases de formation et de développement du brouillard
sont déterminées par la concentration en nombre de CCN et par les propriétés chimiques
de I'aérosol, ce qui illustre I'importance de 'interaction entre les processus microphysiques
et radiatifs.






Abstract

The role of the atmospheric particles in cloud droplets formation was the object of
numerous works, the point of view experimental as numerical. This work is interested in
the radiation fog. One of the particularities of radiation fog is its development within the
surface boundary layer, directly in contact with the ground, where aerosols concentrations
are the highest. To understand the influence of these particles on the fog life cycle, two
fields experiments ParisFOG and ToulouseFOG were realized.

After a state of general art on the characteristics of the atmospheric particles, several
cases of radiation fogs are presented, by insisting more particularly on the properties of
aerosols and cloud droplets measured during these two fields experiments. It seems ge-
nerally very difficult to feature the physical explications based only on the observations.
To achieve this objectif, a series of 1D simulations were preformed with the Meso-NH
numerical mesoscale model, in which the ORILAM aerosol scheme was coupled with the
two-moment microphysical scheme. The activation scheme used was taken from the work
of Abdul-Razzak et Ghan (2004). This parameterization allows to take into account the
observed aerosol chemical composition and size distribution. In this approach, the neces-
sity of a joint initiative between the observation and the modelling is clearly appeared.

"Off-line" sensitivity analysis of CCN (Cloud Condensation Nuclei) were performed on
number, median diameter and chemical compounds of aerosols using only the activation
scheme of Abdul-Razzak et Ghan (2004). During this "off-line" study, the interactions
with the other physical processes were not taken into account. Different regimes of CCN
activation and a critical value of aerosol number concentration were found. This critical
aerosol number corresponds to the maximum of activated cloud droplets for a given co-
oling rate and given aerosol chemical properties.

1D simulations successfully reproduced the observed temporal evolution of the fog
layer during an intensive observation period of the field experiment ParisFOG. These si-
mulations confirmed that the aerosol particle number concentration is a key parameter for
the accurate prediction of the microphysical properties of a fog layer and also influences
the vertical development of fog. The important of the interaction between microphysical
and radiative processes is illustrated, showing how the life cycle of fog is determined by
the CCN number concentration and chemical properties.
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1.1 Avant-propos

De tout temps, le brouillard a inspiré la peur. D’abord craint des navigateurs, il conti-
nue de nos jours a perturber fortement la vie socio-économique, en particulier au niveau
des transports routiers et aériens en réduisant la visibilité proche de la surface. Chaque
année, les brouillards causent de nombreux accidents sur les routes et malheureusement
de nombreux morts. A titre d’exemple, le 5 Novembre 2002, un épais brouillard fut a
I'origine d’un terrible carambolage qui a cotiité la vie & neuf personnes et en a blessé 39
autres sur I'autoroute A10 dans la Vienne. Au total, 58 véhicules, dont 10 poids-lourds,
ont été impliqués. L’accident aérien le plus meurtrier de I'histoire de 'aviation civile,
avec 583 victimes, a également eu pour cause la présence d'un épais brouillard le 27 mars
1977, sur 'aéroport de Ténérife dans les iles des Canaries. Ces accidents sont trés graves
mais heureusement rares. Les opérations aéroportuaires sont trés sensibles aux brouillards.
En effet, la fréquence de décollage et d’atterrissage d'un aéroport dépend fortement de
I'occurrence de brouillard et de nuages bas. Ainsi, pour 'aéroport Charles de Gaulle, le
nombre de rotation peut étre divisé par un facteur 2 en conditions de faible visibilité (vi-
sibilité inférieure & 600 m et/ou plafond inférieure & 60 m). Ceci entraine non seulement
des retards des vols mais désorganise le trafic aérien structuré en "hub". Un exemple frap-
pant est la paralysie de 1’aéroport de Londres Heathrow (3¢ aéroport international), du
20 au 24 décembre 2006 par un épisode de brouillard persistant. Cet épisode a entrainé
plus de 1000 annulations de vols et plus de 800 000 passagers ont été affectés par cette
perturbation du transport aérien. Ceci a bien entendu un cotit humain mais aussi un cotit
écologique et économique considérable. C’est pourquoi, le théme du brouillard répond a
un besoin fort en prévision.

La prédiction du plafond nuageux et de la visibilité a la surface est un formidable chal-
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lenge pour les services de prévisions météorologiques. Malgré des modeles de plus en plus
sophistiqués et des calculateurs de plus en plus puissants, la prévision du brouillard, méme
a trés courte échéance, reste un probleme délicat. Elle ne peut étre améliorée qu’a tra-
vers le perfectionnement de la modélisation des processus physiques se produisant dans
I’atmosphére. En effet, le brouillard constitue un phénomeéne météorologique complexe
mettant en jeu des interactions entre les processus microphysiques, radiatifs, turbulents,
physico-chimiques et d’échanges avec la surface. Pourtant les différents processus de base
conduisant a la formation du brouillard qui déterminent les différents types de brouillard
sont maintenant bien connus. Mais c’est I’alchimie entre ces différents processus d’échelle
spatiale trés fine qui rend la prévision difficile. En effet, les modéles opérationnels de
prévision numérique ne sont pas actuellement capables de reproduire correctement les in-
teractions entre ces nombreux processus intervenant dans 'apparition et I’évolution d’une
couche de brouillard. Un des buts essentiel de la modélisation du brouillard est alors de
bien comprendre et simuler le cycle de vie du brouillard, notamment son apparition et sa
dissipation ainsi que les différentes interactions qui s’y produisent afin de pouvoir amélio-
rer la prévision.

La modélisation numérique du brouillard date de plusieurs dizaines d’années. Les mo-
deéles 1-D ont prouvé qu’ils pouvaient étre tres utiles pour explorer les processus physiques
impliqués dans le cycle de vie du brouillard en conditions homogénes horizontalement.
Roach et al. (1976), Musson-Genon (1987), Duynkerke (1991) et Guedalia et Bergot (1994)
ont ainsi montré que le refroidissement radiatif, le dépot de rosée et le mélange turbulent
sont des processus clefs dans la formation du brouillard. Cependant, ces études se basent
sur des schémas microphysiques simplifiés. Bott et al. (1990) et Bott et Trautmann (2002)
ont perfectionné la description des interactions entre la microphysique du brouillard et le
transfert radiatif.

La modélisation numérique du brouillard & ’aide de modeéle 1-D fait I’hypothése d’ho-
mogénéité horizontale pour le calcul des flux de surface et des forgages externes. Les
modeles 3-D peuvent prendre en compte les hétérogénéités aux échelles résolues par leur
résolution horizontale, mais généralement ces modéles sont limités par leur résolution ver-
ticale et leurs paramétrisations physiques simplifiées, dictées par la puissance de calcul
disponible. Les simulations 3-D de brouillard se sont principalement focalisées sur la mo-
délisation de brouillard d’advection (Ballard et al., 1991; Pagowski et al., 2004; Fu et al.,
2006).

Notre étude s’est consacrée essentiellement & comprendre I'impact de ’aérosol sur le
cycle de vie du brouillard radiatif, en particulier lors des phases de formation et de déve-
loppement, ainsi que les différentes interactions qui peuvent conduire a des structures de
brouillard différentes.

1.2 Les différents types de brouillard

Plusieurs types de brouillard peuvent se rencontrer dans la nature en fonction de
I’environnement dans lequel ils se forment et des différents processus mis en jeu. Une
étude récente de Tardif et Rasmussen (2007) expose une climatologie des différents types
de brouillard observés dans la région de New-York en utilisant 20 années de données.
Cette étude met en évidence 5 principaux types de brouillard : radiatifs (RAD), advectifs
(ADV), précipitants (PCP), d’évaporation (EVP) et d’affaissement de stratus (ou CBL,
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l'acronyme anglais pour Cloud-Base Lowering). La Figure 1.1 illustre I’algorithme per-
mettant de distinguer les différents types de brouillard tiré de cette étude. Les recherches
effectuées lors de cette thése s’intéressent essentiellement aux brouillards radiatifs qui se
forment en général la nuit sur des surfaces continentales.

1.3 Le brouillard radiatif

Plusieurs études ont été menées sur le brouillard de rayonnement ou radiatif. Elles
reposent sur des campagnes de mesures (Roach et al., 1976; Brown et Roach, 1976; Meyer
et Garland Lala, 1989) ou de simulations numériques (Garland Lala et al., 1975; Brown et
Roach, 1976; Brown, 1980; Duynkerke, 1991; Guedalia et Bergot, 1994; Nakanishi, 2000).
Nous présentons ici quelques conclusions de ces différentes études. Tous les auteurs s’ac-
cordent pour distinguer trois périodes dans le cycle de vie d’un brouillard : la formation,
la phase mature et la dissipation.

La phase de formation

Lors de la formation d’une nappe de brouillard radiatif, plusieurs facteurs inter-
viennent : (1) le refroidissement radiatif de la surface, (2) la turbulence dans les basses
couches et (3) les échanges entre la surface et I'atmosphére (essentiellement le transport
de chaleur, I’évaporation et le dépot de rosée) (Brown et Roach, 1976; Roach et al., 1976).
Ces trois facteurs ne sont pas indépendants les uns des autres mais interagissent entre
eux : par exemple, le type de surface influence le refroidissement du sol, ce qui modifie la
stabilité et donc l'intensité de la turbulence dans les basses couches.

Le refroidissement radiatif de la surface est le processus clef dans la formation du
brouillard radiatif. Il est li¢ & un important déséquilibre radiatif au niveau de la surface
au coucher du soleil. Dés le coucher du soleil, le sol émet plus (rayonnement infrarouge)
qu’il ne recoit d’énergie de 'atmosphére conduisant ainsi & un intense refroidissement
radiatif de la surface, qui peut atteindre le point de condensation. La surface peut ainsi
perdre plusieurs degrés en quelques heures. Ceci entraine, en conditions de vent faible, la
création d’une forte inversion thermique diminuant, mais ne stoppant pas, les échanges
turbulents au sein de la couche nocturne. Dés que le point de saturation est atteint au
niveau du sol, un dépot de rosée sur la surface (ou sur les végétaux) se produit. Si le refroi-
dissement radiatif (infrarouge) est suffisamment intense, des gouttelettes d’eau peuvent
se former dans ’atmosphére au voisinage du sol conduisant a la formation d’une couche

de brouillard.

La turbulence de basses couches est due au cisaillement du vent (production dynamique
qui est un terme source) et a la stratification de 1’atmosphére (production thermique qui
peut étre un terme puits ou source selon la stratification). Le transport turbulent de
chaleur et d’humidité a un role important dans la formation et 1’évolution du brouillard.
Cependant, la turbulence a un réle ambigu car elle peut avoir un effet inhibiteur avant la
formation, limitant le refroidissement, et catalyseur une fois que le brouillard est formé
favorisant le développement vertical du brouillard (Bergot et Guedalia, 1994).
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FIGURE 1.1 — Algorithme permettant la classification des différents types de brouillard, tiré
de l’étude de Tardif et Rasmussen (2007). RAD = brouillard radiatif, ADV = brouillard

advectif, PCP = brouillard précipitant, EVP = brouillard d’évaporation et CBL = affais-
sement de stratus.
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En conditions de vent trés faible, voire nul, le refroidissement de la surface va étre
intense mais par manque d’échanges turbulents, ce refroidissement ne pourra pas se pro-
pager verticalement. Par conséquent, 'inversion thermique sera trés marquée et trés basse
en altitude (typiquement une dizaine de degrés sur une couche d’une dizaine de métres).
La saturation ne pourra donc pas se diffuser sur la verticale; elle se traduira principale-
ment par un dépot de rosée et éventuellement des bancs de brouillard trés fins pourront
se former.

Au contraire, un vent faible mais non nul va diminuer le refroidissement de la surface
en augmentant les échanges verticaux. Ainsi, la saturation des basses couches de I'atmo-
spheére sera retardée. Mais une fois celle-ci atteinte, le vent va permettre au brouillard de
se développer verticalement pouvant conduire & un brouillard dense. Plus le vent est im-
portant, plus le développement du brouillard sera rapide. Mais si les échanges turbulents
sont trop importants, la couche de brouillard aura des difficultés a se former ou se dissi-
pera rapidement. Par conséquent, I’équilibre entre les processus turbulents et radiatifs est
important dans la formation d’une couche de brouillard radiatif.

Les échanges entre ’atmosphére et la surface ont également un role trés important. En
effet, le refroidissement radiatif va non seulement se transmettre a l’atmosphére mais va
aussi se propager dans le sol. Il est bien connu que les conditions de surface modifient les
échanges entre le sol et 'atmospheére, et donc influent sur le refroidissement de la surface.
Pour les échanges thermiques, les parameétres pilotant les échanges entre le sol et 'atmo-
sphére sont la température dans le sol et la conductibilité thermique du sol c’est a dire
sa capacité a conduire la chaleur. La conductibilité thermique dépend de la nature du sol
et de son contenu en eau. Plus un sol va étre sec, plus sa conductibilité va étre faible et
donc plus il va se refroidir rapidement.

Lors de la formation du brouillard les échanges hydriques entre le sol et I’atmosphére
sont essentiellement représentés par le dépot de rosée en cours de nuit. Celui-ci a égale-
ment un role crucial car il asséche les basses couches de I'atmospheére. Il peut étre considéré
comme un "pilote" dans la formation du brouillard radiatif. Pour un taux de refroidisse-
ment donné qui conduit 'atmosphére a la saturation, si le dépot de rosée est important,
ceci va entrainer une perte d’eau au niveau de ’atmosphére et donc inhiber la formation
du brouillard. A I'opposé, un dépdt de rosée faible peut faire en sorte que le refroidisse-
ment radiatif soit suffisant pour initier la formation du brouillard.

De plus, il faut souligner que la présence de nébulosité peut freiner ou retarder le re-
froidissement radiatif et par conséquent retarder ou empécher la formation du brouillard.
Un autre facteur a prendre éventuellement en compte est la présence de végétation et de
zones urbanisées, au travers desquelles vont se faire les échanges entre le sol et I'atmo-
sphére. A titre d’exemple, le dépo6t de rosée sera plus important en présence de végétation,
car le refroidissement radiatif de la végétation sera plus important que celui du sol.

La phase mature

Une fois formé, le brouillard est un phénomeéne qui agit de plusieurs fagons sur son
environnement. Les phénomeénes qui interviennent sont : le refroidissement radiatif au
sommet du brouillard, la diffusion turbulente et la microphysique.

Une fois la couche de brouillard formée et suffisamment dense, la divergence des flux
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radiatifs au sommet de la couche de brouillard va la déstabiliser, amenant la destruc-
tion de l'inversion nocturne en surface. Alors que la formation intervient par conditions
stables, la couche de brouillard devient neutre, voire légérement instable lors de la phase
mature. L’eau liquide est alors principalement créée au sommet de la couche et se propage
aux couches inférieures par turbulence et sédimentation des gouttelettes nuageuses. A ce
moment 1a, le dépot de rosée faiblit et n’a plus d’influence sur ’évolution de la couche de
brouillard.

Il faut remarquer que les processus décrits correspondent a des échanges verticaux,
au sein d'une colonne atmosphérique. Mais il existe aussi d’autres processus d’échanges
sur 'horizontale, liés a la circulation atmosphérique a méso-échelle. Le premier de ces
processus concerne les advections, soit de chaleur ou d’humidité, soit directement d’eau
condensée. Etant donné le profil de vent dans la couche limite nocturne, ces termes advec-
tifs vont croitre dans les premiers métres de 'atmosphére. Les advections peuvent donc
faciliter ou inhiber le développement vertical du brouillard.

La phase de dissipation

La dissipation intervient par augmentation de la turbulence. Trois phénoménes peuvent
provoquer cette augmentation : le lever du soleil conduisant au réchauffement de la sur-
face, 'augmentation du vent et ’apparition d’une couche nuageuse au dessus de la nappe
de brouillard peut également avoir un effet sur la dissipation.

Aprés le lever du soleil, une partie du rayonnement ondes courtes (rayonnement so-
laire) est réfléchie par la couche de brouillard, dont I’albédo est élevé. Mais une fraction
est également transmise jusqu’au sol. Le réchauffement de la surface par le flux solaire
(atténué par la présence de la couche de brouillard) va conduire, s’il est suffisant, a la
déstabilisation de la couche du brouillard et a son "décollement" de la surface. Il importe
donc de connaitre trés précisément 1'épaisseur optique de la couche de brouillard au lever
du soleil si 'on veut prévoir sa dissipation.

La dissipation peut étre totale, ou alors la couche de brouillard peut évoluer en couches
de strato-cumulus plus ou moins fractionnées. Ceci dépend de la quantité totale d’eau li-
quide présente dans le brouillard, et donc de son épaisseur, au moment ot le soleil se leve,
ainsi que 'intensité du rayonnement solaire incident (qui dépend donc de la saison et de
la latitude).

Notons également qu’au moment de la dissipation, des structures peuvent apparaitre
sous forme de rouleaux au début de cette phase puis de cellules. Les rouleaux semblent
plus ou moins alignés avec le vent (Nakanishi, 2000; Kurita et al., 1990), au contraire de
ceux qui apparaissent avant le lever du soleil. Le méme auteur a mis en évidence que la
production thermique de turbulence, liée a 'instabilité convective due au réchauffement
du sol, est a 'origine a la fois des rouleaux et des cellules.
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1.4 Interactions entre le brouillard radiatif et les aéro-
sols

Le brouillard est un nuage constitué de fines gouttelettes d’eau en suspension dans
I’air, accompagnées de particules hygroscopiques saturées en eau, souvent de la taille de
quelques microns.

Au sens météorologique du terme, nous parlons de brouillard si la présence de ces
gouttelettes réduit la visibilité horizontale & moins de 1000 métres. Nous qualifions un
brouillard de dense lorsque la visibilité devient inférieure a 200 métres. Le terme brume
est, quant a lui, utilisé lorsque la visibilité est comprise entre 1000 et 5000 métres.

La particularité du brouillard radiatif par rapport aux autres types de nuages réside
dans le fait qu’il se forme dans les basses couches de I’atmosphére, directement en contact
avec la surface ot les concentrations en particules d’aérosols sont les plus élevées. Les
interactions entre particules d’aérosols et nuages ont été largement étudiées depuis la fin
des années 50 (Twomey, 1959; Squires, 1958; Squires et Twomey, 1960). Actuellement, il
est bien connu dans la communauté scientifique que les aérosols servent de noyaux sur
lesquels la vapeur d’eau se condense et sont appelés Noyaux de Condensation Nuageux
(ou CCN, I'acronyme anglais pour Cloud Condensation Nuclei). La théorie du grossisse-
ment par condensation des CCN pour former des gouttelettes nuageuses est aussi bien
développée (Mason, 1971; Twomey, 1977; Pruppacher et Klett, 1978; Seinfeld et Pandis,
1998).

Du fait de la grande quantité d’aérosols susceptibles d’étre activés en gouttelettes
nuageuses, le brouillard est un nuage dont la concentration en gouttelettes nuageuses est
élevée et varie beaucoup : plusieurs centaines de gouttelettes par ¢m?3, pour un rapport
de mélange en eau nuageuse faible. Les valeurs peuvent étre comprises entre 50 et 300
gouttelettes par cm?® en milieu maritime, et de 150 et 700 gouttelettes par cm?® en milieu
continental (Wendish et al., 1998; Miles et al., 2000).

Les rapports de mélange en eau liquide rencontrés dans le brouillard varient de 0.1 a
0.5 g.kg™! (Roach et al., 1976; Nakanishi, 2000; Gultepe et al., 2006) avec un maximum
au niveau de la zone de condensation. La diffusion turbulente ainsi que la sédimenta-
tion par gravitation diffusent I’eau condensée vers le bas. La forte stabilité empéche une
éventuelle diffusion au-dessus de la zone de condensation. Les vitesses de sédimentation
des particules d’eau nuageuse varient entre 1.6 et 2.2 cm.s™! (Roach et al., 1976; Bergot
et Guedalia, 1994). Les gouttelettes dans le brouillard sont en général plus petites que
dans les autres nuages. La distribution dimensionnelle des gouttelettes nuageuses est ainsi
spécifique au brouillard.

Afin de répondre au mieux aux problémes soulevés par cette étude, le plan se divise
comme suit :

Dans un premier temps, nous dresserons un état de ’art sur I'activation des aérosols.
Une description des caractéristiques physiques et des différentes compositions chimiques
des particules d’aérosols sera effectuée. Ceci nous conduira & un bilan de la modélisation
de l'activation des aérosols aprés avoir présenté la théorie de Kohler.

Ensuite, un second chapitre sera consacré au volet observation de 1’étude. Les deux
campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG seront présentées en décrivant les sites
d’observation sur lesquels les mesures ont été effectuées ainsi que les différents instru-
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ments utilisés, en particulier les instruments microphysiques. Nous présenterons un bilan
des données recueillies. Les données microphysiques obtenues (aérosols et gouttelettes
nuageuses) ont été analysées.

La chapitre suivant introduira la configuration du couplage de Méso-NH avec le mo-
dule d’aérosol ORILAM. Le couplage utilise le schéma d’activation des aérosols de Abdul-
Razzak et Ghan (2004) qui sera présenté.

Le dernier chapitre traitera le volet modélisation du travail. Tout d’abord, des études
"off-line" avec le schéma d’activation des aérosols en conditions de brouillard ont été réa-
lisées. Des tests de sensibilité au taux de refroidissement radiatif, a la concentration, a
la taille et & la composition chimique des aérosols seront présentés. Ceci nous conduira
a présenter des simulations numériques unidimensionnelles afin de montrer 'impact des
aérosols sur les phases de formation et de développement d’une couche de brouillard ra-
diatif. Une premiére simulation présentera un cas de brouillard radiatif observé lors de
la campagne de mesures ParisFOG et sera comparée avec les observations. Des tests de
sensibilité a la concentration en nombre et a la composition chimique de 'aérosol seront
également présentés. La phase de formation sera ensuite analysée plus en détail.

Enfin, une conclusion générale permettra de résumer 1’essentiel des résultats obtenus.
Des perspectives seront proposées a la fin de I’étude.
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Activation des particules d’aérosols en
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Le bilan des connaissances sur l’aérosol présenté dans cette étude se consacre essentiel-
lement sur le role des aérosols dans la formation des nuages de couche limite continentale.

La couche limite est directement ou quasi-directement influencée par les émissions pol-
luantes; c’est la région de l’atmosphere ou les concentrations en particules d’aérosols sont
les plus élevées. C’est aussi la région de ’atmosphére dans laquelle le brouillard radiatif
se forme.

Les caractéristiques des aérosols troposphériques seront dans un premier temps pré-
sentées par un bref bilan de la composition globale des aérosols et des parameétres habituel-
lement utilisés dans la description de ses propriétés hygroscopiques. Ceci nous conduira a
présenter [’état des connaissances sur l'activation de ces particules d’aérosols en goutte-
lettes nuageuses.

2.1 Aérosols atmosphériques

La compréhension des processus de formation des nuages dans I'atmospheére nécessite
une connaissance des caractéristiques physiques et chimiques des aérosols atmosphériques.
Ce bilan des connaissances sur 1’aérosol ne devra pas étre considéré comme une description
exhaustive des propriétés des aérosols.
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2.1.1 Caractéristiques physiques

Dans le langage des sciences de ’atmosphére, le terme "aérosol" est défini comme
une suspension de particules, solides ou liquides, dans une masse d’air a I’exclusion des
gouttelettes (ou des cristaux) de nuage ou de pluie, plus généralement désignés sous le
terme "hydrométéores". La taille de ces particules peut varier de quelques nanométres a
plusieurs dizaines de micromeétres.

Les concentrations en particules d’aérosols sont trés variables selon le type d’environ-
nement considéré. Les concentrations représentatives d’un environnement urbain, rural,
marin et de troposphére libre sont résumées en nombre et en masse dans le tableau 2.1,
sans prendre en compte la composition chimique. Les concentrations en nombre rencon-
trées en milieu urbain sont généralement supérieures de plusieurs ordres de grandeur a
celles mesurées en milieu marin ou rural. Le tableau 2.1 illustre ainsi la trés grande varia-
bilité de ce paramétre.

Types Concentration massique Concentration en nombre
d’environnement (ng-m=3) (part.cm—3)
Pruppacher  Seinfeld  Delmas Pruppacher Seinfeld Delmas
Urbain 80-230 100 -300 10 - 100 | 50 000 - 400 000  10° - 4*10° 50 000 - 10°
Rural 20 - 45 10 - 40 1-10 1 000 - 100 000 2 000 - 10 000 5 000 - 40 000
Troposphére libre < 20 2-10 0.5-5 < 450 50 - 10 000 100 - 10 000
Marin 15 - 30 10 1-100 300 - 1 000 100 - 400 100 - 1 000

TABLE 2.1 — Concentrations en nombre et en masse d’aérosols (pour toutes tailles) d’aprés
Delmas et al. (2005), Seinfeld et Pandis (1998) et Pruppacher et Klett (1997).

Le spectre dimensionnel des particules est une donnée indispensable pour I’étude des
aérosols atmosphériques. Une population de particules est composée généralement de plu-
sieurs modes correspondant aux diameétres des particules les plus fréquemment rencontrés.
L’aspect multi-modal des aérosols dans la troposphére a été mis en évidence par Junge
(1955) et plus récemment actualisé par Whitby (1978). Les modes les plus communément
rencontrés sont le mode nucléation ou Aitken (diamétre centré sur 0.01-0.05 um), le mode
accumulation (diamétre centré sur 0.15-0.5 pm) qui constituent & eux deux la fraction fine
de laérosol (diameétre <2.5 pum), et le mode grossier (diameétre >2.5 um). La description
d’une distribution granulométrique est en général I'information donnée par un granulo-
meétre.

Dans la plupart des cas, la granulométrie d’une population de particules est, a 1’ori-
gine, une information discréte, puisque les granulomeétres mesurent le nombre de particules
pour une série limitée de diamétres. Il est souvent plus simple de travailler avec une fonc-
tion continue, en ajustant une loi de probabilité a la distribution mesurée. La distribution
la plus fréquemment utilisée suit la loi lognormale. Ce type de distribution utilisée en
modélisation est issu des travaux de Jaenicke (1993) qui décrit les distributions en taille
comme la superposition de lois lognormales, directement utilisables en entrée de modéle.
La description mathématique de la distribution lognormale pour chaque mode d’aérosol
est la suivante :

N n*(722)

T'm

n(rap) = —\/ﬂ(ina exp(——2 1n2(0)>7 (2.1)
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ou N, correspond & la concentration totale en nombre de particules d’aérosols pour
le mode considéré (en particules/m?), r,, est le rayon de la particule d’aérosol (um), r,,
est le rayon géométrique moyen du mode considéré (um), et o est la dispersion de la
distribution du mode considéré. Le spectre dimensionnel des particules est une donnée
importante et est caractéristique d’un environnement particulier. Dans la suite de I'étude,
la loi lognormale sera utilisée pour représenter le spectre granulométrique des aérosols.

Jaenicke (1993) propose, pour cing environnements différents (sources différentes d’aé-
rosols) les parameétres des différents modes de la distribution dimensionnelle (Tableau 2.2).

N, total N Tap o N Tap o N Tap
(em™) | (%) (um) (%) (pm) (%)  (pm)
Urbain 135 000 72 0.0065 1.76 1 0.007 4.63 | 27 0.025 2.17
Marin 200 65  0.004 454 ] 33 0.133 1.62 2 0.29 2.49
Rural 10 000 75 0.075 1.68 2 0.027 3.61 | 23 0.042 1.85
Continental 6 000 52 0.001 145 | 47 0.058 1.65 1 0.9 240
Troposphére libre 250 51  0.0035 4.42 | 24 0.125 1.79 | 25 0.26 2.66

TABLE 2.2 — Parameétres des distributions lognormales proposées par Jaenicke (1993) pour
différents environnements. Les pourcentages pour N sont effectués sur le nombre total de
particules Nj.

La répartition de la masse (et du nombre) d’aérosols entre les différents modes varie
suivant le type de masse d’air. Pour un aérosol urbain, la majeure partie du nombre et de
la masse se situent dans la fraction fine (Seinfeld et Pandis, 1998). Pour ce type d’aérosol,
le mode ultra-fin n’est observable qu’en nombre et prend une forme large englobant les
particules plus petites que 0.001 pm aux particules proches de 0.1 pm (Jaenicke, 1993).
Dans le cadre de ce travail, la fraction en taille étudiée correspondra principalement a la
fraction fine de 'aérosol c’est a dire aux modes nucléation et accumulation (taille sub-
micronique ultra-fine inférieure a 0.1 pm). Le nombre d’aérosols contenu dans ces deux
modes est important dans les phénomeénes d’activation et dans les processus qui nous
intéressent.

En milieu urbain, Gomes et al. (2008) montrent que les variations journaliéres de la
concentration en nombre d’aérosols présentent deux maxima. Les pics observés dans la
matinée et dans la soirée sont le résultat de 'augmentation des émissions des particules
d’aérosols provenant des véhicules pendant les heures de fort trafic routier. Entre ces
deux pics, la concentration en nombre d’aérosols est plus faible. En effet, ’augmentation
de I'épaisseur de la couche limite par réchauffement de la surface provoque un mélange
des aérosols émis dans la couche limite convective et par conséquent engendre une dimi-
nution de la concentration en nombre d’aérosols en surface. Les variations journaliéres de
la concentration en nombre d’aérosols sont importantes & considérer dans notre étude.

En s’intéressant aux processus de formation et de transformation des aérosols, nous
distinguons deux types d’aérosols : les aérosols primaires, produits généralement mécani-
quement ou par combustion (feux de brousse, moteurs), et les aérosols secondaires issus de
la conversion gaz-particules. La majeure partie des particules contenue dans les gammes de
tailles submicroniques est constituée d’aérosols secondaires. Une population de particules
se trouve soit en mélange externe (coexistence de particules de compositions chimiques
différentes pour une taille donnée) fréquemment rencontrée dans la nature, soit en mé-
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lange interne (mélange de plusieurs espéces chimiques au sein d’une méme particule). Dans
cette étude, nous nous intéresserons essentiellement au mélange interne qui témoigne de
I’altération de 1’aérosol par condensation de composés gazeux sur des aérosols présents
de nature chimique différente. Le mélange interne est un parameétre non négligeable a
prendre en compte pour I’étude des processus d’activation. Les processus de coagulation
et de condensation sont parmi les processus les plus efficaces pour engendrer une augmen-
tation de diameétre des particules, et tendent a former des mélanges internes de particules
qui sont par conséquent souvent caractéristiques du mode accumulation. La Figure 2.1
résume les distributions lognormales pour chacun des modes d’aérosol considérés.
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FIGURE 2.1 — Ezemple de distributions lognormales mettant en évidence les modes d’aé-
rosols (en fonction du volume).

2.1.2 Composition chimique

Les composés chimiques présents sous forme particulaire dans ’atmosphére sont extré-
mement nombreux et divers. Dans ’état actuel, les techniques de mesures ne permettent
I'identification que d’une partie de ces composés. De nombreuses études illustrent la dif-
ficulté de rendre compte de la composition chimique de 1’aérosol puisque des milliers
d’espéces chimiques peuvent étre identifiées, chacune d’entre elle ne représentant qu’une
fraction trés limitée de la masse totale particulaire (Pruppacher et Klett, 1997). La des-
cription de la composition chimique de I'aérosol présentée ici est essentiellement axée sur
sa fraction fine, puisqu’elle constitue la majeure partie du nombre de particules présente
dans ’atmosphére et comme indiqué précédemment représente la fraction prépondérante
pour les processus d’activation.
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Généralement, la composition chimique de 1’aérosol est décrite d'une part en différen-
ciant les composés organiques des composés inorganiques (ou minéraux), et d’autre part
en tenant compte des propriétés physiques et chimiques des composés. C’est le sens de
I'étude récente de Decesari et al. (2001) qui propose une classification de la fraction fine
des aérosols dans la région de la vallée du Po en Italie. Elle permet une spéciation en
fonction de la nature chimique des composés constituant les particules d’aérosols. Nous
nous limiterons dans ce travail de description a l'identification des fractions solubles et in-
solubles des composés organiques et inorganiques. Cette limitation est tout a fait adaptée
a la problématique du comportement hygroscopique des aérosols car la solubilité est un
paramétre indispensable pour déterminer I'affinité des composés chimiques avec 'eau et
donc pour étudier la capacité des aérosols a s’activer en gouttelettes nuageuses. Le tableau
2.3 tiré de I’étude synthétique effectuée par Sellegri (2002) permet d’avoir un apergu sur
les proportions en masse de composés inorganiques (solubles et insolubles), de composés
organiques (solubles et insolubles) et de carbone organique contenus dans les aérosols pour
différentes masses d’air.

Type de Conc. Auteur Composés Carbone Masse
masse d’air totale Inorganiques (%) Organiques (%) Elément. Indét.
(pg.m—3) solubles insolubles solubles insolubles
) 38 ) 60 11° 14 7 3 6
Urbaine 50-60 (2) 50 3 25 5 15
24 [6)) 52 - 14 13 2 18
Rurale (3) 30 37
Continentale 6 (1) 39 15 36 7 1 -
fond 23.5-28 (4) a7 50 8 1 39
Marine fond 1 (5) 61 0-8 20 <1 10
Tropos. libre fond 0.5 (5) 37 2-8 43 1 1
Tropos. libre 1 (5) 30 - 43 1 -
influence 3 (6) 56 n.d.? 21 17 6

continentale

TABLE 2.3 — Bilans en masse sur la composition de [’aérosol pour différents types de masse
d’air d’apres l’étude de Sellegri (2002).

(1) Zappoli et al. (1999)

(2) J.P. Putaud Bologna (communication personnelle de la part de Karine Sellegri)

(3) Temesi et al. (2001)

(4) Andrews et al. (2000)

(5) Putaud et al. (2000)

(6) Krivacsy et al. (2000)

a

b

mesuré en tant que carbone inorganique
mesuré en tant que "soil"

Ce tableau regroupe plusieurs études portant sur la composition globale de I’aérosol et
met en évidence que la fraction soluble est rarement différenciée de la fraction insoluble.
Zappoli et al. (1999) relate des proportions de matiére carbonée variant de 25 % a 50 % de
la masse totale pour une atmosphére urbaine. Sans rentrer dans le détail de la spéciation
de tous les composés présents dans ’aérosol, nous nous limiterons a la description des
composés habituellement observés (notamment lors des campagnes de mesures ParisFOG
et ToulouseFOG décrites dans le chapitre 3) et qui seront utilisés pour la suite dans I’étude
de modélisation.
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La fraction inorganique

La fraction inorganique constitue généralement entre 30 et 70 % de la masse séche
totale de ’aérosol submicronique. La fraction inorganique fine soluble est composée essen-
tiellement de sulfates, de nitrates et d’ammonium, tous trois résultant de la condensation
des acides sulfurique et nitrique, d’une part, et de celle de ’ammoniac d’autre part. De ces
trois composés chimiques principaux, le sulfate est majoritaire dans les différents types
de masse d’air, le nitrate le moins concentré malgré une augmentation de sa proportion
dans les masses d’air polluées (Zappoli et al., 1999). Les concentrations de sulfate, de
nitrate et d’ammonium dans ’aérosol dépendent évidemment de la proximité des sources
d’émission.

La fraction inorganique insoluble présente dans les particules est principalement consti-
tuée de carbone inorganique, de poussiéres minérales et de métaux. Zappoli et al. (1999)
mesurent cette fraction dans plusieurs types d’aérosols (pollué, rural et aérosol de fond).

La fraction organique - le carbone suie

La fraction organique représente une part comprise entre 10 et 70 % de la masse séche
totale des particules atmosphériques. Contrairement a la fraction inorganique de I’aérosol,
la spéciation chimique de la fraction organique est un probléme extrémement complexe
ou se mélent des difficultés d’échantillonnage et d’analyse de ces composés. La complexité
de la fraction organique reste un probléme majeur limitant, d’une part I’obtention d’une
information chimique compléte sur ’aérosol et, d’autre part, la compréhension des effets
des composés organiques particulaires sur la chimie atmosphérique. Nous détaillons, dans
la suite de la description la fraction organique, le carbone élémentaire ou carbone-suie
(BC) et le carbone organique (OC). L’identification de ces espéces est loin d’étre exhaus-
tive.

Le carbone élémentaire (EC) est émis directement dans 'atmosphére au cours des
processus de combustion (de fuel fossile ou biomasse) et est inerte chimiquement. L’EC
est souvent apparenté aux suies émises, notamment lors des combustions des dérivés du
pétrole. Ces suies ne sont cependant pas uniquement constituées de carbone élémentaire ;
mais elles contiennent également une part significative de matiére organique fonctionna-
liste (OC). Les concentrations les plus élevées de EC sont rencontrées dans les milieux
urbains et peuvent atteindre des valeurs de I'ordre de 40 pg.m™3. Nous considérons, pour
la suite de 1’étude, le carbone suie (BC) totalement insoluble.

Le carbone organique peut étre défini comme la fraction de ’aérosol regroupant tous
les composes organiques fonctionnalisés (alcanes, aldéhydes, cétones, esters, alcools, acides
carboxyliques, hydrocarbures aromatiques polycycliques, composes organiques volatils).
Emis directement dans I’atmosphére (OC primaire) ou forme in situ par condensation ou
nucléation des produits de dégradation photochimique des composés organiques volatils
(COV), nous parlons de carbone organique secondaire. L’OC est une matrice trés com-
plexe constituée d’une multitude de composés organiques différents. Les sources d’OC sont
multiples : anthropiques primaires (combustion des dérivées du pétrole, circulation auto-
mobile...) et secondaires (produits d’oxydation des COV anthropiques comme le benzéne
ou le toluéne) pour ne citer que quelques exemples. Les composés organiques secondaires
peuvent soit se dissoudre dans ’aérosol soit créer des films sur les couches externes des
aérosols. Compte tenu de cette grande diversité de composés organiques, les propriétés
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hygroscopiques/de solubilité sont extrémement variables pouvant agir sur la capacité des
aérosols a s’activer ou non en gouttelettes nuageuses. Ce point sera détaillé dans le para-
graphe suivant.

2.1.3 Paramétres descriptifs

Etant donné la complexité de la composition chimique de ’aérosol, il convient de pou-
voir décrire ’aérosol a I’aide de critéres simplificateurs. Au vu de I'information recherchée,
il est nécessaire de prendre en compte des caractéres physiques permettant d’étudier au
mieux 'activation des aérosols. Pour cela, les propriétés de solubilité, d’hygroscopicité et
de tension de surface seront détaillées.

La solubilité de ’aérosol est la quantité maximale de composés le constituant qui se
dissout ou se dissocie dans I'eau, a une température donnée. Le tableau 2.4 présente les
solubilités de différents sels inorganiques et organiques.

Les propriétés d’activation des aérosols inorganiques solubles sont bien documentées
(Junge, 1963; Mason, 1971; Twomey, 1977; Eichel et al., 1996). Mais depuis plus d’une
dizaine d’années, de nombreuses études se sont portées sur les propriétés d’activation des
aérosols organiques. Comme le montre le tableau 2.4, les solubilités des différents composés
organiques sont extrémement variables et peuvent donc agir différemment sur ’activation
des aérosols. Les études de leurs propriétés de solubilité et d’hygroscopicité sont nom-
breuses (Gill et al., 1983; Saxena et al., 1995; Shulman et al., 1996; Cruz et Pandis, 1997,
1998; Zappoli et al., 1999; Yu, 2000; Facchini et al., 2000; Mircea et al., 2002).

L’hygroscopicité est la mesure d’affinité d’un composé, ou d’une particule avec ’eau.
La quantité d’eau condensée en surface de l'aérosol est directement proportionnelle &
I'humidité relative (RH). Les sels inorganiques, principalement les sulfates, nitrates, sels
d’ammonium et de sodium, de méme que certains composés organiques peuvent facilement
intégrer des molécules d’eau dans leur structure moléculaire. Pour de faibles humidités
relatives, la plupart des particules restent séches et solides. Au fur et a mesure que RH
augmente, les particules composées uniquement de sels restent séches jusqu’a ce que RH
soit suffisamment importante pour qu’un équilibre thermodynamique soit atteint entre la
pression de vapeur et la solution formée par les composés chimiques de la particule et I’eau
condensée. A cette humidité relative appelée "point de déliquescence", la particule devient
donc une solution aqueuse saturée. La pression de vapeur nécessaire a la formation d’une
gouttelette d’'une solution saline est plus faible que la pression de vapeur saturante (soit
une humidité relative inférieure a 100 %). Ce phénomeéne est communément appelé 1effet
"Raoult". Si 'humidité relative continue de croitre, la condensation de ’eau entraine une
augmentation de volume de la particule. Au contraire, si ’humidité relative diminue, I’eau
s’évapore.

L’humidité relative (RH) de déliquescence de plusieurs sels (Tableau 2.5) donne une
idée de leur hygroscopicité. Le lien peut étre effectué avec la solubilité de ces sels donnée
dans le tableau 2.4. La forme sous laquelle ces sels sont mélangés a d’autres sels a une
grande influence sur le point de déliquescence. Par exemple, le type d’association entre
le sulfate et 'ammonium influence le point de déliquescence. Il est donc important de
prendre en compte I'état de mélange de ’aérosol. La solubilité intrinséque d’un aérosol ne
suffit pas a décrire la maniére dont il peut réagir en présence d’eau.

Il n’est pas trivial de relier I'hygroscopicité a la composition chimique de 1’aérosol.
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Composés Solubilité

Ammonium
Acétate 148
Formate 102
Nitrate 118
Chlorure 30
Sulfate 71
Oxalate 2.5
Sodium
Acétate 119
Formate 97
Nitrate 92
Chlorure 36
Sulfate -
Oxalate 3.7
Potassium
Acétate 253
Formate 331
Nitrate 13
Chlorure 34
Sulfate 12
Oxalate 29

TABLE 2.4 — Exemples de solubilités en g/100 ml d’eau froide de plusieurs sels inorganiques
ou organiques proposés par Yu (2000).

En effet, la condensation de matériel organique a la surface de particules d’aérosols peut
modifier les propriétés hygroscopiques (Gill et al., 1983; Novakov et Penner, 1993; Saxena
et al., 1995; Saxena et Hildemann, 1996; Li et al., 1998; Facchini et al., 2000). De plus,
aprés évaporation d’un nuage, certains produits non volatils de réactions en phase aqueuse
peuvent rester en phase particulaire et modifier les propriétés physico-chimiques des par-
ticules et donc leur hygroscopicité.

Le dernier paramétre a considérer pour notre étude est la tension de surface. C’est un
¢élément indispensable dans la paramétrisation de I'activation des aérosols.

Lorsqu’une masse d’air atteint sa saturation en eau, RH est a 100 %. Cette humidité
relative correspond a la pression de vapeur saturante pour une surface plane. La pression
de vapeur saturante pour une surface de forme sphérique est plus importante. L’effet de
courbure a en effet tendance a déstabiliser les molécules d’eau, qui ont besoin d’une force
(la tension de surface) plus importante pour se maintenir en phase liquide. L’'influence de
la courbure est appelée I'effet "Kelvin".

De nombreuses études ont révélé que certains composés organiques peuvent modifier
la tension de surface des aérosols humides (Gill et al., 1983; Saxena et al., 1995; Shul-
man et al., 1996; Li et al., 1998; Facchini et al., 2000). Saxena et al. (1995) idéalisent le
comportement de ces composés organiques en interactions avec I'eau de deux maniéres :

— certains composés organiques, originaires principalement d’émissions primaires ayant
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Sels RH de déliquescence (%)
(NH4)QSO4 79.9
(NH,)HSO, 39

(NH,)3H(SO4)s 69
NaQSO4 84.2
NH4NO;3 61.8

NaCl 75.3

NaNO;3 74.3
NaCl-NaNOQOj 68

KC1 84.2

NaCl-KC1 72.7

TABLE 2.5 — Ezemples d’humidités relatives (RH) de déliquescence pour différents types

de sels d’apres Finlayson-Pitts et Pitts (1986).

un poids moléculaire important (alcanes, aldéhydes, cétone par exemple) ont un
comportement hydrophobe. Ils peuvent se comporter comme surfactants (molécules
organiques ayant un groupe hydrophile se fixant a la surface de la particule), for-
mant des films (ou micelles) a la surface de la particule (Gill et al., 1983). Ces films
agissent comme une barriére entre le transfert de I'eau a la surface de la particule
empéchant ainsi I’absorption de ’eau par les substances inorganiques et organiques
hydrophiles constituant la particule (Gill et al., 1983). Ils peuvent diminuer la ten-
sion de surface et influencer I'activation des aérosols en gouttelettes nuageuses (Li

et al., 1998).

— d’autres composés organiques possédent une fraction hydrophile formée par oxy-
dation de gaz organiques sur les particules durant la combustion. Cette fraction,
ayant un poids moléculaire plus faible comme par exemple les acides carboxyliques,
les dicarboxyliques, les alcools, est condensable et soluble. Ces composés absorbent
I'eau et ajoutent une quantité d’eau supplémentaire en plus de celle absorbée par
les composés inorganiques solubles déja présents dans la particule. Ces composés
permettent de faciliter par conséquent l'activation de la particule en gouttelette

nuageuse.

Il est donc indispensable de prendre en compte cet effet de tension de surface dans les

processus d’activation des aérosols.
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2.2 Activation des Noyaux de Condensation Nuageux

2.2.1 Noyaux de Condensation Nuageux

La formation de gouttelettes nuageuses peut s’effectuer par nucléation homogéne.
Celle-ci se produit lors d’une sursaturation de la phase gaz pouvant alors former des em-
bryons constitués de plusieurs molécules de gaz. En ’absence de corps étrangers comme
support, elle ferait appel a des sursaturations de plusieurs centaines de pourcents (Prup-
pacher et Klett, 1997). La formation d’un nuage n’est donc possible qu’en présence de
particules d’aérosols réduisant fortement la sursaturation nécessaire a la condensation (nu-
cléation hétérogene). Les particules servent de support permettant de faciliter la condensa-
tion et donc la formation de gouttelettes nuageuses. Ces particules sont appelées "noyaux
de condensation nuageuses" (CCN). L’ensemble des aérosols ne sont pas susceptibles de
jouer le role de CCN, et leur capacité a pouvoir le devenir dépend fortement de leur com-
position chimique (solubilité, hygroscopicité, tension de surface), de leur taille et de la
sursaturation ambiante de I’atmosphére.

Les sels inorganiques comme le chlorure de sodium et le sulfate d’ammonium sont les
espéces chimiques dominantes dans les CCN (Pruppacher et Klett, 1997) et se dissolvent
facilement dans I’eau. Comme nous 'avons vu précédemment, la présence de composés
organiques dans les particules peut altérer la composition chimique des CCN et donc
I’équilibre de la pression de vapeur de I'eau autour des CCN qui détermine le taux de
grossissement de la gouttelette (Shulman et al., 1996). Pour créer une gouttelette nua-
geuse, le CCN doit étre soumis a une faible sursaturation critique (un peu au-dela de
100 % d’humidité relative). La gouttelette quitte alors son état d’équilibre et grossit tant
qu’il reste de la vapeur d’eau a disposition. Le passage de 1’état d’équilibre a 1’état de
croissance hygroscopique est appelé le processus d’activation des particules d’aérosols. Le
diameétre de la particule humide auquel se produit cette activation est le diamétre critique
d’activation. L’accroissement et ’activation des gouttelettes nuageuses sont décrits par la
théorie de Kohler (Kéhler, 1936; Pruppacher et Klett, 1997).

2.2.2 Théorie de Kohler

La théorie de Kohler (Kohler, 1936) estime la sursaturation permettant 'activation
des particules d’aérosols inorganiques en fonction des effets Kelvin (courbure et tension de
surface, Eq. 2.3), et Raoult (hygroscopicité du soluté, Eq. 2.4). Ainsi, pour une solution
aqueuse purement soluble, ’équation de Kohler prend la forme :

6goutte A B
_ — i — 2.2
§ = 2 = exp(T - ) (2:2)
ol
2t M,
= 2.3
pwRT (2:3)
et
Mw a
B = VoM uba (2.4)

Mappw
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ou S est la sursaturation, 7 est la tension de surface, M,, est le poids moléculaire de 1’eau,
pw est la densité de 'eau, R est la constante des gaz parfaits, T est la température, v est
le nombre d’ions qui se dissocie, ¢ est le coefficient osmotique (égal a 1), pq, est la densité
de la particule d’aérosol seche et M,, est le poids moléculaire de la particule d’aérosol
séche, egoune est la pression de vapeur d’une goutte d’eau pure, e, est la pression de
vapeur saturante de ’environnement au-dessus d’une surface plane.
Si eé"% ~ 1, I’équation 2.2 peut étre approximée par :
A B
S~1+ T3 (2.5)

La pression de vapeur autour d’une gouttelette d’eau pure obéit toujours a l'inéga-
lité egoure > €sqt. Cependant, la pression de vapeur autour d’'une gouttelette en solution
aqueuse peut étre plus grande ou plus petite que ey,;. En effet, si le terme de soluté B
(Eq. 2.4) est plus petit ou plus grand que le terme de courbure A (Eq. 2.3) ceci implique
qu’une solution aqueuse peut étre en équilibre avec un environnement sous-saturé, parti-
culierement, si 1A < B alors egoute < €sat-

Les sursaturations données par I'équation de Kohler sont représentées sur la Figure
2.2 pour deux types de solutions de sels. Le maximum des courbes correspond au rayon

critique r.— (%)l/ 2 qui donne la sursaturation critique :

€goutte 443 1/2
Se=(—) —1le = (=== 2.6
o= () 1) = (5p) (2.6)
& 0.5 i~ 1) Pure water
- f % A 2) NaCl 1076 g
A 04 F | 3) NaCl 10715 g
2 - 4) NaCl 10 !4 g
S 0.3t i@ 5) NaCl 1072 g
o ! 6) (NH4)2S04 10710 g
q? 0.2 [ 7 NH4 2804 10715 g
g 0. | 8) (NH4)2S0, 1075 g
0.1t : 9) (NH,4)2SO4 1012 g
) |
T 10} '
3
L 09}
5
~ 0.8

1076 1075 1074 1073
Drop Radius (cm)

FIGURE 2.2 — Variation de la pression de vapeur d’eau au-dessus d’une solution aqueuse
pour des particules de NaCl (solide) et de (NHy)2SO4 (pointillé) en fonction du rayon
humide de la particule, figure tirée de Pruppacher et Klett (1997).

Pour r > r., la particule est dans un état instable avec son environnement. Elle capte
de I'eau et augmente en taille jusqu’a donner potentiellement une gouttelette nuageuse.
Au contraire , pour r < r., la particule reste a une taille inférieure au rayon critique et
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demeure dans 1’état d’aérosol humide.
Si ’environnement a atteint une sursaturation égale ou supérieure a [(%) — 1], on dit
que la sursaturation a atteint la valeur critique permettant ’activation de la gouttelette.

L’équation 2.2 montre le comportement a 1’équilibre d’une solution aqueuse en fonc-
tion de la masse totale m, de sels dans la particule et du type de sels considérés. Cette
dépendance est également illustrée sur la Figure 2.3 qui montre la sursaturation critique
qu’il faut atteindre pour I'activation d’une particule (de composition chimique variée) en
fonction de sa masse de sels considérée.

Comme nous l'avons vu précédemment, la grande majorité des particules d’aérosols
sont mélangées c’est a dire qu’elles sont composées d’espéces solubles avec 1’eau mais aussi
de substances insolubles. La forme modifiée de ’équation de Kohler, prenant en compte
I’effet d’une substance solide insoluble avec ’eau dans une solution aqueuse est :

€goutte A G’UBTE
fS— = N P 2.7
Csat Xp( r (7’3 — T'gp)) ( )
ol
r(?z)p = Map/(47/3) pap (2.8)
et
Pap = Ps€v + pu(l - 61}) (29)

Iq, correspond au rayon de la particule d’aérosol, p,), est la densité de la particule d’aérosol
contenant une fraction soluble de densité py et une fraction insoluble de densité p,. €, =

€m(Pap | Ps) OU €, = m,/ My, qui représente la fraction en masse de matériel soluble dans
3

une particule d’aérosol mélangée de masse m,, et de rayon ry,.

X 05 1) NaCl, ¢,=1.0

— 2) NaCl, ¢,=0.4

A 0.4 3) NaCl, ¢,=0.1

3 4) NaCl, ¢,=0.01

E 03 | 5) (NH,4)2SOy4, €,=1.0

g : 6) (NH4)2SOy, ¢,=0.4

& 0.2 7) (NH4)2SOy, €,=0.1

- 8) (NH4)2SOy4, ¢,=0.01

0.1 9 ure water

1.0

(eO/esat,w)
o
©

106 10°° 104 103
Drop Radius (cm)

FIGURE 2.3 — Variation de la pression de vapeur au-dessus d’une solution aqueuse en
fonction du rayon humide de la particule, pour des particules d’aérosols mélangées de rayon
1 pm contenant une fraction volumique €, de NaCl et de (NHy)2SO, et une substance
insoluble a leau, figure tirée de Pruppacher et Klett (1997).
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Comme indiqué précédemment, les CCN peuvent étre mélangés chimiquement (Saxena
et al., 1995; Novakov et Penner, 1993; Hénel, 1976) et contenir des composés organiques
(surfactants) de nature chimique variable, et sont souvent faiblement solubles dans des
solutions aqueuses (Cronn, 1975). Apreés que le grossissement de la gouttelette ait eu lieu
par déliquescence des sels inorganiques, I’état physique des composés faiblement solubles
présents est fonction de leur solubilité dans la solution aqueuse, de leur quantité dans
le CCN et du volume de la gouttelette. La quantité totale de matériel dissout dans la
solution et la tension de surface de ’aérosol humide affectent la pression de vapeur d’eau
a I’équilibre et peuvent favoriser la croissance de la gouttelette nuageuse (Saxena et Hilde-
mann, 1996; Shulman et al., 1996; Facchini et al., 2000). I est donc nécessaire de prendre
en compte la solubilité et la tension de surface de composés qui ne se dissolvent pas tota-
lement dans la solution aqueuse.

Shulman et al. (1996) ont donc modifié le terme Raoult dans la forme initiale de la
théorie de Kohler (Eq. 2.2) afin d’inclure l'effet des composés organiques sur 'activation
des sels inorganiques en supposant que 'effet sur la pression de vapeur provenant de la
partie des composés organiques solubles et de la partie des composés inorganiques soit
simplement additionnée. Cruz et Pandis (1997) ont également montré que la théorie de
Kohler peut aussi prédire I'activation des aérosols organiques purs. L’équation de Kohler
modifiée est :

SZMNHé—B?” (2.10)
€sat r r
ol 27 M,
A e (2.11)
et
5 _ Mups [vsambsaz(l — €m) n “sft¢5ft€m] = Bya + Bat (2.12)

Pw My Msft

Pour un mélange de sels inorganiques (sal) et de composés organiques (sft pour sur-
factants), le terme d’hygroscopicité B peut étre exprimé en supposant le comportement
additionnel des deux composés (Shulman et al., 1996). €, est la fraction massique des

composés organiques surfactants et p,, = ;— (pf‘”( —— est la densité totale du mélange.
M T s f1)

Bga et By sont les contributions des sels inorganiques et des surfactants sur ’hygrosco-
picité. Cruz et Pandis (1997) ont étudié expérimentalement I'activation des aérosols en
prenant en compte un noyau inorganique recouvert d’un film organique et ont trouvé que
I’activation de particules mélangées chimiquement peut étre prédit par la modification de
la théorie de Kohler, validant ainsi 'hypothése de Shulman et al. (1996).

Cette derniére forme de I’équation de Kohler (Eq. 2.10) correspond a la base du schéma
d’activation de Abdul-Razzak et Ghan (2004) qui sera détaillée dans le chapitre 4. Ce
schéma sera utilisé pour toutes les simulations du cycle de vie du brouillard présentées
dans la suite de I'étude.
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2.3 Modélisation de 'activation des CCN

L’activation des aérosols est le processus par lequel les particules en suspension dans
I’atmospheére grossissent pour former des gouttelettes nuageuses. De nombreux travaux ont
étudié l'activation des CCN a l'intérieur de nuages de couche limite comme par exemple
dans des stratocumulus ou des cumulus (Sandu et al., 2008; Hill et Dobbie, 2008; Geof-
froy, 2007; Khairoutdinov et Kogan, 2000; Zhang et Kreidenweis, 1999; Kogan et al., 1995;
Ghan et al., 1995). La spécificité de notre travail est d’étudier 'activation des CCN dans
des conditions de brouillard. Le cadre de cette étude est donc relativement différent des
études antérieures s’intéressant a l’activation des CCN. Le brouillard radiatif est un nuage
de couche limite qui est en contact avec la surface, 1a ol les concentrations en nombre
d’aérosols sont généralement les plus élevées. De plus, le taux de refroidissement est prin-
cipalement associé au refroidissement radiatif et par conséquent est différent du taux de
refroidissement rencontré dans les autres nuages de couche limite, dii & des mouvements
convectifs verticaux.

Il est important de noter que ces particules d’aérosols affectent également 1’équilibre
radiatif de la planéte directement en diffusant le rayonnement solaire dans l’espace et
indirectement a travers leur influence sur la concentration en gouttelettes nuageuses et
donc sur ’albédo des nuages. Les estimations de 'ampleur du refroidissement radiatif par
les aérosols anthropogéniques sont comparables au réchauffement radiatif dia a 'augmen-
tation des gaz a effets de serre (Charlson et al., 1992; Penner et al., 1992). Cependant, les
estimations de 'effet radiatif indirect des aérosols sont trés incertaines. Parmi ces incerti-
tudes, nombreuses sont dues a 'interaction complexe entre la concentration en aérosols et
en gouttelettes nuageuses. Une grande partie de cette complexité provient du processus
d’activation des aérosols, qui détermine le nombre de gouttelettes nuageuses ; additionné
a la complexité des processus de mélange, qui évaporent les gouttelettes et remettent en
suspension les aérosols. Nous considérons ici seulement le processus d’activation des aé-
rosols.

Comme expliqué précédemment, la formation de gouttelettes nuageuses dans 1’atmo-
sphére a lieu via la nucléation hétérogéne sur les particules d’aérosols qui servent de CCN.
Bien que la concentration en nombre d’aérosols activables n’influence pas directement le
contenu en eau du nuage, elle détermine grandement la concentration en nombre de gout-
telettes nuageuses. Pour un contenu en eau liquide donné, la concentration en nombre de
CCN influence la taille moyenne des gouttelettes qui a son tour influence la réflectivité et
I’autoconversion des gouttelettes nuageuses pour former des gouttes précipitantes.

Bien que beaucoup de processus intervenant dans ’activation des aérosols soient bien
compris (Pruppacher et Klett, 1997; Seinfeld et Pandis, 1998), la théorie compléte de 'ac-
tivation des aérosols est trop complexe pour étre directement utilisée dans des modéles
de grande échelle qui nécessitent des paramétrisations simplifiées.

Tous les traitements du processus d’activation doivent prendre en compte la compé-
tition entre tous les aérosols sur lesquels 'eau peut se condenser (Ghan et al., 1998) en
fonction de la taille et de la composition chimique des particules qui peuvent influencer
la sursaturation de la masse d’air considérée (qui est fonction du taux de refroidissement
radiatif dans notre étude).
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Squires (1958), Twomey (1959) et Squires et Twomey (1960) ont développé les pre-
miéres paramétrisations de l'activation des aérosols. Ces paramétrisations calculent la
croissance des particules quand la sursaturation atteint une valeur soit de zéro (Squires,
1958) soit la sursaturation critique pour activer les aérosols (Twomey, 1959). La concen-
tration des CCN est alors donnée par :

NCCN = CSk (213)

ou c et k sont des parameétres dépendant de la forme du spectre des aérosols et de la nature
de ces derniers. Néanmoins, les paramétrisations du spectre granulométrique des aérosols
dans Squires (1958) et dans Twomey (1959) ne sont pas explicitement nécessaires.
Les études de Justio et Lala (1981) et de Herbert (1986) ont utilisé la théorie de Kohler
pour montrer que pour des sels solubles purs, la forme du spectre de sursaturation Nooy=
cS* est cohérente avec un spectre d’aérosol qui suit la loi puissance :

dn b

ik (2.14)
ou a est le rayon de la particule. Cette forme produit une concentration immense en
nombre d’aérosols pour un rayon "a'" égal & zéro et une concentration en nombre de
gouttelettes nuageuses sans limite pour une sursaturation infinie.

Cette faiblesse a été corrigée par Cohard et al. (1998) en utilisant une forme modifiée
pour le spectre de sursaturation. La paramétrisation de Cohard et al. (1998) est alors
une généralisation de 'approche de Twomey (1959). Elle donne une estimation du pic de
sursaturation S,,., & partir de considérations théoriques effectuées a l'aide de I’équation
de Kohler et selon la méthodologie de Twomey (1959). L’expression paramétrée de Neon
comporte alors deux parameétres supplémentaires dépendant de la forme et de la nature
du spectre d’activation. La nouvelle forme de 1’équation de la concentration des CCN
s’écrit :

k k
NCCN = CS];me(M 57 5 + 17 _ﬁ‘sfnaz) (215>
avec S,,qz solution de 1’équation suivante :
k k3 (Y1 (T)w)3/2
SERF(, 5,5 + 53 —BSha) = (2.16)
22" 2 2kemputia(T, PYPB(E, 2)

ou ¢, k, p et [/ sont des paramétres décrivant les propriétés observables des aérosols :
distribution dimensionnelle, propriétés chimiques, solubilités et concentration (Cohard et
Pinty, 2000a,b). 11 (T) et 1o(T,P) sont des fonctions de la température et de la pression.
B(a,b) et F(a, b, ¢; x) sont respectivement la fonction Béta et la fonction Hypergéomé-
trique.

En 1993, Von der Emde et Wacker (1993) ont mis en évidence que le spectre granu-
lométrique des aérosols pouvait étre représenté de maniére plus réaliste en suivant une
distribution lognormale multimodale, présentée dans le paragraphe 2.1.1 (Eq. 2.1). Ils ont
montré que la théorie de Kohler pouvait étre utilisée pour exprimer le spectre de sursa-
turation des particules d’aérosols activables Noon(S) selon une distribution lognormale.

C’est a partir de cette approche que Ghan et al. (1993) ont utilisé le spectre granu-
lométrique des aérosols lognormal pour aboutir & une paramétrisation d’activation des
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aérosols. Contrairement a ’approche de Squires (1958) et de Twomey (1959), Ghan et al.
(1993) ont négligé le grossissement de la gouttelette aprés que la sursaturation excéde la
sursaturation critique de la particule, mais ont traité le grossissement en supposant qu’a
la sursaturation maximale, le rayon de chaque particule est donné par son rayon critique.
Ghan et al. (1995) ont étendu leur paramétrisation unimodale & une paramétrisation mul-
timodale mais celle-ci est limitée par la non-prise en compte de la croissance de la particule
aprés qu’elle soit activée. Le nombre total d’aérosols activés est alors donné par la somme
du nombre d’aérosols activés pour chaque mode d’aérosol considéré. En supposant que le
spectre granulométrique des aérosols suive une distribution lognormale, le nombre total
de gouttelettes formées N (aérosols activés) est représenté par I’équation suivante :

1

N = Z Ni[1 = er f(xe)] (2.17)
ou _In(aei/am)
Xci = \/_TW (2.18)

N, est le nombre total d’aérosols dans le mode i, a.; est le rayon sec de la plus petite
particule activable pour le mode i, a,,; et o; le rayon géométrique et la dispersion de la
distribution du mode i.

En se basant sur toutes ces études antérieures et sur des résultats de simulations nu-
meériques du processus d’activation des aérosols, Abdul-Razzak et al. (1998) ont combiné
les résultats obtenus par Twomey (1959) et Ghan et al. (1993) en traitant le début du
grossissement de la particule a partir d’'un rayon critique lorsque la sursaturation excédait
la valeur critique de la particule. La paramétrisation d’activation des aérosols effectuée
par Abdul-Razzak et al. (1998) et étendue par Abdul-Razzak et Ghan (2000) et Abdul-
Razzak et Ghan (2004) a été implémentée dans le couplage Méso-NH - ORILAM dont la
description précise sera détaillée dans le chapitre 4.

Pour compléter cette partie, une autre paramétrisation de l'activation des CCN a
été développée par Nenes et Seinfeld (2003). En comparaison avec la paramétrisation de
Abdul-Razzak et Ghan (2004), les principales différences sont : tout d’abord, cette para-
métrisation est basée sur une représentation sectionnelle de la taille et de la composition
chimique de ’aérosol. Le cotlit numérique est alors plus important que celui utilisé pour
une représentation lognormale. Ensuite, Nenes et Seinfeld (2003) ont introduit le concept
de "population splitting" dans lequel les CCN qui forment les gouttelettes sont divisés
en deux populations : d’une part, ceux qui ont une taille proche de leur diamétre cri-
tique d’activation et, d’autre part, ceux qui ont une taille trop petite ne leur permettant
pas d’atteindre leur diamétre critique d’activation. Enfin, les limitations cinétiques ont
également été introduites et correspondent & des limitations de transfert de masse sur le
grossissement des CCN pouvant avoir un impact sur le nombre de gouttelettes nuageuses
créées (Chuang et al., 1997). La description compléte de la paramétrisation se trouve dans
les travaux de Nenes et Seinfeld (2003).

Cette partie a permis de montrer que depuis une dizaine d’année, les paramétrisations
de lactivation des CCN se sont multipliées tout en se complexifiant.
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2.4 Résumé

L’activation des particules d’aérosols en gouttelettes nuageuses constitue le point cen-
tral de notre étude. Il paraissait donc indispensable de dresser un état de ’art présentant
les propriétés physiques et chimiques des aérosols. Les processus de formation des nuages
dans I'atmospheére nécessite une bonne connaissance des caractéristiques physiques et chi-
miques des aérosols atmosphériques. La formation d’un nuage n’est possible qu’en présence
de particules d’aérosols réduisant fortement la sursaturation nécessaire a la condensation.
Les particules servent de support permettant de faciliter la condensation et donc la for-
mation de gouttelettes nuageuses. Ces particules sont appelées "noyaux de condensation
nuageuses" (CCN). La granulométrie des aérosols est représentée dans notre étude par la
distribution lognormale. Des paramétres descriptifs tels que la solubilité, I’hygroscopicité
ou encore la tension de surface permettant de bien caractériser 1’aérosol ont été présentés
et constituent des éléments essentiels pour aborder au mieux notre étude.

La théorie de Kohler (Kohler, 1936) qui prédit l'activation des particules d’aérosols
a servi de base principale aux premiéres paramétrisations de ’activation des aérosols en
gouttelettes nuageuses. Un bref historique des différentes paramétrisations d’activation
des aérosols a alors été réalisé. Ceci nous a permis de bien cadrer le volet modélisation de
notre étude.
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Chapitre 3

Brouillard : Moyens d’observation et
Mesures microphysiques
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Le travail de recherche présenté dans ce manuscrit est basé essentiellement sur des é€pi-
sodes de brouillard observés lors des campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG.

Dans un premier temps, la présentation des deux campagnes de mesures sera réalisée
en décrivant les sites d’observation sur lesquels les mesures ont été effectuées et les diffé-
rents instruments utilisés. Dans un second temps, nous présenterons un bilan des données
recueillies.

Les données microphysiques (aérosols et gouttelettes nuageuses) obtenues lors des deuz
campagnes seront ensuite analysées. Ces données microphysiques permettent d’estimer la
variabilité des aérosols sur deux sites de mesure.

3.1 Introduction

Depuis le début des années 1970, un certain nombre de programmes d’observation in-
tensive du brouillard a été réalisé. Ils ont permis d’améliorer progressivement nos connais-
sances sur les processus complexes (turbulence, surface, radiatif, microphysique) interve-
nant dans la formation, le développement et la dissipation du brouillard. Le Tableau 3.1
répertorie les principaux programmes d’observations du brouillard.

L’originalité des campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG est le nombre
d’événements documentés, liée & un fonctionnement en mode routine pendant un hiver
complet. Les campagnes de mesures ne se sont pas focalisées sur un aspect du brouillard,
mais ont essayé de documenter de maniére plus ou moins précise I’ensemble des processus
microphysiques lié¢ au brouillard, comme nous allons le voir dans la suite ce chapitre.
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3.2 La campagne de mesures ParisFOG

Au travers de la campagne de mesures ParisFOG, la communauté scientifique a impulsé
une dynamique sur la thématique brouillard, en réunissant des scientifiques de différents
instituts de recherche : le Centre d’Enseignement et Recherches en Environnement Atmo-
sphérique (CEREA), I'Institut Pierre-Simon-Laplace (IPSL), le Laboratoire Régional des
Ponts et Chaussée de Clermont-Ferrand (LRPC) et le Centre National de Recherches Mé-
téorologiques - Groupe d’étude de I’Atmosphére MEtéorologique (CNRM-GAME). Des
détails sur la campagne de mesures ParisFOG peuvent étre trouvés dans Bergot et al.
(2008).

Le programme de recherche ParisFOG s’est fixé comme objectifs :

— de mettre en place, de coordonner et de valoriser un ensemble d’observations per-
mettant de documenter de maniére simultanée ’ensemble des processus (turbulence,
microphysique, radiatif) intervenant dans le cycle de vie du brouillard. Ceci a été
possible grace a la mutualisation de moyens d’observation des partenaires du projet
et a l'intégration de ces moyens sur le Site instrumenté de recherche par télédétection
atmosphérique (Sirta) a Palaiseau en région Parisienne (Haeffelin et al., 2005) ;

— de construire une base de données accessible a tous et contenant l'intégralité des
mesures réalisées au cours de 1’expérience ;

— d’améliorer notre compréhension et notre capacité & modéliser numériquement le
cycle de vie du brouillard et les phénoménes de petites échelles qui 'affectent. Les
données issues de la campagne permettent d’aborder des problémes fondamentaux
et de définir de nouvelles paramétrisations physiques adaptées aux brouillards et
nuages bas, qui serviront aux futurs modéles météorologiques.

3.2.1 Le site d’observation du SIRTA

Le site instrumenté du Sirta est situé sur le campus de ’Ecole Polytechnique de Pa-
laiseau (48°71°N, 2°21’E), a 20 km au Sud de Paris. La phase d’observation s’est déroulée
sur ce site et a duré 6 mois, de Novembre 2006 & Avril 2007. Le site se situe dans un envi-
ronnement hétérogene a ’échelle locale (Figure 3.1). En effet, il se trouve sur un plateau
de 10 km de long situé a environ 160 m au-dessus du niveau de la mer. Le plateau est un
environnement semi-urbain composé de champs agricoles, de foréts, de batiments et de
zones industrielles (Haeffelin et al., 2005).
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FIGURE 3.1 — (a)Localisation du dispositif expérimental de la campagne de mesures Pa-
risFOG, (b) Réseau d’observation de Météo-France en région parisienne, (c¢) Zoom sur le
site du Sirta.

3.2.2 L’instrumentation de la campagne ParisFOG

Afin de documenter ’ensemble des processus liés au cycle de vie du brouillard, un dis-
positif étendu, composé d’instruments de mesures de dix laboratoires de recherches, a été
mis en place. Etant donné la difficulté & prévoir précisément I'apparition et la dissipation
d’une couche de brouillard, la majeure partie des instruments a fonctionné de maniére
automatique et continue, pendant toute la période hivernale. Cependant, il a fallu plani-
fier le déclenchement de Périodes d’Observations Intensives (POIs) correspondant a des
situations pour lesquelles des moyens d’observations supplémentaires furent déployés. Le
Tableau 3.2 présente les différents instruments déployés pendant la campagne, les para-
métres mesurés, leur localisation ainsi que leur mode de fonctionnement.
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TABLE 3.2 — Instruments déployés sur le site du Sirta pendant la campagne ParisFOG.

Parameétres Localisation = Fonctionnement
COUCHE LIMITE peE SURFACE

- Température et humidité 71 et 73 Routine

al,2, 5 10 et 30 m (mat)

- Anémometres sonique (turbulence) Z1 et 73 Routine

a 10 et 30 m

- Abri météo classique (pression, 71 et 72 Routine

température, humidité, précipitation)
SURFACE ET SOL

- Température et contenu en Z1 Routine
eau a 0, -10, -20, -30 et -50 cm
- Bilan d’énergie en surface 71 Routine
(station BOWEN)

RADIATIF
- Flux radiatifs courte et longue Z1 Routine
longueur d’onde montant et descendant a 2 et 30 m
- Flux radiatifs courte et longue 72 Routine

longueur d’onde descendant a 2 m

PROFIL ATMOSPHERIQUE

- Radiosondages Météo-France Trappes (78) Routine
00 et 12 UTC
- Radiosondages ParisFog Z1 POI
- Sondages sous ballon captif Z1 POI
jusqu’a 150 m
TELEDETECTION
- Teélémétre CT25K Z1 Routine
- SODAR 71 Routine
- Radar UHF Z1 Routine
- Radar RASTA 95 GHz Z1 Routine
- Lidar retrodiffusion 72 POI
MICROPHYSIQUE
- Visibilité météorologique Z1 Routine
- Granulomeétre gouttelettes PALLAS 0,4 - 40 um Z1 POI
- Aethalomeétre (coef. d’absorption) Z1 Routine
- Néphélomeétre (coef. de diffusion) Z1 Routine
- Granulomeétre aérosol SMPS 0,01 - 0,5 um Z1 Routine
- Granulométre aérosol GRIMM 0,25 - 32 um Z1 Routine

- Prélévements aérosols pour analyses chimiques Z1 POI
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Les instruments ont été déployés sur trois zones d’observation couvrant un domaine
d’environ 4 km? (Figure 3.1). Un apercu des instruments fonctionnant en routine est
présenté sur la Figure 3.2. La zone Z1 rassemble la majorité des instruments a proximité
d’hétérogénéités de petite échelle (lac, forét et milieu bati). La zone Z2 se caractérise par
une forte concentration de batiments et dispose d’une plate-forme d’observation & 15 m au-
dessus du sol, sur le toit d'un batiment. La zone Z3 est située sur une prairie, a I’extrémité
du campus. Ce dispositif permet d’étudier les hétérogénéités a 1’échelle de chaque site de
mesures. Deux mats instrumentés de 30 m en Z1 et Z3 recueillent des données sur la
structure verticale de la couche limite de surface, ainsi que ’état de la turbulence & ’aide
d’anémomeétres soniques. Ces mesures sont complétées par des radiosondages effectués
par la station météorologique de Trappes, située a environ une dizaine de kilométres au
nord-ouest du site, et en POI par des radiosondages classiques ou par le déploiement du
ballon captif sur le site de la campagne de mesures.

Télédétection Couche limite de surface

FIGURE 3.2 — Instruments fonctionnant en routine lors de la campagne de mesures Paris-
FOG. A gauche, les instruments de télédétection active avec de haut en bas : Radar Rasta,
Sodar, télémétre, radar UHF et lidar. Au milieu, les deux mats de 30 m (Z1 et Z3). A
droite, les mesures en surface avec de haut en bas : les mesures radiatives en surface ainsi
qu’un pluviométre, la station de flux Bowen, les mesures de température et d’humidité a
1 et 2 m du sol et la fosse de mesures de température et de contenu en eau dans le sol.




34 3. BROUILLARD : MOYENS D’OBSERVATION ET MESURES MICROPHYSIQUES

Les instruments microphysiques

Notre étude, qui se consacre essentiellement a 1’étude microphysique du brouillard,
nous conduit a présenter les instruments microphysiques de facon plus précise. Plusieurs
instruments ont été installés pour documenter les propriétés microphysiques de 1’aérosol
et des gouttelettes de brouillard.

La granulométrie et la concentration en nombre de particules d’aérosols séches sont
obtenues a 'aide d’'un SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer), composé d’un long ana-
lyseur a mobilité différentielle (en anglais Differential Mobility Aerosol, DMA, modéle TSI
3081) connecté a un compteur de particule par condensation (en anglais Condensation
Particle Counter, CPC, modéle TSI 3025 High Flow) pour des diamétres compris entre 10
et 500 nm (Figure 3.3) et également a partir d’'un compteur optique de particules (OPC
pour I'acronyme anglais signifiant optical particle counter, modéle GRIMM 1.109) pour
des diameétres compris entre 0.25 et 32 pum (Tableau 3.3). Ces mesures ont été réalisées
en conditions séches (c’est a dire & une humidité relative inférieure a 50 %). L’aérosol
est échantillonné via une téte de prélevement PM2.5 a une hauteur de 2 métres avec une
résolution temporelle de 10 minutes. Ces deux instruments aspirent l'air extérieur avec
un débit de 0.5 L. min~! et 1.2 L. min~! pour le DMA et 'OPC, respectivement. Ces ins-
truments ont été calibrés avant la campagne par des concentrations connues d’aérosols de
sulfate d’ammonium mono-dispersés et de latex polystyrénes (PSL).

TABLE 3.3 — Instruments microphysiques sur le site du Sirta pendant la campagne de
mesures ParisFOG.

Nom des instruments Mesures Fréquence
microphysiques d’échantillonnage

SMPS (aérosols) 10 nm - 0.5 um 10 minutes

OPC GRIMM (aérosols) 0.25 um - 32 pm 1 minutes

OPC (Pallas Welas 2000) 0.4 um - 40 pm 5 minutes

(Gouttelettes + aérosols humides) 5 minutes

Aethalométre Coeflicient d’absorption des aérosols 1 minutes

Néphélométre Coefficient de diffusion des aérosols 1 minutes

La granulométrie et la concentration en nombre de particules (aérosols humides et
gouttelettes) de brouillard sont mesurées par un autre OPC (Modele Pallas Welas 2000)
pour des diamétres compris entre 0.4 et 40 pm (Tableau 3.3). Le capteur contenant le
volume de détection optique installé & une hauteur de 2 m est connecté a ’analyseur via
une fibre optique. Cet instrument a été réguliérement calibré tout au long de la phase
d’observation en utilisant des aérosols de PSL. La courbe de calibration est ensuite cor-
rigée pour prendre en compte 'indice de réfraction de I'eau. L’échantillonnage est réalisé
toutes les b minutes. Cependant, il faut noter que ce granulométre n’a mesuré aucune
gouttelette ayant une taille supérieure a 10 um pour I'ensemble des POls réalisées au
cours de la campagne. De plus, compte tenu que I’OPC mesure dans des tailles inférieures
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a 1 um, il faut garder a 'esprit dans la suite de I’étude que cet instrument peut mesurer &
la fois des gouttelettes nuageuses et des aérosols humides et qu’il ne fait pas la distinction
entre les deux.

Dans la suite, nous qualifions de particules d’aérosols toutes les particules mesurées
par le SMPS de diamétre inférieur a 0.5 um et de grosses particules toutes les particules
mesurées par 'OPC (Pallas welas 2000) de diamétre supérieur & 0.4 pm représentant a
la fois des aérosols humides et des gouttelettes nuageuses.

Pour obtenir la composition chimique des aérosols atmosphériques, des filtres ont été
installés dans les systémes de prélévement dés le matin afin d’échantillonner les particules
pendant une dizaine d’heures avant la formation du brouillard (Figure 3.3). De nouveaux
filtres ont été mis en place aprés I'apparition du brouillard. Enfin, les filtres ont été chan-
gés a nouveau apres la dissipation de la couche de brouillard pour un prélévement d’une
durée de dix heures. Le but est de voir 'impact de la composition chimique de 1’aérosol
sur une couche de brouillard et inversement. La fraction inorganique (NO3z, SO3~, CI~,
NH;, Ca*", KT, Na® and Mg?") a été mesurée par chromatographie ionique. Une mé-
thode thermique a été appliquée pour la séparation et I'analyse du carbone suie (BC) et
du carbone organique (OC).

Malheureusement, la combinaison d’un printemps peu favorable aux brouillards denses,
ainsi que des problémes techniques (surtensions sur le réseau électrique du site du Sirta
en début d’expérience...) et instrumentaux (une tempéte au mois de décembre 2006 a
endommagé certains instruments, probléme d’étanchéité sur certains granulomeétres...)
n’ont permis de documenter de maniére optimale le volet microphysique que pour quatre
événements de brouillard.
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FIGURE 3.3 — Instruments microphysiques lors de la campagne de mesures ParisFOG.
A haut a gauche, l’armoire contenant le SMPS et I’OPC (Pallas welas 2000). A haut a
droite, les tétes de prélévement sur filtres. En bas a gauche, des exemples de filtres pour
le carbone organique et le black carbon. En bas a droite, les tétes de prélevement des
granulomeétres OPC' (Pallas welas 2000).

Les instruments supplémentaires lors des Périodes d’Observation Intensives

La planification de la campagne est réalisée par deux responsables. Le responsable
localisé a Toulouse consulte les prévisions météorologiques des modéles opérationnels
francais et européens et discute de la situation météorologique avec les prévisionnistes
du CDM91 (Centre départemental Météorologique 91 de Météo-France). Il dispose éga-
lement de plusieurs outils expérimentaux testés pendant la période de 'expérience. Le
deuxiéme responsable situé sur le site du Sirta vérifie I’état des installations et s’assure
du bon fonctionnement des instruments.

Lorsque la situation devenait favorable a la formation du brouillard et que 1’état des
instruments était satisfaisant, les deux responsables prenaient ou non la décision de passer
en période d’alerte. Cette décision était prise 48h avant le début de 1’épisode de fagon a
permettre la planification de la POI. Deux briefings quotidiens sont alors réalisés per-
mettant ainsi d’affiner les heures des radiosondages, la période de déploiement du ballon
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captif (avec autorisation du centre de controle aérien d’Athis-Mons) et la planification
des préléevements chimiques.

Une fois la POI enclenchée, cing opérations sont a réaliser comme illustré par la Figure
3.4 :

— l’activation des mesures chimiques des aérosols atmosphériques;

— la mise en place du ballon captif;

— Dactivation des mesures granulométriques du brouillard OPC (Pallas welas 2000) ;

— la planification des radiosondages ;

— T'ultime vérification du bon fonctionnement des instruments automatiques.

FIGURE 3.4 — Instruments déployés lors des périodes d’observations intensives de la cam-
pagne de mesures ParisFOG. A gauche, le ballon captif au-dessus du mat de 30m (Z1).
Au milieu : une vue du ballon captif dans le brouillard et un ldcher de radiosondage au
petit matin apres une nuit d’observation intensive. A droite : installation de filtres sur les
tétes de prélévement, le ballon captif avant son déploiement et des exemples de filtres de
prélévement.
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3.2.3 Les données

Les données recueillies par I’ensemble des instruments décrits précédemment sont sto-
ckées au sein d’'une banque de données.

Cet hiver 2006-2007 sur le site du Sirta a été en moyenne 1,7°C plus chaud que la nor-
male avec environ 25 % de situations zonales perturbées en plus. Cependant, la campagne
ParisFOG a permis de documenter plus de 160 heures de brouillard (visibilité inférieure
a 1 km) et plus de 518 heures de brume (visibilité comprise entre 1 et 5 km). Comme le
montre la Figure 3.5, les périodes de brouillard les plus longues ont eu lieu au mois de
novembre (plus de 57 heures de brouillard observé) et au mois de décembre (plus de 47
heures de brouillard observé). En janvier et février, les épisodes ont été moins longs et
souvent moins denses, avec une prédominance de phénomeénes de brume et de bancs de
brouillard trés localisés. Cependant, un épisode de brouillard trés dense s’est produit au
cours de la nuit du 18 au 19 février et a fait I'objet d’une période d’observation inten-
sive. Celle-ci constitue le cceur de ce travail de recherche et sera analysée dans le chapitre 5.

Une classification des événements documentés a été effectuée par R. Tardif selon la
méthode décrite par Tardif et Rasmussen (2007) et est présentée dans le Tableau 3.4. Cette
méthode consiste & classer automatiquement les événements de brouillard en fonction de
I’évolution des observations réalisées. Cette méthode appliquée aux données de ParisFOG
a permis d’identifier 36 événements de brouillard. Le brouillard radiatif est majoritaire
et représente 75 heures pour 13 éveénements. Le second type de brouillard concerne les
affaissements de stratus jusqu’au sol, réduisant la visibilité en-dessous de 1000 m (65
heures environ). Ces cas d’affaissement de stratus se sont produits principalement pendant
la période de Noél. Les autres types de brouillard (par advection et par évaporation) ont
été marginaux lors de la campagne.
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Date Heure de Formation Durée Visibilité Type de
(année/mois/jour) (UTC) (min) Minimale (en m) Brouillard
OCTOBRE
2006,/10/27 01 h 50 370 90 Stratus
2006,/10/28 01 h 00 440 90 Radiatif
2006,/10/29 17 h 40 50 170 Radiatif
NOVEMBRE
2006,/11,/03 21 h 50 70 120 Radiatif
-+2006/11/03 23 h 30 70 140 Radiatif
12006/11,/04 01 h 50 140 210 Divers
2006,/11,/04 22 h 30 760 50 Radiatif
2006/11/05 17 h 50 670 60 Radiatif
2006,/11/06 17 1 30 80 180 Stratus
2006/11/07 18 h 10 240 90 Stratus
-+2006/11/08 07 h 00 40 320 Stratus
2006,/11/29 20 h 20 850 70 Radiatif
2006,/11/30 12 h 20 510 110 Stratus
DECEMBRE
2006,/12/03 00 h 50 40 580 Stratus
2006,/12,/14 18 h 00 230 90 Radiatif
+2006/12/15 01 h 30 30 390 Radiatif
+2006/12/15 02 h 30 450 90 Stratus
2006/12/16 21 h 50 140 70 Radiatif
2006,/12/18 02 h 50 180 200 Stratus
+2006,/12/18 07 h 30 280 150 Stratus
2006/12,/24 04 L 10 80 230 Stratus
2006/12/25 18 h 50 500 200 Stratus
2006,/12/28 01 h 50 90 710 Stratus
2006/12/28 16 h 00 730 150 Stratus
+2006/12/29 05 h 00 120 710 Stratus
JANVIER
2007,/01/07 07 h 10 50 450 Advectif
2007,/01/27 07 h 50 220 140 Stratus
2007,/01/27 23 h 30 260 70 Divers (POI 10)
FEVRIER
2007,/02,/02 10 h 00 230 880 Divers
2007,/02/08 02 h 20 120 350 Bruine
2007/02/18 22 h 40 630 70 Radiatif (POI 13)
MARS
2007,/03/04 06 h 30 40 150 Radiatif
2007,/03,/08 07 h 00 90 140 Advectif (POI 14)
2007,/03/13 23 h 10 510 100 Radiatif (POI 15)
2007/03/16 07 h 10 160 70 Evaporation
2007,/03/25 03 h 10 200 580 Divers

TABLE 3.4 — Chronologie des évenements documentés au cours de la campagne de mesures
ParisFOG : RADIATIF = brouillard radiatif, STRATUS = affaissement de stratus, AD-
VECTIF = brouillard d’advection, EVAPORATION = brouillard d’évaporation, BRUINE

= brouillard précipitant, DIVERS = autres épisodes de brouillard non classés.
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La répartition des brumes et brouillards au cours de la campagne ainsi que les diffé-
rentes périodes d’observations intensives sont résumées sur la Figure 3.5. Quinze POI ont
été réalisées au cours de ’hiver 2006-2007. Elles ont permis d’étudier des situations trés
variées allant de ’épisode de brouillard dense généralisé (POI 1, 2, 3, 8, 13) aux bancs de
brouillards locaux (POI 6, 14, 15). Des conditions propices a la formation d’un brouillard,
pour lesquelles un brouillard dense était prévu mais n’est pas apparu sur le site, méme si
la visibilité a été réduite & moins de 5 km, ont également été observées (POI 4, 5, 7, 9, 10,
11, 12). Pendant ces épisodes, des brouillards denses ont souvent été signalés en région
parisienne, mais la visibilité n’a jamais été durablement réduite sur le site de ParisFOG.

Lors des quinze périodes d’observations intensives, 57 radiosondages ont été effectués
avec succes. Le ballon captif a été déployé huit fois pour une durée totale d’environ 80
heures et 35 prélévements chimiques ont été réalisés.
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FIGURE 3.5 — Nombre d’heures de brouillard et de brume documentées pendant la cam-
pagne ParisFOG. Les étoiles situées en haut du graphique correspondent aux périodes
d’observations intensives.

Durant la campagne ParisFOG, les mesures microphysiques n’ont pu étre totalement
effectuées. En effet, tous les instruments microphysiques n’ont fonctionné correctement
que lors de quatre POIs : la POI 10 réalisée lors de la nuit du 27 au 28 Janvier 2007, la
POI 13 dans la nuit du 18 au 19 Février 2007, la POI 14 dans la matinée du 08 Mars
2007 et la POI 15 dans la nuit 13 au 14 Mars 2007. Une deuxiéme campagne de mesures
a donc été réalisée sur le site de Météo-France a Toulouse. Cette campagne ToulouseFOG
a permis ainsi de compléter les données microphysiques obtenues lors de la campagne
ParisFOG.
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3.3 La campagne de mesures ToulouseFOG

La réalisation de la campagne de mesures ToulouseFOG avait pour objectif essentiel
de compléter les données microphysiques obtenues lors de la campagne ParisFOG.

3.3.1 Le site d’observation de Météo France

La campagne de mesures ToulouseFOG s’est déroulée sur le site instrumenté de Météo-
France situé a I’'Ouest de la ville de Toulouse. Elle a duré 6 mois, d’Octobre 2007 & Mars
2008. Le site expérimental est présenté sur la Figure 3.6. Il est constitué essentiellement
de prairies, de batiments et se situe a proximité d’une rocade 2 X 2 voies.

FIGURE 3.6 — (a) Localisation du dispositif expérimental de la campagne de mesures Tou-
louseFOG, (b) Zoom sur le site de Météo-France a Toulouse.

3.3.2 L’instrumentation de la campagne ToulouseFOG

Comme pour la campagne ParisFOG, un dispositif a été mis en place pour documenter
I’ensemble des processus liés au cycle de vie du brouillard sur une longue période et en
mode routine. Le Tableau 3.5 présente les différents instruments déployés ainsi que leur
mode de fonctionnement. Contrairement a ParisFOG, les instruments ont été déployés
sur une seule zone d’observation, correspondant a la zone expérimentale du CNRM. Le
ballon captif n’a pu étre mis en place a cause de contraintes liées au controle aérien.
Des radiosondages ont cependant été réalisés en mode POI pour documenter la structure
verticale de I'atmosphére. Aucune analyse chimique n’a été effectuée au cours de cette
campagne. Un apercu des instruments fonctionnant en routine est donné sur la Figure

3.7.
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TABLE 3.5 — Instruments déployés sur le site du CNRM pendant la campagne Toulouse-
FOG.

Paramétres Fonctionnement
COUCHE LIMITE peE SURFACE

- Température et humidité Routine

a 50 cm, 1,2, 5, 10 (méat) et 30 m

(sommet de la tour d’observation du CNRM)

- Anémometres sonique (turbulence) Routine
aom
- Abri météo classique (pression & 2 m, Routine

température & 2 m, humidité, précipitation, vent)
SURFACE ET SOL

- Température et contenu en Routine

eau a 0, -10, -20, -30 et -50 cm

- Bilan d’énergie en surface par Eddy correlation Routine
RADIATIF

- Flux radiatifs courte et longue Routine

longueur d’onde descendant a 2 et 30 m
PROFIL ATMOSPHERIQUE

- Radiosondages ToulouseFog POI
TELEDETECTION

- Télémetre CT25K et vaissala Routine

- SODAR Routine

- Radar UHF Routine
MICROPHYSIQUE

- Visibilité météorologique Routine

- 2 granulometres gouttelettes PALLAS 0,4 - 40 um Routine

- 1 granulométre gouttelettes FSSP 2 - 40 pum POI

- Acthalometre (coef. d’absorption) Routine

- Néphélometre (coef. de diffusion) Routine

- Granulométre aérosol SMPS 0,01 - 0,5 um Routine

- Granulométre aérosol GRIMM 0,25 - 32 um Routine
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Télédétection Couche limite de surface

FIGURE 3.7 — Instruments fonctionnant en routine lors de la campagne de mesures Tou-
louseFOG. A gauche, les instruments de télédétection active avec de haut en bas : Radar
UHF, télémetres et sodar. Au milieu, le mdt de 10 m. A droite, les mesures en surface
avec de haut en bas : la fosse de mesures de température et de contenu en eau dans le sol
et les mesures radiatifs.

Les instruments microphysiques

Comme pour la campagne ParisFOG, plusieurs instruments ont été installés pour do-
cumenter les propriétés microphysiques de 1’aérosol et des gouttelettes de brouillard. Les
instruments microphysiques sont identiques a ceux déployés lors de la campagne Paris-
FOG. Pour la granulométrie des gouttelettes, deux OPC (Modeéle Pallas Welas 2000) ont
fonctionné en routine pendant la campagne. Dans un premier temps, ces deux instruments
ont fonctionné en mode inter-comparaison afin de valider les mesures puis ont fonctionné
a deux niveaux différents (& 2 et 15 métres). De plus, un FSSP 100 (Forward Scattering
Spectrometer Probe) qui mesure le spectre de particules entre 2 et 50 um a été déployé
lors de 2 éveénements : dans la nuit du 28-29 Janvier 2008 et dans la matinée du 07 Fé-
vrier 2008. Le Tableau 3.6 répertorie les instruments microphysiques utilisés ainsi que leur
caractéristiques de fonctionnement. La Figure 3.8 illustre le dispositif expérimental des
instruments microphysiques.
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TABLE 3.6 — Instruments microphysiques sur le site du CNRM pendant la campagne Tou-

louseFOG.

Nom des instruments Mesures Fréquence
microphysiques d’échantillonnage

SMPS (aérosols) 10 nm - 0.5 um 10 minutes

GRIMM (aérosols) 0.25 um - 32 pm 1 minutes

2 PALLAS Welas 0.4 pm - 40 pm 5 minutes

(Gouttelettes + aérosols humides) 5 minutes

FSSP (Gouttelettes) 2 um - 50 pm 5 minutes

Aethalométre Coeflicient d’absorption des aérosols 1 minutes

Néphélométre Coefficient de diffusion des aérosols 1 minutes

FIGURE 3.8 — Instruments microphysiques lors de la campagne de mesures ToulouseFOG.
En haut a gauche, l'abri contenant ’ensemble des instruments microphysique. En haut a
droite, les tétes de prélevements situé sur le toit de ’abri. En bas a gauche, intérieur de

Uabri. En bas a droite, zoom sur l’instrument FSSP.
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3.3.3 Les données

Plus de 230 heures de brouillard et plus de 316 heures de brume ont pu étre documen-
tées pendant la campagne ToulouseFOG. Les épisodes de brouillard ont été plus nombreux
au mois de décembre (avec 18 événements) et au mois de janvier (avec 14 événements).
En novembre et février, les épisodes ont été moins nombreux avec une prédominance de
brumes (Figures 3.9 et 3.10).
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FIGURE 3.9 — Répartition mensuelle du nombre d’heures de brouillard et de brume docu-
mentées pendant la campagne de mesures ToulouseFOG.
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FIGURE 3.10 — Nombre d’heures de brouillard et de brume documentées pendant la cam-
pagne de mesures ToulouseFOG.
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Les périodes de brouillard les plus longues ont eu lieu au mois de décembre (plus de
131 heures de brouillard observé) et au mois de janvier (plus de 63 heures de brouillard
observé) (Figure 3.10). Pendant les autres mois, les épisodes ont été moins longs et moins
denses.

Comme pour la campagne de mesures ParisFOG, une classification des événements
selon la méthode décrite par Tardif et Rasmussen (2007) est présentée dans le Tableau
3.7. Quarante-deux éveénements de brouillard ont pu étre documentés. Le type radiatif
est majoritaire avec plus de 133 heures (réparties sur 25 événements). Le second type de
brouillard concerne les cas d’affaissement de stratus avec plus de 86 heures documentés
(sur 12 événements) et qui se sont produits essentiellement pendant le mois de décembre.
Les autres types de brouillard sont largement minoritaires.
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Date Heure de Formation Durée Visibilité Type de
(année/mois/jour) (UTOC) (min) Minimale (en m) Brouillard
NOVEMBRE
2007/11,/02 20 h 40 280 370 Radiatif
2007/11/03 02 h 30 250 170 Stratus
2007/11/07 03 h 50 30 370 Radiatif
+2007/11/07 05 h 20 150 120 Radiatif
2007/11/28 19 h 10 270 160 Stratus
+2007,/11/29 06 h 30 50 140 Radiatif
DECEMBRE
2007/12/04 18 h 50 40 220 Radiatif
+2007/12/04 22 h 10 30 190 Radiatif
2007/12/05 04 h 20 440 130 Radiatif
+2007/12/05 16 h 10 100 230 Stratus
2007/12/14 05 h 50 380 100 Stratus
+2007/12/14 17h 30 1030 110 Stratus
2007/12/16 07 h 50 1180 100 Radiatif
2007,/12/23 07 h 40 120 220 Stratus
2007/12/23 18 h 30 1130 70 Radiatif
2007/12/24 20 h 20 960 160 Stratus
2007/12/25 21 h 20 40 310 Divers
2007/12/26 23 h 50 280 320 Stratus
+2007/12/27 06 h 00 310 350 Stratus
2007/12/27 21 h 00 720 280 Stratus
2007/12/28 19 h 50 230 140 Radiatif
2007/12/31 05 h 00 130 170 Radiatif
+2007,/12/31 08 h 00 190 220 Stratus
2007/12/31 23 h 20 580 280 Stratus
JANVIER
2008,/01,/01 19 h 30 180 70 Radiatif
2008/01/07 19 h 50 110 150 Divers
2008,/01/13 05 h 50 120 220 Advectif
2008,/01/19 03 h 50 60 180 Radiatif
+2008/01/19 05 h 40 130 140 Radiatif
2008/01/19 20 h 00 590 100 Radiatif
2008,/01/20 06 h 50 40 680 Radiatif
2008,/01,/20 22 h 20 340 120 Radiatif
2008,/01/25 22 h 00 770 130 Radiatif
2008,/01/26 20 h 40 710 120 Radiatif
2008/01/27 09 h 30 40 320 Advectif
2008/01/27 23 h 40 80 350 Radiatif
2008,/01/28 02 h 00 50 340 Radiatif
2008,/01,/29 00 h 00 590 160 Radiatif
FEVRIER
2008,/02/06 22 h 10 780 110 Radiatif
2008,/02/26 05 h 20 30 230 Divers
MARS
2008,/03/14 02 h 30 30 270 Radiatif
+2008/03/14 03 h 40 120 230 Radiatif

TABLE 3.7 — Chronologie des événements documentés au cours de la campagne de mesures

ToulouseFOG.
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3.4 Description microphysique de la campagne Paris-
FOG

Comme indiqué précédemment, en raison de problémes survenus en début de cam-
pagne, seules les données microphysiques obtenues durant les trois mois de Janvier a
Mars 2007 seront décrits. Les évolutions de la concentration en nombre de particules
d’aérosols de diamétre inférieur & 0.5 pm mesurées par le SMPS et de particules de dia-
métre supérieur a 0.4 pum mesurées par 'OPC (Pallas welas 2000) seront illustrées dans
cette description. Nous rappelons que les particules mesurées par 'OPC sont qualifiées de
grosses particules dans la suite de la description.

3.4.1 Variabilité mensuelle de la concentration en nombre de par-
ticules d’aérosols de Janvier & Mars 2007

Durant la campagne de mesures ParisFOG, les propriétés des aérosols (taille, concen-
tration et composition chimique) ont été mesurées sur le site du Sirta pendant trois mois
de Janvier & Mars 2007. Les propriétés granulométriques sont mesurées par un SMPS qui
mesurent des tailles comprises entre 10 nm et 500 nm (Tableau 3.3).

Les Figures 3.11 a 3.13 présentent 1’évolution mensuelle de la visibilité horizontale (a),
I’évolution de la concentration totale en nombre de particules d’aérosols (b) et ’évolution
de la concentration en nombre de particules d’aérosols en fonction du diamétre (c). La
concentration moyenne en nombre de particules mesurée par le SMPS sur les trois mois
d’étude représente 7 600 cm 3.

L’évolution de la visibilité permet de mettre en évidence 11 épisodes de brouillard lors
de la période d’étude de Janvier a Mars 2007 (Tableau 3.4). Huit POIs ont été réalisées au
cours de ces 3 mois (zones grisées sur les Figures 3.11 & 3.13). La plupart des événements
de brouillard se sont formés en cours de nuit. Les épisodes de brume (visibilité comprise
entre 5000 et 1000 métres) ont été beaucoup plus nombreux que les épisodes de brouillard
surtout pendant les mois de Janvier et Février 2007 et ont été en général d'une durée tres
courte (inférieure a quelques heures pour la plupart). Au cours de ces épisodes, la visibi-
lité horizontale a subi de fortes variations. Sur ces trois mois, la concentration totale en
nombre de particules de tailles inférieures 4 500 nm a varié de 100 & 50 000 cm~3. Le mois
de Mars a enregistré moins de particules que les mois de Janvier et Février. Les épisodes
de brouillard se sont formés généralement dans une atmosphére ot la concentration totale
en particules d’aérosols fut supérieure a la concentration moyenne (c’est & dire supérieure
a7 600 cm™?).

Nous observons également, au moment ot la visibilité devient inférieure a 1000 m pour
les épisodes de brouillard, que la concentration totale en nombre de particules d’aérosols
subit une forte diminution. Par exemple, la concentration totale diminue de 20 000 & envi-
ron 9000 part.cm™3 pour les périodes du 18-19 Février 2007 et du 13-14 Mars 2007. Cette
observation est également valable pour les épisodes de brume comme par exemple 1’épi-
sode du 05-06 Février 2007 ou la concentration totale diminue de 30 000 & 9000 part.cm 3.
Il semble donc y avoir une interaction significative entre le brouillard (ou brume) et la
concentration totale en nombre de particules d’aérosols.
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FIGURE 3.11 — ParisFOG, mots de Janvier 2007 : (a) Evolution de la visibilité horizontale, le
trait rouge matérialise la visibilité horizontale de 5000 métres en-dessous de laquelle on est en
situation de brume. Le trait bleu représente la limite météorologique de 1000 métres en-dessous de
laquelle les évenements de brouillard sont identifiés. Les zones grisées verticales représentent les
dates des POIs réalisées. (b) Evolution de la concentration totale en nombre d’aérosols mesurée
par le SMPS, le trait rouge représente la concentration moyenne en aérosols. (c) Evolution de la
concentration en nombre d’aérosols mesurée par le SMPS en fonction du diamétre.
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FIGURE 3.12 — ParisFOG, mois de Février 2007 : idem Figure 3.11.
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Les Figures 3.11c, 3.12c et 3.13c montrent également que la grande majorité des aéro-
sols sont constitués de particules submicroniques ultra-fines (c’est a dire ayant une taille
inférieure a 100 nm) tout au long de la campagne de mesures. A lintérieur de zones
urbaines et péri-urbaines représentatives de notre zone d’étude, les particules ultra-fines
inférieures a 100 nm proviennent majoritairement de sources locales en étant soit direc-
tement émises par les véhicules soit formées par nucléation (principalement & partir de
I'oxydation du dioxyde de soufre) suivi d’un grossissement par condensation, & partir des
produits de composés organiques volatils (COV) (cf. Chapitre 2.1.2).

Pour chaque épisode de brouillard, la concentration en nombre de particules ayant
une taille supérieure a 100 nm est restée généralement faible. Les cas d’étude réalisés
lors de la campagne étant peu nombreux, il est difficile de tirer des conclusions générales
rigoureuses uniquement a l'aide de ces observations. L’étude des spectres granulométriques
des aérosols avant, pendant et aprés un événement de brouillard sera effectuée en détail
a I'aide des données de la campagne de mesures ToulouseFOG dans la partie 3.6.

3.4.2 Variabilité journaliére de la concentration en nombre de
particules d’aérosols

La Figure 3.14 illustre le cycle diurne de la concentration totale en nombre de par-
ticules d’aérosols. Cette variabilité de la concentration est visible tous les jours (Figures
3.11b, 3.12b et 3.13b) mais est représentée ici & titre d’illustration par la période du 06
au 13 Janvier 2007. Cette période a été choisie car le nombre d’épisodes de brume et
de brouillard est faible et ces épisodes ont eu une durée trés courte (Figures 3.11a). Les
données provenant du SMPS ont été moyennées toutes les heures.

Les plus fortes concentrations sont mesurées dans la matinée et en fin d’aprés-midi.
Par exemple, pour la journée du 10 Janvier 2007, elles évoluent de 4000 & 9000 part.cm ™3
dans la matinée et de 5000 & 10 000 part.cm™ en fin d’aprés-midi. Ces évolutions sont
relativement bien représentées pour les 8 journées montrées dans la figure 3.14 mais avec
des concentrations différentes. Ces augmentations de la concentration de particules sub-
microniques sont probablement dues aux émissions provenant du trafic routier ou de la
formation de nouvelles particules a partir de gaz précurseurs (cf. Chapitre 2.1.2) mais
difficilement vérifiables a partir des analyses chimiques effectuées. De plus, ces fortes
augmentations de concentration s’expliquent également le soir par une diminution de
I’épaisseur de la couche limite atmosphérique. Ainsi, la dilution verticale des aérosols par
diffusion turbulente diminue et ceux-ci se concentrent alors dans les couches de I'atmo-
sphére proches de la surface. Au contraire, de 12:00 UTC jusqu’a la fin de I'aprés-midi,
la concentration totale en particules d’aérosols diminue. L’augmentation de la diffusion
turbulente conduit & une épaisseur de couche limite plus importante durant I'aprés-midi
et implique que les aérosols se mélangent sur une couche atmosphérique plus importante.
Cette dilution des aérosols dans I’atmosphére provoque alors une réduction importante
de la concentration en nombre de particules enregistrés en surface par le SMPS durant
I’aprés-midi. Ces observations sont identiques a celles effectuées lors de la campagne de
mesures Capitoul (Gomes et al., 2008) (cf. Chapitre 2.1.1). Les faibles concentrations en
aérosols durant la nuit (comme par exemple pour la nuit du 12 Janvier 2007 & partir de
00:00 UTC sur la Figure 3.14) peuvent étre expliquées par la diminution des émissions
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en surface. Par conséquent, il y a une forte variabilité de la concentration en nombre de
particules entre le jour et la nuit. Il parait alors nécessaire de bien connaitre non seule-
ment le type d’environnement (pollué, rural ou non-pollué) dans lequel un brouillard peut
se former mais également la variabilité journaliére de ’aérosol. Si un brouillard se forme
en début de nuit ou en fin de nuit, les concentrations en particules seront différentes (10
000 part.cm™3 en début de nuit, 4000 part.cm™3 en fin de nuit pour la journée du 10
Janvier 2007 a titre d’exemple) ce qui pourra avoir des conséquences sur le cycle de vie

du brouillard.
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FIGURE 3.14 — Exemple d’évolution diurne de la concentration totale en nombre de par-
ticules d’aérosols mesurée par le SMPS (pour des tailles comprises entre 10 et 500 nm)
sur la période du 06 au 13 Janvier 2007 lors de la campagne de mesures ParisFOG. Les
données ont été moyennées toutes les heures.

3.4.3 Variabilité de la composition chimique des aérosols

Les prélévements sur filtres ont permis d’apporter une information sur la composition
chimique des aérosols (Figure 3.3). Ils ont été effectués pendant plusieurs heures (envi-
ron 10h d’échantillonnage) avant, pendant et aprés les épisodes de brouillard. Vingt-huit
prélevements au total ont été réalisés tout au long de la campagne, 5 prélévements en
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Décembre 2006, 7 en Janvier 2007, 11 en Février 2007 et 5 en Mars 2007. La Figure 3.15
présente la répartition d'une partie des analyses chimiques au cours des mois de Janvier
(a), de Février (b) et de Mars 2007 (c). Les zones grisées sur la Figure 3.15 représentent
les périodes d’échantillonnage, les secteurs ("camemberts") correspondent aux résultats
d’analyses chimiques indiquant les proportions des composés chimiques constituant 1’aé-
rosol avant, pendant et aprés certains événements de brouillard.
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FIGURE 3.15 — Répartition de la composition chimique des aérosols au cours des mois de

01 02 03 04 05
Janvier (a), Février (b) et Mars (c) 2007 durant la campagne de mesures ParisFOG. Le
jeu de couleur utilisé pour représenter la composition chimique analysée est le suivant :
La couleur verte indique la proportion de Matiére Organique Particulaires (MOP); la
couleur noire indique la proportion de Black Carbon (BC); la couleur jaune indique la
proportion de Poussieres (Ca*™ ) ; la couleur bleue indique la proportion de sels marins ; la
couleur rouge indique la proportion de sulfate (ion SO3™ ) ; la couleur bleue foncée indique
la proportion de nitrate (ion NO3 ) et la couleur blanche indique la proportion d’ammonium

(ion NHf ).

Jours

Quelque soit la période d’étude concernée, les composés chimiques majoritaires consti-
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tuant I’aérosol sont le MOP (Matiéres Organiques Particulaires). Nous pouvons cependant
noter une variabilité non négligeable entre les différents cas pour le nitrate, le sulfate, les
poussiéres, les sels marins, 'ammonium et le BC. A ce stade, il semble difficile et hatif
de tirer des conclusions rigoureuses des interactions entre le brouillard et la composition
chimique des aérosols. En effet, de nombreux phénomeénes peuvent affecter la composition
chimique des aérosols : émissions & la surface, modification de la direction et de l'inten-
sité du vent provoquant un changement de masse d’air conduisant ainsi a des aérosols de
compositions chimiques différentes, etc.

Toutefois, ces analyses ont permis de connaitre la proportion des éléments chimiques
principaux formant 1’aérosol sur quelques cas. En plus de la concentration en nombre de
particules d’aérosols, elles ont permis d’apporter une information supplémentaire pour
qualifier le type d’environnement dans lequel le brouillard peut se former. L’environne-
ment au site du Sirta est qualifié de péri-urbain.

3.4.4 Evolution de la concentration en nombre de grosses parti-
cules de Janvier & Mars 2007

Rappelons que les propriétés des particules supérieures a 0.4 pum, appelées grosses
particules (aérosols humides et gouttelettes), ont également été mesurées a I'aide d’'un
OPC (Modele Pallas Welas 2000) sur le site du Sirta pendant trois mois de Janvier a
Mars 2007. Comme indiqué précédemment, les mesures étaient activées lorsque la situa-
tion était propice a la formation d’un épisode de brouillard. Ce protocole explique ainsi un
échantillonnage discontinu et la forte proportion de données manquantes sur les Figures
3.16, 3.17 et 3.18.

Les Figures 3.16 a 3.18 montrent 1’évolution mensuelle de la visibilité horizontale (a),
I’évolution de la concentration totale en nombre de grosses particules (b) et de la concen-
tration en nombre de grosses particules en fonction du diamétre (c).

La concentration totale des particules supérieures a 0.4 pum est bien corrélée avec la
visibilité horizontale lors des épisodes de brouillard. Comme signalé précédemment, seuls
quatre épisodes de brouillard ont été entiérement échantillonnés par 'OPC (Pallas Wellas
2000) et sont exploitables, la POI 10 effectuée dans la nuit du 27 au 28 Janvier 2007, la
POI 13 réalisée dans la nuit du 18 au 19 Février 2007, celle dans la matinée du 08 Mars
2007 (POI 14) et enfin celle de la nuit du 13 au 14 Mars 2007 (POI 15). Les épisodes
de brume (caractérisés par une visibilité comprise entre 1000 et 5000 meétres) ont été
beaucoup plus nombreux que les épisodes de brouillard notamment pendant le mois de
Février. Durant ces épisodes de brume, I’OPC a fonctionné durant de trés courtes périodes
de temps et n’a pu fournir que quelques données difficilement exploitables. Toutefois, les
données recueillies montrent que la concentration en nombre de grosses particules sont
plus faibles pendant les périodes de brume que pendant les épisodes de brouillard.

La chute de la visibilité est trés fortement liée a 'augmentation de la concentration en
grosses particules. Dés que les premiéres particules mesurées par ’'OPC apparaissent en
surface, la visibilité chute rapidement. Parmi les quatre POIs définis précédemment, deux
enregistrent une concentration totale maximale supérieure a 1000 part.cm™3 (POI 10 et
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POI 13), une enregistre une concentration totale maximale supérieure a 500 part.cm™>

(POI 14) alors que celle de la POI 15 est de 4000 part.cm™®. Ces valeurs maximales
de concentration sont observées en début d’événement de brouillard. Il est important de
signaler que la POI 15 correspond & des bancs de brouillard qui ne se sont pas développés
et qui ont subi de fortes fluctuations au niveau du sol. Les particules mesurées par ’'OPC
ont généralement un diamétre inférieur ou égale a 1 um. Seule la POI 15 présente une
concentration de grosses particules de diamétre supérieur a 1 pum plus importante par
rapport aux trois autres événements (Figure 3.18c¢).
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FIGURE 3.16 — ParisFOG, mois de Janvier 2007 : (a) Evolution de la visibilité horizontale, le
trait rouge matérialise la visibilité horizontale de 5000 métres en-dessous de laquelle on est en
situation de brume. Le trait bleu représente la limite météorologique de 1000 métres en-dessous de
laquelle les événements de brouillard sont identifiés. Les zones grisées verticales représentent les
dates des POls réalisées. (b) Evolution de la concentration totale en nombre de grosses particules
mesurée par I’OPC' (Pallas welas 2000). (¢) Evolution de la concentration en nombre de grosses
particules mesurée par ’OPC en fonction du diameétre.
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FIGURE 3.17 — ParisFOG, mois de Février 2007 : idem Figure 3.16.
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FIGURE 3.18 — ParisFOG, mois de Mars 2007 : idem Figure 3.16.
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3.4.5 Evolution du spectre granulométrique des grosses particules

Afin d’aller plus loin dans le dépouillement de ces observations, les tableaux 3.8 a
3.10 présentent les caractéristiques de la distribution lognormale (cf. Chapitre 2.1) des
particules de diamétre supérieur a 0.4 pm mesurées par ’'OPC (Pallas welas 2000) pour
les 4 épisodes de brouillard suivant : nuit du 27 au 28 Janvier 2007 (POI 10), nuit du 18
au 19 Février 2007 (POI 13), matinée du 08 Mars 2007 (POI 14) et enfin nuit du 13 au 14
Mars 2007 (POI 15). Ces tableaux montrent successivement la concentration moyenne en
nombre de grosses particules N, le rayon modal moyen R et I’écart-type moyen (o) de la
distribution obtenue pendant les phases de formation, de développement et de dissipation
en fonction du type de brouillard observé.

Le Tableau 3.8 présente tout d’abord les caractéristiques de la distribution lognormale
des particules mesurées par ’OPC ainsi que la visibilité horizontale moyenne lors de la
phase de formation pour les 4 événements précédents.

Type Début | Visibilité Mode 1 Mode 2
de et Fin | Moyenne N R o N R o
Brouillard | (UTC) (m) (#.cm™3)  (um) (#.cm™3)  (um)
POI 10 23:30
(Divers) 00:30 150 320 04 1.31 590 0.7 1.70
POI 13 22:30
(RAD) 23:30 370 660 041 1.42 70 0.8 1.73
POI 14 07:00
(ADV) 08:00 180 340 0.52 1.49 - - -
POI 15 23:10
(RAD) 00:10 670 880 041 1.49 570 0.7 1.79

TABLE 3.8 — Phase de formation du brouillard : caractéristiques de la distribution lo-
gnormale des particules mesurées par I’OPC' (Pallas welas 2000) et visibilité horizontale
moyenne pour les 4 événements considérés. Les calculs ont été effectués pour la premiére
heure du brouillard.

En début de brouillard (pendant la premiére heure de chaque épisode), les POIs 10,
13 et 15 présentent 2 modes alors que la POI 14 ne présente qu'un seul mode de fines
particules. Cette POI 14 correspond & un épisode de brouillard advectif et ne dure que
90 minutes (de 07:00 & 08:30 UTC). Ce brouillard advectif a atteint la surface dans la
matinée du 08 Mars 2007 au moment ou le trafic routier était trés intense. La présence
d’un seul mode de particules peut étre expliquée par le fait que le milieu dans lequel le
brouillard a atteint la surface était trés pollué avec une concentration en nombre de par-
ticules d’aérosols d’environ 20 000 part.cm™3 (Figure 3.13b), aussi les particules présentes
dans I'atmosphére n’ont pas eu le temps de grossir.

Contrairement a la POI 14, les POI 10, 13 et 15 présentent des caractéristiques simi-
laires entres elles avec la présence de 2 modes. En effet, les paramétres des deux modes
sont relativement similaires avec un rayon modal de 0.4 um et un écart-type variant de
1.31 & 1.49 pour le mode 1 et un rayon modal de 0.7-0.8 um et un un écart-type d’environ
de 1.7 pour le mode 2. Seule la concentration en nombre de particules varie entre ces 3
évenements. Les POIs 13 et 15, qui représentent des épisodes de brouillard radiatif, pré-
sentent une concentration plus élevée dans le mode 1 que dans le mode 2 contrairement
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a la POI 10 qui correspond & un cas de brouillard dont les processus de formation n’ont
pu étre clairement identifiés.

Le Tableau 3.9 présente les caractéristiques de la distribution lognormale des parti-
cules mesurées par ’OPC ainsi que la visibilité horizontale moyenne pendant la phase de
développement du brouillard pour les 4 événements définis précédemment. Les calculs ont
été effectués sur toute la durée de la phase de développement qui varie selon 1’épisode de
brouillard considéré. Les valeurs minimales et maximales (MIN/MAX) de la concentra-
tion en nombre de particules, du rayon modal, de I’écart-type o de la distribution et de
la visibilité horizontale sont également données.

Type Début Visi. Mode 1 Mode 2
de et Fin Moy. N R o N R o
Brouillard | (UTC) (m) (#.cm—3) (pm) (#.cm~3) (pm)
POI 10 00:30 90 210 0.4 1.30 250 0.75 1.69

(Divers) 02:30 | (79/105) | (200/230)  (0.4/0.4)  (1.30/1.30) | (200/310)  (0.75/0.75)  (1.69/1.69)

POI 13 23:30 90 430 0.4 1.33 80 0.92 1.66

(RAD) 07:30 | (60/180) | (275/600)  (0.35/0.45) (1.22/1.39) | (10/165)  (0.5/1.65)  (1.28/1.84)
POI 14 - - - . - - n B}
(ADV) - . . . - - } B}
POI 15 00:10 260 470 0.35 1.38 900 1.1 1.88
(RAD) 06:10 | (60/800) | (465/1780) (0.32/0.48) (1.35/1.61) | (130/1200)  (0.7/1.9)  (1.50/1.82)

TABLE 3.9 — Phase de développement du brouillard : caractéristiques de la distribution
lognormale des particules mesurées par I’OPC (Pallas welas 2000) et visibilité horizon-
tale moyenne pendant le brouillard pour les 4 événements considérés. Les calculs ont été
effectués pendant toute la phase de développement du brouillard. Les valeurs entre pa-
renthéses sont les valeurs minimales et maximales (MIN/MAX) de la concentration en
nombre de particules, du rayon modal et de [’écart-type de la distribution moyennés sur
chaque tranche horaire.

La POI 14 représente un cas de brouillard advectif d'une durée trés courte, il pa-
rait donc difficile de parler de phase de développement pour cet événement. Les 3 autres
événements présentent toujours 2 modes avec la présence du mode fin (mode 1) quasi-
identique a celui observé lors de la phase de formation avec un rayon modal de 0.4 um
et un écart-type légérement plus faible, variant de 1.30 & 1.38. La concentration moyenne
en nombre de particules du mode 1 a diminué entre la phase de formation et la phase de
développement. Par exemple, pour la POI 15, la concentration a diminué de 880 (Tableau
3.8) a 470 part.cm™3 (Tableau 3.9). Les particules présentes dans le mode 1 ont grossi
pour étre ensuite présentes dans le mode 2. En effet, la concentration moyenne du mode
2 des POIs 13 et 15 (représentant des brouillards radiatifs) a augmenté, avec notamment
pour la POI 15, 900 part.cm™2 au lieu de 570 part.cm™2 lors de la formation. Le rayon
modal moyen du mode 2 a légérement augmenté par rapport & la phase de formation.
L’écart-type o est du méme ordre de grandeur que lors de la phase de formation.
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La dispersion des valeurs minimales et maximales de concentration en nombre de par-
ticules et des rayons modaux montrent que ce sont des paramétres extrémement variables
au cours de la phase de développement au méme titre que la visibilité horizontale. Nous
pouvons ainsi constater qu’il existe une tres forte variabilité de ces paramétres au cours
des événements de brouillard. A titre d’exemple, pour le mode 2 lors de la POI 15, la
concentration en nombre de particules peut varier de 130 a 1200 part.cm™ (Tableau 3.9).
Cette variabilité sera importante a considérer lors de I’étude de modélisation. Cependant,
il semble difficile de lier les variations de la visibilité horizontale avec les variations de
la concentration en nombre et du rayon modal (mode 1 et mode 2) des particules mesu-
rées par ’OPC uniquement a partir de mesures moyennées et quelque soit les phases du
brouillard.

Enfin, le Tableau 3.10 présente les caractéristiques de la distribution lognormale des
particules mesurées par I’OPC ainsi que la visibilité horizontale moyenne lors de la phase
de dissipation pour les 4 événements.

Type Début | Visibilité Mode 1 Mode 2
de et Fin | Moyenne N R o N R o
Brouillard | (UTC) (m) (#.cm™3)  (um) (#.cm™3)  (um)
POI 10 02:50
(Divers) 03:50 320 180 0.45 1.37 145 0.8 1.78
POI 13 08:00
(RAD) 09:00 410 170 0.33 1.26 - - -
POI 14 07:30
(ADV) 08:30 600 320 049 1.52 - - -
POI 15 06:40
(RAD) 07:40 1200 130 0.3 1.38 10 0.63 1.5

TABLE 3.10 — Phase de dissipation du brouillard : caractéristiques de la distribution lo-
gnormale des particules mesurées par ’OPC' (Pallas welas 2000) et visibilité horizontale
moyenne lors de la phase de dissipation pour les 4 événements considérés. Les calculs ont
été effectués pour la derniére heure du brouillard.

Lors de la dissipation du brouillard, les POIs 13 et 14 ne présentent qu’un seul mode.
Rappelons que la POI 14 correspond a un événement de brouillard advectif apparaissant
trés rapidement difficilement exploitable. Les 4 POIs présentent toujours un mode 1 infé-
rieur & 0.5 pm. Les rayons modaux des POIs 13 et 15 sont plus faibles (0.3 um) que ceux
des POIs 10 et 14 (0.5 um). Les concentrations moyennes des particules des deux modes
ont fortement diminué entre la phase de développement et la phase de dissipation. Cette
diminution peut étre expliquée par I'apparition du rayonnement solaire accélérant 1’éva-
poration des gouttelettes et/ou le processus de sédimentation. La premiére explication
n’est évidemment pas possible pour la POI 10 car la dissipation a eu lieu durant la nuit.
Cet événement de brouillard difficilement identifiable a pu étre dissipé par des forcages
synoptiques (augmentation de l'intensité du vent, présence de nébulosité au-dessus de la
couche limite...).
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Cette description microphysique est seulement basée sur les 4 POIs exploitables obte-
nues lors de la campagne de mesures ParisFOG. Il est important de souligner la difficulté
d’analyser du point de vue microphysique la distribution des grosses particules mesurées
par ’OPC tout au long du brouillard. La similarité principale entre les 4 POIs analysées
est la présence systématique d’un mode de rayon inférieur a 0.5 um. Les caractéristiques
(concentration en nombre N, rayon R, écart-type o) d’un second mode varie selon les cas
de brouillard et selon les phases du brouillard (formation, développement et dissipation).
De plus, le faible nombre de POIs et la faible quantité d’heures de mesures exploitables
empéchent de tirer des conclusions générales sur le comportement de ces grosses particules
pendant les événements de brouillard notamment radiatif. Seules des hypothéses peuvent
étre avancées pour apporter un début d’explication aux différences observées.

Compte tenu des faibles mesures microphysiques obtenues lors de la campagne Paris-
FOG, la campagne de mesures ToulouseFOG avait pour objectif principale de compléter
ces mesures et d’analyser un plus grand nombre de cas de brouillards notamment radiatifs
pouvant ainsi confirmer ou contredire les explications effectuées précédemment.
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3.5 Description microphysique de la campagne Toulou-
seFOG

Rappelons que les données microphysiques ont été obtenues durant six mois, d’Oc-
tobre 2007 a Mars 2008. Les évolutions de la concentration en particules d’aérosols et en
grosses particules (aérosols humides et gouttelettes) seront illustrées dans cette descrip-
tion. Contrairement & la campagne ParisFOG, le SMPS et les deux OPC (Pallas welas
2000) ont fonctionné en routine tout au long de la campagne. Les mesures microphysiques
ont été effectuées en continu et les données sont alors plus nombreuses que celles obtenues
pendant la campagne ParisFOG. En plus, un FSSP 100 (Forward Scattering Spectrome-
ter Probe modeéle 100) a permis de documenter plus précisément 2 épisodes se produisant
dans la nuit du 28-29 Janvier 2008 et dans la matinée du 07 Février 2008.

3.5.1 Variabilité mensuelle de la concentration en nombre de par-
ticules d’aérosols d’Octobre 2007 & Mars 2008

Les Figures 3.19 a 3.24 illustrent 1’évolution mensuelle de la visibilité horizontale (gra-
phique du haut) permettant de visualiser les périodes d’observations intensives réalisées
au cours de la campagne ToulouseFOG. Ces figures illustrent également 1’évolution men-
suelle de la concentration totale en nombre de particules d’aérosols (graphique du milieu)
et de la concentration en nombre de particules d’aérosols en fonction du diamétre (gra-
phique du bas).

Sur ces six mois de mesures, les concentrations en nombre de particules sont en général
plus élevées que celles observées pendant la campagne ParisFOG. Les mois d’Octobre et de
Novembre 2007 enregistrent des concentrations de particules d’aérosols plus importantes
par rapport aux autres mois. La concentration moyenne sur les six mois d’échantillon-
nage est de 12 400 part.cm~2 soit 1.6 fois plus importante que celle obtenue pendant la
campagne ParisFOG (7600 part.cm™3). Ceci montre que I'environnement de la campagne
de mesures ToulouseFOG est plus pollué que celui de ParisFOG (sachant que les deux
campagnes de mesures ont été réalisées durant la saison d’hiver).

Les épisodes de brume sont plus nombreux que les épisodes de brouillard. Cependant,
en comparaison avec la campagne ParisFOG, le nombre d’épisodes de brume est plus
faible. La visibilité horizontale fluctue considérablement lors de ces épisodes de brume.
La concentration totale en nombre de particules d’aérosols diminue au moment de chaque
épisode de brume ou brouillard. A titre d’exemple, la concentration totale diminue de 80
000 & 10 000 part.cm™ pour I’épisode du 19-20 Janvier 2008. Ceci confirme une réelle
interaction entre une couche de brouillard (ou brume) et la concentration totale de par-
ticules et confirme ainsi les observations faites lors de ParisFOG.

Sur I’ensemble de la campagne, la concentration en nombre de particules varie entre
environ 1000 & 100 000 part.cm™3. Ces fortes différences de concentration en comparaison
avec les valeurs de concentrations obtenues pendant ParisFOG sont dues au type d’envi-
ronnement dans lequel les mesures ont été effectuées. Lors de ToulouseFOG, ces mesures
ont été réalisées sur le site de Météo-France, trés proche de ’agglomération toulousaine
mais également & proximité d’une rocade (quelques centaines de métres environ) sur la-
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quelle le trafic routier est dense le matin et le soir. L’environnement atmosphérique dans
lequel la campagne a été réalisée correspond donc a un milieu contenant de fortes concen-
trations de particules directement affectées par des sources locales.

Ceci est confirmé en examinant la taille des aérosols. En effet, les Figures 3.19¢ a 3.24c
montrent clairement que les particules submicroniques ultra-fines (inférieurs a 100 nm)
sont prépondérantes et justifient que 'on quantifie cet environnement de fortement pollué
(urbain). Comme pour la campagne ParisFOG, le cycle diurne a été également mis en
évidence confirmé par 'étude effectuée par Gomes et al. (2008). Ce cycle diurne sera mis
en évidence lors de I'étude des spectres granulométriques présentée par la suite dans la
partie 3.6.1.

Nous constatons a l’aide de cette description microphysique mensuelle que la concen-
tration en nombre de particules d’aérosols de tailles supérieures a 100 nm augmente sys-
tématiquement et reste élevée pendant le brouillard pour ensuite diminuer aprés 1'épi-
sode comme observée pendant ParisFOG. Cette augmentation de la concentration est
bien identifiée lors des épisodes de brouillards radiatifs successifs qui se sont produits du
26 au 30 Janvier 2008 contrairement a la période du 22 au 24 Janvier 2008 en situa-
tion hors brouillard pendant laquelle la grande majorité des particules avait une taille
essentiellement inférieure & 100 nm. Cependant, certaines périodes présentent de fortes
concentrations en particules d’aérosols sans formation de brouillard. Afin d’affiner ces ob-
servations, une étude des spectres granulométriques des aérosols avant, pendant et apres
un événement du brouillard semble donc nécessaire et sera effectuée dans la partie 3.6.
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FIGURE 3.19 — ToulouseFOG, mois d’Octobre 2007 : (a) Evolution de la visibilité hori-
zontale. Le trait rouge matérialise la visibilité horizontale en-dessous de laquelle on est en
situation de brume. Le trait bleu représente la limite météorologique en-dessous de laquelle
le brouillard est identifié. Les zones grisées verticales représentent les POlIs réalisées. (b)
FEvolution de la concentration totale en nombre d’aérosols mesurée par le SMPS, le trait
rouge représente la concentration moyenne en aérosols. (¢) Evolution de la concentration
en nombre d’aérosols en fonction du diamétre.
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FIGURE 3.20 — ToulouseFOG, mois de Novembre 2007 : idem Figure 3.19.
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FIGURE 3.21 — ToulouseFOG, mois de Décembre 2007 : idem Figure 3.19.
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FIGURE 3.22 — ToulouseFOG, mois de Janvier 2008 : idem Figure 3.19.
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FIGURE 3.23 — ToulouseFOG, mois de Février 2008 : idem Figure 3.19.
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FIGURE 3.24 — ToulouseFOG, mois de Mars 2008 : idem Figure 3.19.
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3.5.2 Variabilité mensuelle de la concentration en nombre de grosses
particules d’Octobre 2007 & Mars 2008

Lors de la campagne de mesures ToulouseFOG, la concentration et la taille des grosses
particules (de diameétre supérieur & 0.4 m) ont été mesurées pendant les six mois d’échan-
tillonnage a 'aide de deux OPC (Pallas welas 2000) sur le site de Météo-France. Le FSSP
a quant a lui fonctionné lors de deux événements de brouillard : pendant la nuit du 29
Janvier 2008 et dans la matinée du 07 Février 2008. Le nombre de brouillards échantillon-
nés par les 2 OPC est plus élevé que pendant la campagne ParisFOG. Nous ne présentons
ici que les mesures effectuées a 2 metres par I'un des 2 OPC. En effet, les mesures obte-
nues par les deux OPC qui fonctionnaient en mode inter-comparaison fournissaient des
résultats identiques.

Les Figures 3.25 a 3.30 montrent 1’évolution mensuelle de la visibilité horizontale (a),
I'évolution de la concentration en nombre de grosses particules (b) et de la concentration
en nombre de grosses particules en fonction du diamétre (c).

Comme pour la campagne de mesures ParisFOG, ’évolution de la concentration en
nombre total de particules supérieures a 0.4 pum est trés bien corrélée avec celle de la
visibilité horizontale. Les données de 'OPC recueillies pendant les campagnes ParisFOG
et ToulouseFOG sont relativement similaires. En effet, la chute de la visibilité est tres
fortement liée & I'augmentation de la concentration en particules de tailles plus impor-
tantes. Etant donné le nombre plus important d’épisodes de brouillard observé pendant
ToulouseFOG, ceci permet d’affirmer les conclusions faites pendant ParisFOG. Il est im-
portant de souligner que certains cas se distinguent, comme les épisodes survenus au mois
de Janvier, par un nombre de particules plus important. Par exemple, lors des épisodes de
brouillard survenus lors des nuits du 20 au 21 Janvier 2007 ou du 26 au 27 Janvier 2007,
I’OPC a enregistré des concentrations en nombre de grosses particules atteignant 3000
part.cm™3. De plus, ces deux épisodes ont vu une concentration plus importante pour des
particules de tailles supérieures a 1 pm de diameétre et pour quelques particules ayant une
taille proche de 10 pm.

Nous allons, dans la suite de cette description, nous intéresser a plusieurs types d’épi-
sodes de brouillard (Tableau 3.7) en essayant de comprendre la différence de concentration
maximale en nombre de grosses particules. Les 2 épisodes de brouillard d’advection ob-
servés au cours de la campagne ne seront pas étudiés. Aucunes mesures microphysiques
n’ont été obtenues pour 1’épisode du 13 Janvier 2008 et 1’épisode du 27 Janvier 2008 fut
trop court (40 minutes) pour pouvoir étre étudié (Tableau 3.7). Nous étudions essentiel-
lement des cas de brouillard radiatif (noté RAD dans la suite) et deux cas d’affaissement
de stratus (noté CBL) se produisant le 28 Novembre 2007 et le 14 Décembre 2007.
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FIGURE 3.25 — ToulouseFOG, mois d’Octobre 2007 : (a) Evolution de la visibilité hori-
zontale. Le trait rouge matérialise la visibilité horizontale en-dessous de laquelle on est en
situation de la brume. Le trait bleu représente la limite météorologique en-dessous de la-
quelle le brouillard est identifié. Les zones grisées verticales représentent les POIs réalisées.
(b) Evolution de la concentration totale en nombre de grosses particules. (¢) Evolution de
la concentration en nombre de grosses particules en fonction du diamétre.
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FIGURE 3.26 — ToulouseFOG, mois de Novembre 2007 : idem Figure 3.25.
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FIGURE 3.27 — ToulouseFOG, mois de Décembre 2007 : idem Figure 3.25.
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FIGURE 3.29 — ToulouseFOG, mois de Février 2008 : idem Figure 3.25.
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3.5.3 Evolution du spectre granulométrique des grosses particules

Le Tableau 3.11 présente les caractéristiques de la distribution lognormale des grosses
particules mesurées par I’'OPC (Pallas welas 2000) et la visibilité horizontale lors de la
phase de formation pour plusieurs événements de brouillard se produisant pendant la
campagne ToulouseFOG.

Type Début | Visibilité Mode 1 Mode 2
de et Fin | Moyenne N R o N R o
Brouillard (UTC) (m) (#.cm™3)  (um) (#.cm™3)  (um)
28 Nov. 19:10
2007 (CBL) 20:10 480 20 0.45 1.27 10 0.61 1.48
05 Déc. 04:20
2007 (RAD) 05:20 160 300 0.65 1.40 40 1.7 2.03
14 Déc. 05:50
2007 (CBL) 06:50 185 190 0.5 1.30 80 0.8 1.34
19-20 Janv. 20:00
2008 (RAD) 21:00 990 450 0.47 1.46 440 1.1 2.1
20-21 Janv. 22:20
2008 (RAD) 23:20 560 2040 0.47 143 615 1.05 1.93
26-27 Janv. 20:40
2008 (RAD) 21:40 800 110 0.37 1.25 - - -
Nuit 29 Janv. | 00:00
2008 (RAD) 01:00 200 184 0.4 1.3 600 0.7 145

TABLE 3.11 — Phase de formation du brouillard : caractéristiques de la distribution lognor-
male des grosses particules mesurées par [’OPC (Pallas welas 2000) et visibilité horizontale
pour différents types de brouillard. Les calculs ont été effectués pour la premiére heure du
brouillard.

Cing événements de brouillard radiatif sont considérés. L’heure de formation est dif-
férente selon le cas de brouillard considéré. La principale différence entre ces 5 épisodes
est I'absence d'un second mode de particules pour ’épisode du 26-27 Janvier 2008 qui
présente un mode unique présentant un rayon modal moyen R de 0.37 um et un écart-
type o moyen de 1.25 pour le mode 1. Cette absence peut étre expliquée par le fait que le
taux de refroidissement est plus faible lors de cet épisode (environ de -0.5°C.h™!) contrai-
rement aux autres cas qui présentent des taux de refroidissement supérieurs a -1°C.h~*.
Il est important de noter également qu’au moment de la formation de cet épisode de
brouillard du 26-27 Janvier 2008, la concentration en nombre de particules d’aérosols fut
trés importante, atteignant plus de 100 000 part.cm™ contrairement aux autres épisodes
(Figure 3.22b). L’événement du 20-21 Janvier 2008 enregistre également une trés forte
concentration de particules dans le mode 1 avec 2040 part.cm~3. Cette forte différence de
concentration par rapport aux autres événements pourrait étre due a des émissions locales
persistantes se produisant tardivement dans la soirée du 20 Janvier 2008.

Toutefois, des similitudes entre les 5 épisodes de brouillard radiatif sont perceptibles.
Le premier mode est constamment présent pour les 5 événements avec un rayon modal
moyen inférieur a 0.5 um. Le mode 2 quant a lui est centré sur un rayon modal moyen
de 1 wm et présente des la phase de formation une forte concentration en nombre de
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grosses particules. Par exemple, les épisodes du 20-21 Janvier 2008 et du 29 Janvier 2008
possédent environ 600 part.cm™3. Le rayon modal moyen du mode 2 pour I’épisode de la
nuit du 29 Janvier 2008 est plus faible avec 0.7 um par rapport aux autres événements
alors qu’il est de 1.7 um pour I'épisode du 05 Décembre 2007.

Contrairement aux brouillards radiatifs, les 2 épisodes de brouillard dus aux affais-
sements de stratus présentent des concentrations plus faibles pour les deux modes de
particules. Le rayon modal moyen R du premier mode est relativement identique alors
que celui du second mode est légérement plus petit. L’épisode du 28 Novembre 2007 pré-
sente des valeurs faibles en concentration.

Le Tableau 3.12 présente les caractéristiques de la distribution lognormale des grosses
particules et la visibilité horizontale lors de la phase de développement pour les différents
types de brouillards considérés précédemment. Les calculs ont été effectués sur toute la
durée de la phase de développement qui varie selon 1’épisode de brouillard considéré. De
plus, les valeurs minimales et maximales (MIN/MAX) de la concentration en nombre de
particules, du rayon modal, de I’écart-type o de la distribution et de la visibilité horizontale
sont représentées.

Type Début Visi. Mode 1 Mode 2
de et Fin Moy. N R o N R o
Brouillard (UTC) (m) (#.cm~3) (pm) (#.cm~3) (um)

28 Nov. 20:10 190 25 0.45 1.25 10 0.6 1.44
2007 (CBL) 22:10 | (160/250) (14/31)  (0.45/0.46)  (1.20/1.26) (6/17) (0.5/0.7)  (1.41/1.43)
05 Déc. 05:20 300 135 0.65 1.42 30 1.75 2.11
2007 (RAD) 10:20 | (130/1100) | (90/160)  (0.55/0.65)  (1.33/1.45) (15/60) (0.90/2.2)  (1.5/2.33)
14 Déc. 06:50 230 180 0.55 1.33 110 0.75 1.38
2007 (CBL) 10:50 (110/470) (90/240) (0.5/0.6) (1.28/1.35) (90/160) (0.71/0.75)  (1.37/1.43)

19-20 Janv. 21:00 200 590 0.46 1.44 210 0.85 1.58
2008 (RAD) 05:00 (60/2400) (170/500) (0.38/0.50)  (1.28/1.44) (110/670) (0.55/1.6) (1.53/2.19)
20-21 Janv. 23:30 400 1160 0.45 1.39 290 0.9 1.88
2008 (RAD) 02:30 (110/300) (1310/543) (0.4/0.45) (1.30/1.39) (230/890) (0.55/1.05)  (1.52/2.03)
26-27 Janv. 22:00 320 390 0.4 1.31 520 0.75 1.48
2008 (RAD) 07:00 (100/3000) (80/590) (0.35/0.46)  (1.13/1.39) | (100/1260) (0.7/0.9) (1.33/1.55)
Nuit 29 Janv. 01:00 300 70 0.39 1.26 450 0.65 1.48
2008 (RAD) | 09:00 | (170/1100) | (40/280)  (0.36/0.45) (1.21/1.36) | (170/580)  (0.55/0.8)  (1.40/1.47)

TABLE 3.12 — Phase de développement du brouillard : caractéristiques de la distribution
lognormale des grosses particules mesurées par ’OPC' (Pallas welas 2000) et visibilité ho-
rizontale pendant le brouillard pour différents types de brouillard. Les valeurs entre paren-
theses représentent les valeurs minimales et maximales (MIN/MAX) de la concentration
en nombre de particules, du rayon modal et de [’écart-type de la distribution moyennés
sur chaque heure durant la phase de développement.
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Pendant la phase de développement, les 5 épisodes de brouillard radiatifs possédent
cette fois-ci 2 modes de particules. Les caractéristiques du mode 1 sont quasi-identiques
a celles observées lors de la phase de formation. En effet, ce mode présente toujours un
rayon modal moyen inférieur a 0.5 pm. De plus, I’épisode du 20-21 Janvier 2008 enregistre
encore une concentration moyenne élevée en nombre de particules. Toutefois, la concen-
tration a diminué pour atteindre la valeur de 1160 part.cm™3. Les épisodes se produisant
dans la nuit du 05 Décembre 2007 et dans la nuit du 29 Janvier 2008 présentent égale-
ment une diminution de la concentration moyenne en nombre dans le mode 1. Ceci peut
indiquer la mise en place du processus d’activation et affirmer 'hypothése faite lors de la
description microphysique de la campagne de mesures ParisFOG.

En ce qui concerne le mode 2, la concentration moyenne et le rayon modal moyen ont
diminué entre les phases de formation et de développement sauf pour 1’épisode du 26-27
Janvier 2008. L’épisode du 05 Décembre 2007 enregistre un second mode avec un rayon
modal plus élevé. En complément des remarques faites précédemment lors de la campagne
ParisFOG, il est possible d’affirmer a ce stade de la description que la concentration en
nombre de particules et les rayons modaux sont des parameétres extrémement variables
lors de la phase de développement du brouillard. Comme indiqué précédemment, il est
difficile de lier les variations de la visibilité horizontale avec celles de la concentration en
nombre de grosses particules & partir de valeurs moyennées.

Les deux épisodes d’affaissement de stratus présentent des propriétés quasi-identiques
a celles observées pendant la phase de formation. Seules les concentrations ont augmenté
essentiellement dans le premier mode. Il n’y a pas de fortes distinctions entre les brouillards
radiatifs et ceux dus aux affaissements de stratus méme si I’épisode du 28 Novembre 2007
présente toujours de trés faibles valeurs en concentration pour les deux modes.

Enfin, le Tableau 3.13 présente les caractéristiques de la distribution lognormale des
grosses particules ainsi que la visibilité horizontale lors de la phase de dissipation du
brouillard pour les mémes événements que précédemment.

Tous les épisodes présentent 2 modes de particules lors de la phase de dissipation. Le
mode 1 présente encore un rayon modal moyen d’une valeur proche de 0.5 um et varie trés
faiblement entre les phases de développement et de dissipation. La concentration moyenne
en nombre de particules a diminué entre ces deux phases sauf pour les épisodes du 05 Dé-
cembre 2007 et du 29 Janvier 2008. Par exemple, la concentration moyenne a diminué de
590 & 225 part.cm ™ pour I’épisode du 19-20 Janvier 2008. Au contraire, la concentration
moyenne a augmenté de 300 & 800 part.cm™3 pour I'épisode du 29 Janvier 2008. Cette
augmentation peut étre expliquée par la présence d’émissions locales & proximité du site a
cause de I’heure tardive de la dissipation du brouillard. La méme remarque peut étre faite
pour le cas d’affaissement de stratus du 14 Décembre 2007. La concentration moyenne
présente dans le mode 2 a également diminué par rapport & la phase de développement.
Cette diminution de la concentration moyenne du mode 2 également observée lors de la
description faite pendant la campagne ParisFOG peut étre interprétée de la méme ma-
niére. En effet, 'apparition du rayonnement solaire accélére ’évaporation des gouttelettes
et/ou le processus de sédimentation peuvent engendrer cette diminution de la concen-
tration en nombre de ces grosses particules. Le rayon modal moyen et 1’écart-type o du
mode 2 varient fortement selon les 4 épisodes considérés et ont légérement augmenté par
rapport aux valeurs moyennes obtenues lors de la phase de développement. Comme pour
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Type Début | Visibilité Mode 1 Mode 2
de et Fin | Moyenne N R o N R o
Brouillard (UTC) (m) (#.cm™3)  (um) (#.cm™3)  (um)
28 Nov. 22:10
2007 (CBL) 23:10 180 40 0.45 1.26 10 0.65 1.43
05 Déc. 2007 (RAD) | 11:20 280 190 0.7 145 40 1.73  1.93
14 Déc. 10:50
2007 (CBL) 11:50 440 470 0.6 1.37 10 1.3 3.00
19-20 Janv. 04:50
2008 (RAD) 05:50 940 225 0.43 1.36 105 1.01 2
20-21 Janv. 03:00
2008 (RAD) 04:00 520 850 0.47 1.42 155 1.05 2.1
26-27 Janv. 07:10
2008 (RAD) 08:10 470 170 0.39 1.26 225 0.79 1.1
Nuit 29 Janv. 08:50
2008 (RAD) 09:50 800 260 0.48 1.37 90 0.66 1.5

TABLE 3.13 — Phase de dissipation : caractéristiques de la distribution lognormale des
grosses particules mesurées par I’OPC' (Pallas welas 2000) et visibilité horizontale pour dif-
férents types de brouillard. Les calculs ont été effectués pour la derniére heure du brouillard.

la phase de développement, il n’y a pas de fortes distinctions entre les brouillards radiatifs
et ceux dus aux affaissements de stratus.

La Figure 3.31(a) montre la répartition de la concentration totale (mode 1 + mode
2) en nombre de grosses particules (mesurée par ’'OPC) en fonction de la concentration
en nombre de particules d’aérosols (mesurée par le SMPS) obtenues seulement pendant
les brouillards de type radiatifs (noir) et les brouillards dus aux affaissements de stratus
(rouge) (cf. Tableau 3.7). Les données ont été moyennées toutes les heures. Une grande
partie des épisodes de brouillard est apparue dans un environnement ayant une concen-
tration en nombre de particules supérieure & 10000 part.cm™. Nous constatons, tout
d’abord, que I’'OPC a enregistré, lors des épisodes de brouillards créés par affaissements
de stratus, des concentration en nombre de grosses particules plus variables que celles en-
registrées pendant des épisodes de brouillard radiatif. En effet, les concentrations varient
de 20 & 600 part.cm™2 dans les cas d’affaissement de stratus alors qu’elles varient de 100
a 400 part.cm™3 pour les brouillards radiatifs. Ensuite, nous remarquons également lors
de brouillards radiatifs qu'une grande majorité des concentrations de grosses particules se
trouvent pour des concentrations en aérosols importantes supérieures a 30000 part.cm=3.
Les concentration en grosses particules obtenues lors d’affaissement de stratus se répar-

tissent entre des concentrations en aérosols de 2000 & 20000 part.cm 3.

La Figure 3.31(b) illustre la répartition de la concentration totale de grosses particules
(mesurée par 'OPC) en fonction de la concentration en nombre de particules d’aérosols
(mesurée par le SMPS) en fonction des différentes phases du brouillard : phase de forma-
tion (noir), phase de développement (bleu) et phase de dissipation (rouge). Cette figure ne
met en évidence aucune influence de la concentration en nombre de particules d’aérosols
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sur le nombre de particules de diamétre supérieur a 0.4 pm en fonction du cycle de vie
du brouillard. Chaque phase du brouillard enregistre des concentrations en nombre de
grosses particules tres variables confirmant les remarques précédentes. Les concentrations
en particules supérieures a 0.4 um sont systématiquement supérieures a 100 cm ™2 lors de
la phase de dissipation quelque soit la concentration en nombre d’aérosols.
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FIGURE 3.31 — Répartition de la concentration totale en nombre de grosses particules supé-
rieures a 0.4 pm mesurées par ’'OPC (Pallas welas 2000) en fonction de la concentration
en nombre de particules d’aérosols inférieures a 0.5 pm mesurée par le SMPS selon le type
de brouillard (a) et les phases du brouillard (b). Les données ont été moyennées toutes les
heures dans le brouillard.
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Comparaison avec la littérature

Cette description microphysique des mesures obtenues par ’OPC (Pallas welas 2000)
apporte une description générale de certaines différences de concentration en nombre de
grosses particules. Toutefois, elle a permis d’obtenir des valeurs des paramétres de la dis-
tribution lognormale (Tableau 3.11 & 3.13) de fagon précise selon les phases du brouillard.
Le brouillard peut avoir un effet de lessivage des aérosols aprés la phase de dissipation
pouvant conduire a des propriétés différentes (concentrations en nombre, taille) des parti-
cules d’aérosols observées aprés la phase de dissipation. Seinfeld et Pandis (1998) révélent
que le brouillard accélére par 5 & 20 fois le dépdt des espéces majeures constituant 1’aé-
rosol comparé aux périodes sans brouillard (Waldman et Hoffmann, 1987). L’influence
des brouillards sur le flux de dépot humide a été étudiée dans quelques zones des Etats-
Unis, notamment en Californie. Dans cette zone, a cause du faible taux de précipitations
annuelles, les brouillards constituent la cause principale du dépot des aérosols. De plus,
Seinfeld et Pandis (1998) montrent également que la collecte des aérosols par les goutte-
lettes varie selon la distribution des aérosols pour un diametre de gouttelette donnée. En
effet, en fonction du rayon moyen et de ’écart-type des aérosols, le lessivage est plus ou
moins efficace. Plus I'écart-type (o) de la distribution est important, plus Uefficacité de la
collecte de I’aérosol par la gouttelette sera grande. En ce qui concerne le rayon de la parti-
cule, le lessivage sera plus efficace pour les aérosols contenus dans le mode 1 (< 0.05 um)
et pour les aérosols supermicroniques (> 0.5 pum). Beaucoup de facteurs (dynamiques,
radiatifs, facteurs de grande échelle...) peuvent également intervenir et agir sur la couche
de brouillard et changer ses propriétés microphysiques. Les épisodes de brouillard dus aux
affaissements de stratus enregistrent une variabilité plus importante de concentrations en
nombre de gouttelettes que les brouillards radiatifs.

Récapitulatif

Les analyses effectuées montrent également que le spectre granulométrique des parti-
cules supérieures a 0.4 um est composé de 2 populations : le mode 1 est systématiquement
présent et, en général, enregistre les plus fortes concentrations quelque soit ’épisode de
brouillard considéré et quelque soit le type de brouillard. Le rayon modal moyen évolue
tres faiblement pendant le cycle de vie du brouillard et est toujours inférieur & 0.5 um. La
concentration moyenne du mode 2 varie fortement en fonction des phases du brouillard
(formation, développement et dissipation). Le processus d’activation pourrait en étre la
cause entre les phases de formation et de développement. Il est important de signaler
que la concentration de particules supérieures a 0.4 pm mesurée par 'OPC (Pallas welas
2000) varie fortement lors de la phase de développement du brouillard.
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3.5.4 Relation entre particules d’aérosols, grosses particules et
visibilité

L’étude précédente a montré que les particules mesurées par 'OPC (Pallas welas
2000) présentaient généralement 2 modes avec un premier mode marqué par les plus
fortes concentrations et un second présentant de fortes variations de concentration. Il est
bien connu que la taille et la concentration en grosses particules (aérosols humides +
gouttelettes) influencent fortement la visibilité (Gultepe et al., 2006). Nous allons donc
essayer de montrer en se basant sur les données observées les différentes corrélations
existantes entre la concentration en nombre de grosses particules, la concentration en
nombre de particules d’aérosols et la visibilité. Dans la suite de ce paragraphe, les données
présentées ont été moyennées toutes les heures. Nous rappelons que "grosses particules"
qualifient les particules de diameétre supérieur a 0.4 pm mesurées par ’OPC.

Relation entre la concentration en nombre de particules d’aérosols et la concen-
tration en nombre de grosses particules

La Figure 3.32 montre la répartition de la concentration totale (mode 1 4+ mode 2) en
nombre de grosses particules mesurée par I’OPC en fonction de la concentration en nombre
de particules d’aérosols mesurée par le SMPS obtenues tout au long de la campagne de
mesures ToulouseFOG. Ainsi, chaque point noir représente une concentration en nombre
de grosses particules moyennée sur 1 heure correspondant a la concentration en nombre de
particules d’aérosols mesurée au méme instant. La courbe verte représente une moyenne
glissante de la concentration de grosses particules en fonction de la concentration d’aéro-
sols. Premiérement, en comparant la Figure 3.32 aux Figures 3.31a et Figures 3.31b, nous
constatons que la grande majorité des faibles concentrations de grosses particules (< & 10
part.cm ) mesurées par ’'OPC s’effectue hors des épisodes de brouillard. Deuxiémement,
nous remarquons clairement que la concentration en nombre de grosses particules aug-
mente avec I’augmentation de la concentration en nombre de particules d’aérosols. Cette
croissance du nombre de grosses particules n’est pas linéaire et semble présenter une sa-
turation lorsque la concentration en aérosols augmente (supérieure a 30000 part.cm™3).
De plus, pour une concentration d’aérosols donnée, la concentration en nombre de grosses
particules présente une trés grande variabilité. Elle est d’environ deux ordres de grandeurs

quand la concentration en particules d’aérosols devient supérieure & 3000 part.cm™3.
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FIGURE 3.32 — Répartition de la concentration totale en nombre de grosses particules
(supérieures a 0.4 pm) mesurée par ’OPC (Pallas welas 2000) en fonction de la concen-
tration en nombre de particules d’aérosols (inférieures 0.5 pm) mesurée par le SMPS
obtenues tout au long de la campagne de mesures ToulouseFOG.

Relation entre la concentration en nombre de particules d’aérosols, la concen-
tration en nombre de grosses particules et la visibilité horizontale moyenne

A ce stade de I’étude microphysique, il semble indispensable de s’intéresser a la relation
entre la concentration en nombre d’aérosols, la concentration en nombre de grosses parti-
cules et la visibilité moyenne observée. La Figure 3.33 est identique a la Figure 3.32 mais
nous avons discriminé les données en fonction de la visibilité horizontale moyennée sur
1 heure. Nous mettons ainsi en évidence que plus la concentration en nombre de grosses
particules augmente plus la visibilité diminue. De plus, nous pouvons déterminer des in-
tervalles de concentrations en nombre de grosses particules selon les valeurs de visibilité
caractérisant le type d’événement :

— visibilité > 5000 m, hors brouillard, la concentration en nombre de grosses particules

est comprise entre 1 et 100 part.cm™3;

— 1000 m < visibilité < 5000 m, brume, la concentration en nombre de grosses parti-

cules est comprise entre 50 et 300 part.cm™3;

— visibilité < 1000 m, brouillard, la concentration en nombre de grosses particules est

comprise entre 100 et 1500 part.cm™3;

— visibilité < 200 m, brouillard dense, la concentration en nombre de grosses particules

est comprise entre 400 et 1500 part.cm 3.
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FIGURE 3.33 — Répartition de la concentration en nombre de grosses particules (supé-
rieures 4 0.4 pm) mesurées par ’OPC' (Pallas welas 2000) en fonction de la concentration
en nombre de particules d’aérosols (inférieures a 0.5 pm) mesurée par le SMPS et de la
wsibilité horizontale obtenues tout au long de la campagne de mesures Toulouse FOG.

Relation entre la concentration en nombre de particules d’aérosols, la concen-
tration et la taille de grosses particules

Compte tenu des remarques précédentes et de I'étude effectuée dans la section 3.5.2
mettant en évidence deux modes de particules mesurées par ’OPC, nous présentons main-
tenant les données en tenant compte de la taille des grosses particules. Nous avons ainsi
discriminé les données de concentrations en nombre de grosses particules de rayon in-
férieur a 0.9 pm représentant le mode 1 (Figure 3.34a) et les concentrations en nombre
de grosses particules de rayon supérieur a 0.9 um correspondant au mode 2 (Figure 3.34b).

Les concentrations en nombre de particules de rayon inférieur a 0.9 um ont une tres
forte variabilité (Figure 3.34a). Elles varient de 1 a plus de 1000 part.cm™3. Les plus
fortes valeurs de concentrations se situent pour des concentrations en nombre de par-
ticules d’aérosols élevées allant de 20000 & 50000 part.cm3. La trés grande proportion
des concentrations en nombre de particules de rayon inférieur a 0.9 um se situe pour
des valeurs inférieures & 10 part.cm™ et pour des concentrations en nombre d’aérosols
comprises entre 2000 et 10000 part.cm 3. Mais, pour des concentrations en nombre d’aé-
rosols comprises entre 10000 et 40000 part.cm™ environ, les valeurs de concentrations
se trouvent principalement entre 10 et 100 part.cm~2. Enfin, une légére diminution de la
concentration de particules de rayon inférieur & 0.9 pum est visible pour des concentrations
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en nombre d’aérosols dépassant 50000 aérosols.cm 3.

En ce qui concerne les particules de rayon supérieur a 0.9 pm (Figure 3.34b), la va-
riabilité est moins importante que celle observée pour les particules de rayon inférieur a
0.9 pum. Les données se répartissent en deux blocs. Tout d’abord, un premier ensemble
concerne les valeurs de faibles concentrations de particules, inférieures a 10 part.cm™3,
se situant pour des concentrations d’aérosols allant de 1000 & 30000 part.cm~3. Ensuite,
le deuxiéme ensemble concerne les concentrations comprises entre 50 et 500 part.cm 3.
Le nombre de cas est moins important, puisqu’il correspond & des cas de brouillard se
formant pour des concentrations d’aérosols comprises entre 3000 et 40000 part.cm™2 (cf.
Figure 3.33). On remarque une diminution du nombre de grosses particules aprés une
concentration d’aérosols de 40000 part.cm~3. Entre ces deux ensembles, on observe trés
peu de cas. Ceci met en évidence la trés grande variabilité de concentrations de "goutte-
lettes" que l'on peut rencontrer dans un brouillard. Ce deuxiéme ensemble présente des
valeurs de concentrations de gouttelettes comprises entre 50 et 500 déja rencontrées dans
la littérature (Wendish et al., 1998; Miles et al., 2000).

Par comparaison avec les valeurs de la littérature présentée ci-dessus, les concentra-
tions de particules de la figure 3.34a et les concentrations du mode 1 présentées dans les
tableaux 3.11 & 3.13 ne semblent pas correspondre a des gouttelettes mais & des aérosols
humides non activés. A ce stade de la description, seules des suppositions peuvent étre
émises, il apparait donc indispensable pour notre étude de pouvoir discriminer les gout-
telettes des aérosols humides afin de connaitre précisément les réelles concentrations en
nombre de gouttelettes mesurées par 'OPC. Ce point sera détaillé dans la partie 3.7.2.
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FIGURE 3.34 — Répartition de la concentration en nombre de particules de rayon inférieur
a 0.9 um représentant le mode 1 (a) et de rayon supérieur a 0.9 pm représentant le mode
2 (b) mesurée par I’OPC (Pallas welas 2000) en fonction de la concentration en nombre
de particules d’aérosols mesurée par le SMPS obtenues tout au long de la campagne de
mesures Toulouse FOG.
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Relation entre la concentration en nombre des grosses particules et la visibilité
horizontale

Nous nous intéressons désormais a la relation entre la concentration en nombre et la
taille des grosses particules mesurée par 'OPC (Pallas welas 2000) et la visibilité horizon-
tale. Ceci nous permet de voir 'impact de la taille des particules mesurées sur la visibilité.

Les Figures 3.35a et 3.35b illustrent la répartition de la concentration en nombre de
grosses particules de rayon supérieur (rouge) et de rayon inférieur (bleu) & 0.9 pm mesurée
par ’OPC en fonction de la visibilité. Afin d’étudier les fluctuations de la visibilité, les
valeurs de visibilité maximale et minimale ont également été étudiées. Les données sont
moyennées toutes les heures.

Tout d’abord, en conditions hors brouillard pour une visibilité supérieure a 5000 m, la
visibilité diminue linéairement avec ’augmentation du nombre de particules quelque soit
leurs tailles (inférieures ou supérieures a 0.9 um). Pour des particules de rayon inférieur
a 0.9 pum, le nombre de particules est compris entre 1 & 100 cm™ pour une visibilité
minimale supérieure a 5000 m. Il varie de 1 & 400 cm™ pour une visibilité maximale
supérieure a 5000 m. Au contraire, pour des particules de rayon supérieur a 0.9 um, le
nombre de particules est plus faible, il est compris entre 1 & 10 cm™ pour la visibilité
minimale et entre 1 & 30 cm™ pour la visibilité maximale.

Ensuite, en période de brume (1000 m < visibilité < 5000 m), pour les particules de
rayon inférieur & 0.9 pm, le nombre varie de 10 & 400 cm ™2 pour une visibilité minimale
comprise entre 1000 et 5000 m et de 100 & 700 cm ™3 pour une visibilité maximale comprise
entre 1000 et 5000 m. Pour les particules de rayon supérieur a 0.9 um, la concentration
est également plus faible, elle varie de 1 a 30 part.cm™ si la brume est discontinue (avec
une visibilité minimale intérieure & 5000 m et une visibilité maximale supérieure a 5000
m) et varie de 2 & 100 cm™3 si la brume a persisté durant toute I’heure (avec une visibilité
maximale toujours inférieure a 5000 m).

En situation de brouillard, lorsque la visibilité est inférieure & 1000 m ou de brouillard
dense pour une visibilité inférieure a 200 m, la dispersion de la concentration en nombre
de particules est plus importante. A partir d’une visibilité minimale intérieure & 200 m,
les concentrations varient principalement de 100 & 1000 part.cm ™2 pour les particules de
rayon inférieur & 0.9 pm alors qu’elles varient de 2 & 500 part.cm = pour les particules de
rayon supérieur a 0.9 pm. Pour une visibilité maximale inférieure a 200 m (Figure 3.35b),
le nombre de cas se raréfie, seule une dizaine de cas est observée. La présence de ces
concentrations de particules suggérent que certains épisodes de brouillard dense ont duré
suffisamment longtemps pour que la visibilité maximale diminue et franchisse la limite
des 200 m. De plus, cela signifie que la visibilité maximale est restée inférieure a 200 m
au moins pendant 1 heure du fait que les données sont moyennées sur 1 heure.

Le Tableau 3.14 récapitule les principales observations faites a partir de la Figure 3.35
et permet d’affiner les résultats tirés de la Figure 3.33 en prenant en compte la taille des
particules mesurée par ’'OPC. A partir du tableau 3.14, nous constatons que, quelque soit
la visibilité, le nombre de particules ayant un rayon supérieur a 0.9 um est toujours plus
faible que celui pour les particules de rayon inférieur a 0.9 pm.
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La connaissance de la visibilité maximale et minimale permet d’identifier une plus
grande variabilité de concentration en nombre de particules. Cette étude a permis de
montrer I'influence de la concentration en nombre de particules mais aussi 'influence de
la taille des particules sur la diminution de la visibilité. Par exemple, a I’aide du tableau
3.14, en période de brouillard dense et pour des particules de rayon inférieur a 0.9 um, le
nombre de particules est plus important (environ 800 cm™3) conduisant & une diminution
de la visibilité maximale. Au contraire, pour des particules de rayon supérieur a 0.9 um, le
nombre de particules est 4 fois plus faible (environ 200 cm™2) par rapport a celui observé
pour des particules de rayon inférieur a 0.9 pum. Toutefois, la visibilité maximale a dimi-
nué en-dessous de 200 m. Cette diminution est essentiellement due a la taille des particules.

Tailles Visi. > 5000 | 1000 < Visi. < 5000 Visi. < 1000 Visi. < 200
des Hors. Brouill. Brume Brouillard Brouill. dense
Particules Visi. | Visi. | Visi. Visi. Visi. Visi. Visi. Visi.
(ppm) Mini. | Maxi. | Mini. Maxi. Mini. | Maxi. Mini. | Maxi.
Rayon < 0.9 [ 1-100 [ 1-400 [ 10-400 [  100-700 | 100-700 | 200-900 | 100-1000 | ~800
Rayon > 0.9 [ 1-10 | 1-30 [ 1-30 | 2-100 [ 2-200 | 30-300 | 2-500 | ~200

TABLE 3.14 — Valeurs de concentrations de grosses particules mesurées par ’OPC' (Pallas
welas 2000) de rayon inférieur et supérieure a 0.9 um en fonction des visibilités minimales
et mazimales moyennées sur 1 heure en situation hors brouillard, de brume, de brouillard
et de brouillard dense.
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FIGURE 3.35 — Répartition de la concentration en nombre de particules de rayon supérieur

et inférieur a 0.9 pm mesurées par I’OPC' (Pallas welas 2000) en fonction de la visibilité

horizontale minimale (a) et mazimale (b) moyennée sur 1 heure. Les barres verticales
noires correspondent aux limites météorologiques de visibilité caractérisant un brouillard
dense (visibilité < 200 m), un brouillard (visibilité < 1000 m), une brume (1000 m <
visibilité < 5000 m), hors brouillard (visibilité > 5000 m).
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3.6 Comportement de I’aérosol sur trois cas d’étude

A la suite des observations tirées de I’étude microphysique effectuée précédemment
pour les deux campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG, une étude spécifique des
spectres granulométriques des aérosols mesurés par le SMPS a été menée sur 3 cas pour
mettre en évidence le comportement des aérosols avant, pendant et aprés un événement

de brouillard.

3.6.1 Caractéristiques de ’aérosol avant les épisodes de brouillard

Les Figures 3.36 a 3.38 montrent 1’évolution du spectre granulométrique de 1’aérosol
de 12:00 UTC (précédent I’événement) jusqu’a 'apparition du brouillard pour trois épi-
sodes : deux épisodes de ToulouseFOG le 19-20 Janvier 2008 et le 25-26 Janvier 2008
et un épisode de ParisFOG le 18-19 Février 2007. Ces 3 épisodes sont des brouillards
radiatifs. Ils se sont formés dans des situations géographiques différentes (a Toulouse et
en région Parisienne) et présentent des concentrations totales différentes en nombre de
particules d’aérosols. Chaque graphique représente un spectre granulométrique moyenné
sur une heure. Ces trois épisodes permettent de compléter les observations et les descrip-
tions microphysiques effectuées pour ’ensemble des cas de brouillard étudiés lors des deux
campagnes. Les Tableaux 3.15 a 3.17 montrent des valeurs de concentration en nombre
d’aérosols, le rayon modal (attention nous considérons le rayon modal dans la description
contrairement aux figures dans lesquelles le diamétre est représenté) et I’écart-type o de
la distribution lognormale des aérosols entre 13:00 et 14:00 UTC, entre 17:00 et 18:00
UTC et 1 heure avant chaque épisode de brouillard définis précédemment.

Cette étude permet de représenter trois principaux comportements de 'aérosol (Fi-
gures 3.36 a 3.38) selon le moment de la journée.

Tout d’abord, entre 12:00 et 16:00 UTC, la concentration en nombre de particules
est relativement faible, expliquée par une couche limite bien développée (due a la diffu-
sion turbulente) dans laquelle les aérosols émis en surface se diluent sur une épaisseur
plus grande. Ceci est confirmé par les résultats du Tableau 3.15 qui montre également
les faibles concentrations pour les 2 modes d’aérosols sauf pour 1’épisode du 19-20 Jan-
vier 2008. En effet, le mode 2 présente une concentration plus élevée de 4000 part.cm 3
contrairement aux 2 autres épisodes. Cette forte concentration est expliquée par le fait que
la distribution a un écart-type élevé de 2.24 et présente un rayon modal d'une valeur de
22.4 nm plus petite que ceux des deux autres épisodes. Cet événement ne posséde que des
particules de tailles plus petites par rapport aux 2 autres épisodes pouvant étre expliqué
par la présence de sources d’émissions trés proches du site d’observation de Météo-France
a ce moment-1 de la journée (présence de la rocade 2 X 2 voies). Malgré 1’épaississement
de la couche limite, les sources d’émissions & proximité influencent fortement la concen-
tration en nombre d’aérosols pour I’événement du 19-20 Janvier 2008.

A partir de 16:00 UTC, la concentration en particules fines submicroniques augmente
brutalement due a la diminution de I’épaisseur de la couche limite et aux émissions im-
portantes en provenance du trafic dense & proximité. Ce phénomeéne est clairement visible
pour 'épisode du 25-26 Janvier 2008 (Figure 3.37) durant lequel la concentration nor-
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Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm~3) (nm)
19-20 Janv. 13:00
2008 (ToulouseFOG) 14:00 810 6.8 1.23 4000 224 224
25-26 Janv. 13:00
2008 (ToulouseFOG) 14:00 2800 8.9 1.48 155 48.4 1.84
18-19 Fév. 13:00
2007 (ParisFOG) 14:00 1700 9.3 175 225 45.5 1.80

TABLE 3.15 — Caractéristiques de la distribution lognormale des aérosols mesurées par le
SMPS entre 18:00 et 14:00 UTC.

malisée augmente de 15 000 part.cm™ & 16:00 UTC a 45000 part.cm™ & 17:00 UTC.
En 1 heure, la concentration normalisée en particules a augmenté de 30000 part.cm—3.
Le Tableau 3.16 montre cette forte augmentation de la concentration en nombre d’aéro-
sols submicroniques dans les deux modes entre le début et la fin de 'aprés-midi. Seules
des émissions locales importantes peuvent expliquer une augmentation aussi rapide en
aérosols fins. Cependant, les valeurs de concentrations varient selon les épisodes. En effet,
I’épisode du 18-19 Février enregistre des concentrations en nombre d’aérosols plus faibles
que les deux autres épisodes. Cette variabilité est expliquée par le fait que les mesures ont
été effectuées dans des lieux géographiques différents. Il est important de noter également
que I’épisode du 25-26 Janvier 2008 enregistre dans le mode 2 une concentration moyenne
plus importante de 33700 part.cm™3 et un rayon modal moyen de 27.5 nm plus petit par
rapport aux 2 autres événements. Des émissions d’intensité différente pourraient expliquer
cette divergence.

Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm~3) (nm)
19-20 Janv. 17:00
2008 (ToulouseFOG) | 18:00 18600 11.3  1.46 10200 372 171
25-26 Janv. 17:00
2008 (ToulouseFOG) | 18:00 26000 8 1.38 33700 275  2.23
18-19 Fév. 17:00
2007 (ParisFOG) 18:00 4000 8.7 1.51 7300 42 1.84

TABLE 3.16 — Idem Tableaw 3.15 mais entre 17:00 et 18:00 UTC.

Entre la fin de aprés-midi et avant la formation du brouillard (pour chacun des épi-
sodes), nous constatons systématiquement que les 2 modes d’aérosol augmentent en taille
(Tableau 3.17). Cette augmentation de la taille des particules peut étre expliquée soit par
les processus de coagulation (collision entre les aérosols), soit par le transfert gaz-particule
(nucléation + condensation) qui est prépondérant en milieu pollué. A l'aide des Figures
3.36 a 3.38, nous observe que les concentrations d’aérosols sont les plus élevées dans le
mode 2 au cours de la soirée. Ces fortes concentrations du mode 2 peuvent étre dues a
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la fois a la diminution de I’épaisseur de la couche limite dans la soirée, aux processus de
coagulation entres les aérosols (pouvant aussi expliquer la diminution des concentrations
du mode 1) et aux émissions locales persistantes. Il est important de bien caractériser ce
mode 2 (mode accumulation) du spectre granulométrique de ’aérosol avant la formation
du brouillard car c’est principalement le mode activable. Les aérosols contenus dans le
mode 1 ont des tailles trop petites et seront négligeables dans la formation des goutte-
lettes nuageuses.

Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm™3) (nm)
19-20 Janv. 19:00
2008 (ToulouseFOG) | 20:00 17700 12.8  1.50 24800 38.7  1.67
25-26 Janv. 21:00
2008 (ToulouseFOG) | 22:00 24200 23.4 239 14300 46.2  1.54
18-19 Fév. 21:00
2007 (ParisFOG) 22:00 8600 16.5 1.57 8300 55 1.59

TABLE 3.17 — Idem Tableau 3.15 mais 1 heure avant la formation de chaque épisode de
brouillard considéré.

Il apparait clairement, lors de la description de ces 3 événements de brouillard radiatif,
une grande variabilité des caractéristiques des aérosols (notamment en concentration et en
taille) a I’échelle de la journée. Cette variabilité montre I'importance de coupler un modéle
météorologique et un module d’aérosol afin de bien représenter 1’évolution journaliére des
aérosols. De plus, la connaissance de la concentration en nombre de particules d’aérosols et
de la taille parait indispensable pour connaitre I’environnement dans lequel le brouillard
peut se former et d’appréhender au mieux l'impact de 1’aérosol sur le cycle de vie du
brouillard.
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FIGURE 3.36 — Evolution du spectre granulométrique de [’aérosol en moyenne horaire
avant la formation du brouillard pour lépisode du 19-20 Janvier 2008 observé pendant

ToulouseFOQG.
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FIGURE 3.37 — Fvolution du spectre granulométrique de [l’aérosol en moyenne horaire
avant la formation du brouillard pour U'épisode du 25-26 Janvier 2008 observé pendant

ToulouseFOG.
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FIGURE 3.38 — Fwvolution du spectre granulométrique de [l’aérosol en moyenne horaire
avant la formation du brouillard pour ’épisode du 18-19 Février 2007 observé pendant

ParisFOG.
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3.6.2 Caractéristiques de 1’aérosol pendant et aprés les épisodes
de brouillard

Les Figures 3.39 a 3.41 présentent 1’évolution du spectre granulométrique de 1’aérosol
mesuré par le SMPS pendant les phases de formation, de développement et aprés la phase
de dissipation du brouillard pour les trois épisodes sélectionnés précédemment. Ces figures
sont complétées par les tableaux 3.18, 3.19 et 3.20 qui présentent respectivement, les ca-
ractéristiques de la distribution lognormale des aérosols lors de la phase de formation,
pendant le brouillard et aprés la phase de dissipation.

Le comportement des aérosols est identique quelque soit 1’évéenement du brouillard
considéré. Nous constatons systématiquement une diminution des aérosols fins (mode 1)
pendant les phases de formation et de enveloppement du brouillard. Les caractéristiques
des aérosols avant la formation du brouillard et lors de la phase de formation sont relati-
vement identiques. Seule la concentration du mode 2 de I’épisode du 25-26 Janvier 2008 a
fortement augmenté probablement, pour les raisons évoquées précédemment (diminution
de I'épaisseur de la couche limite dans la soirée, processus de coagulation entre les aérosols
ou encore émissions locales persistantes en début de nuit). Le processus de coagulation
peut expliquer la diminution de la concentration en nombre d’aérosols du mode 1 qui ont
grossi et se retrouvent dans le mode 2.

Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm~3) (nm)
19-20 Janv. 20:00
2008 (ToulouseFOG) | 21:00 12500 13 1.39 39000 39.5 1.66
25-26 Janv. 22:00
2008 (ToulouseFOG) 23:00 20000 175 2.18 14300 48.2 1.61
18-19 Fév. 22:00
2007 (ParisFOG) 23:00 7800 185 1.82 7400 56.5  1.58

TABLE 3.18 — Caractéristiques de la distribution lognormale des aérosols mesurées par le
SMPS pendant la formation de chaque épisode de brouillard considérés.

Entre les phases de formation et de développement du brouillard, de fortes différences
sont observées. En effet, les concentrations en aérosols des 2 modes diminuent fortement
quelque soit ’épisode et le rayon modal du mode 2 augmente légérement (Tableau 3.18).
A titre d’exemple, lors de I'événement du 19-20 Janvier 2008 représenté sur la Figure
3.39, la concentration du mode 2 diminue brutalement de 25 000 & 23:00 UTC & environ
10000 part.cm=3 & 02:00 UTC. Cette diminution de la concentration du mode 2 peut étre
expliquée par le processus d’activation et/ou du lessivage des particules d’aérosol. Cette
diminution de la concentration en nombre d’aérosols du mode 2 se poursuit progressive-
ment lors de la phase de développement (Figure 3.39 a Figure 3.41). Seul 1'épisode du
19-20 Janvier 2008 enregistre une concentration relativement identique pour le mode 1
entre la phase de formation et la phase de développement (Tableau 3.19). Cette stabilité
de la concentration lors de cet événement est probablement due a des émissions locales se
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produisant durant la soirée pendant laquelle le brouillard s’est formé. De plus, cet épisode
s’est formé plus tot dans la soirée que les 2 autres événements. Tout au long de la phase
de développement et quelque soit I’événement de brouillard, la taille de I’aérosol (mode
1 et mode 2) reste relativement identique, probablement & cause de l'augmentation du
mélange turbulent homogénéisant la couche de brouillard.

Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm™3) (nm)
19-20 Janv. 21:00
2008 (ToulouseFOG) | 05:00 15000 26.4 2.30 12380 49 1.52
25-26 Janv. 23:00
2008 (ToulouseFOG) | 10:00 4600 13 1.72 12000 49 1.68
18-19 Fév. 23:30
2007 (ParisFOG) 07:30 4600 38 2.42 2700 57.5 1.45

TABLE 3.19 — Idem Tableau 3.18 mais lors de la phase de développement du brouillard.
Les calculs ont été effectués sur toute la phase de développement.

Aprés la dissipation du brouillard et quelque soit I’épisode, les concentration en aé-
rosols des 2 modes sont beaucoup plus faibles que celles observées avant et pendant les
phases de formation et de développement du brouillard. La couche de brouillard semble
agir comme un "nettoyeur" de ’atmosphére conduisant & un fort dépdt des aérosols en
surface. Les Figures 3.39 a Figure 3.41 mettent en évidence une légére augmentation de
la concentration en nombre d’aérosols fins dans la matinée provenant de sources d’émis-
sions (trafic automobile) proches des sites de mesures notamment pour I’épisode du 19-20
Janvier 2008. Cette faible augmentation est trés peu visible pour les épisodes du 25-26
Janvier 2008 et du 18-19 Février 2007 & cause de I’heure avancée de la dissipation du
brouillard dans la matinée.

Episode Début Mode 1 Mode 2
Brouillard et Fin N R o N R o
(UTC) | (#.cm™3) (nm) (#.cm~3) (nm)
19-20 Janv. 06:00
2008 (ToulouseFOG) | 07:00 7800 19.5  2.55 4500 46.5 1.58
25-26 Janv. 11:00
2008 (ToulouseFOG) | 12:00 2200 25 2.08 4900 514  1.72
18-19 Fév. 09:00
2007 (ParisFOG) 10:00 1640 11.3 1.42 5200 455 1.86

TABLE 3.20 — Idem Tableau 3.18 mais apres la phase de dissipation du brouillard.

Cette description microphysique montre clairement une forte interaction entre aérosols
et couche de brouillard. Les mesures nous ont permis d’estimer la variabilité des propriétés
de 'aérosol, ce qui sera trés utile pour des études de sensibilité du brouillard aux aéro-
sols. Toutes ces remarques sont en accord avec des études antérieures, notamment celles
effectuées sur la campagne de mesures P6 Valley en atmosphére trés fortement polluée
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(Tableau 3.1). Par exemple, Fuzzi et al. (1998) a montré que le brouillard affecte fortement
la concentration et le spectre granulométrique des aérosols contenus dans I’atmosphére.
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FIGURE 3.39 — FEvolution du spectre granulométrique de [’aérosol en moyenne horaire
pendant et apres le brouillard pour ’épisode du 19-20 Janvier 2008 observé pendant Tou-

louseFOQG.
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FIGURE 3.40 — FEvolution du spectre granulométrique de [’aérosol en moyenne horaire
pendant et apres le brouillard pour 'épisode du 25-26 Janvier 2008 observé pendant Tou-

louseFOG.




dN/dlogR
(#/cm?/nm)

104 3. BROUILLARD : MOYENS D’OBSERVATION ET MESURES MICROPHYSIQUES

Spectre granulo -Feb.19,2007 02:27:06

10° 10

Spectre granulo -Feb.19,2007 05:27:06

10° 10°
granulo -Feb.19,2007 08:27:06

10° 10°

granulo -Feb.19,2007 11:27:06

Spectre granulo -Feh.19,2007 00:27:06 Spectre granulo -Feb.19,2007 01:27:06
10000, e — o 10000 e — e — 10000
Formation
5000 ’A 5000 T 5000
0 1 2 3 - 1 2 3 0 1
10 10 10 10 10 10 10
Spectre granulo -Feb.19,2007 03:27:07 Spectre granulo -Feb.19,2007 04:27:06
10000 10000 10000
5000 ‘!‘r/ﬂ\\ 5000 AA 5000
3 1 2 3 0 1 2 3 0 1
10 10 10 10 10 10 10
Spectre granulo -Feb.19,2007 06:27:06 Spectre granulo -Feb.19,2007 07:27:06 Spectre
10000 10000 10000
5000 5000 5000
00‘")}“\ OM g
10" 10" 10° 10’ 10° 10° 10’
Spectre granulo -Feb.19,2007 09:27:06 Spectre granulo -Feb.19,2007 10:27:06 Spectre
10000, e —— 10000 e — e — 10000 -
Dissipation
5000 5000 5000
0 :MPQK\‘ 0 M\ 3 1
10 10 10 10 10 10 10

FIGURE 3.41 — Fwvolution du spectre granulométrique de [l’aérosol en moyenne horaire
pendant et apres le browillard pour [’épisode du 18-19 Février 2007 observé pendant Pa-

risFOQG.
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3.7 Apport des mesures obtenues par le Forward Scat-
tering Spectrometer Probe (FSSP 100) et discrimi-
nation entre aérosols humides et gouttelettes nua-
geuses

3.7.1 Apport des mesures obtenues par le Forward Scattering
Spectrometer Probe (FSSP 100)

La principale différence sur le volet instrumental entre les deux campagnes de mesures
présentées précédemment est la présence d’'un FSSP 100 lors de la campagne Toulou-
seFOG. Ce travail a été réalisé avec la collaboration de Laurent Gomes et de Frédéric
Burnet (GAME-CNRM/GMEI/MNPCA).

A partir des données obtenues par l'instrument OPC (Pallas welas 2000), des calculs
de contenus en eau liquide ont été effectués lors de la POI 13 de la campagne de mesures
ParisFOG. Ces calculs mettent en évidence de trop faibles valeurs de contenus en eau
liquide. Par exemple, une valeur de 0.015 g.kg~* a été obtenue pour les données recueillies
par 'instrument a 00 UTC lors de la POI 13. Ceci nous a conduit a installer un Forward
Scattering Spectrometer Probe (FSSP 100) lors de la campagne ToulouseFOG afin de
mieux prendre en compte les gouttelettes de taille plus importante.

La Figure 3.42 montre 1’évolution des spectres granulométriques des aérosols moyen-
nés par heure effectués a partir des mesures faites par le SMPS et 'OPC-GRIMM durant
I’épisode de brouillard de la nuit du 28-29 Janvier 2008. Il montre également 1’évolution
des spectres granulométriques des particules (> 0.4 pm) moyennés par heure obtenus par
I'OPC (Pallas welas 2000) et moyennés toutes les 30 minutes obtenus par le FSSP. Il est
important de rappeler que les mesures faites par le SMPS et 'OPC-GRIMM sont effec-
tuées en conditions séches alors que 'OPC (Pallas welas 2000) et le FSSP mesurent en
conditions ambiantes. Afin de se placer dans les mémes conditions, la taille des aérosols
a donc été multipliée par 2. En effet, pour des humidités proche de 80 %, les aérosols
s’hydratent et grossissent a partir de leur humidité relative de déliquescence (cf. Cha-
pitre 2.1.3). Au-dela de 80 % d’humidité relative, le facteur de grossissement augmente
fortement et devient supérieur & 2. Pour simplifier et en s’appuyant sur I’étude de Hénel
(1976) (modele Hénel), le facteur de grossissement de 2 semble pertinent compte tenu
de la composition chimique analysée de I’aérosol (Chapitre 3.4.3) pour se placer dans les
conditions environnementales ambiantes.

La Figure 3.42 met en évidence la bonne cohérence entre les mesures obtenues par le
SMPS et les mesures obtenues par 'OPC-GRIMM. La présence de 'OPC-GRIMM per-
met d’obtenir la fin du spectre granulométrique des aérosols. Cependant, en comparant
avec les mesures de ’'OPC (Pallas) nous constatons que 'OPC-GRIMM ne mesure pas ef-
ficacement les particules de diamétres supérieurs a 1 pum. En effet, ’TOPC-GRIMM semble
sous-estimer la concentration de particules en comparaison avec les mesures effectuées par
I’OPC (Pallas welas 2000). Ceci est expliqué par le dispositif instrumental. Pour atteindre
I'instrument, les particules doivent traverser un tuyau de longueur supérieure a 2 métres.
De ce fait, elles se déposent en grande partie dans le tuyau et n’arrivent pas jusqu’a
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FIGURE 3.42 — Fvolution des spectres granulométriques des particules d’aérosols mesurés
par le SMPS et 'OPC-GRIMM, évolution des spectres granulométriques des particules
mesurés par 'OPC (Pallas welas 2000) et le FSSP lors de ['épisode du brouillard du
28-29 Janvier 2008 observé pendant ToulouseFOG.

I'instrument. Inversement, I’'OPC (Pallas) semble avoir une faible efficacité de mesures
dans les toutes premiéres classes de particules entre 0.5 et 1 um si 'on compare avec les
mesures obtenues par le SMPS.

Comme nous 'avons vu précédemment, les données obtenues par 'OPC (Pallas welas
2000) mettent clairement en avant un mode centré vers un diameétre de 1 pm (rayon modal
de 0.5 pm) avec une forte concentration et un deuxiéme mode moins marqué vers 3 pum
en concentration moins importante mis également en évidence dans 1’étude précédente.
Un troisiéme mode est observé par le FSSP vers 7-8 um et non observé par ’OPC. De
plus, le FSSP enregistre aussi des gouttelettes au-dela de 10-15 um. Les concentrations en
gouttelettes sont alors trés faibles et se situent entre 1 et 10 cm™.um~!. La présence de
grosses gouttelettes mesurées par le FSSP et pas vues par le Pallas welas 2000 permettent
d’obtenir des contenus en eau liquide légérement plus réalistes et déja rencontrés dans
un brouillard malgré leur trés faibles concentrations (Wendish et al., 1998). Il semblerait
qu’il manque également un mode vers 20-25 pm non mesuré ici afin de pouvoir obtenir
un contenu en eau liquide plus réaliste (Wendish et al., 1998).
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3.7.2 Discrimination entre aérosols humides et gouttelettes nua-
geuses

Nous avons souligné précédemment dans la partie 3.5.4 que la grande majorité des
particules mesurées par 'OPC (Pallas welas 2000) pourrait correspondre a des aérosols
humides et non a des gouttelettes. Cette supposition est confirmée par plusieurs travaux
mettant également en évidence que les brouillards se formant en milieu trés pollué, ce qui
est le cas dans notre étude, sont essentiellement constitués de concentrations d’aérosols
humides non activés et de gouttelettes nuageuses relativement faibles (Yuskiewicz et al.,
1998; Frank et al., 1998; Kokkola et al., 2003). Dans cette section, nous allons essayer de
déterminer une méthode permettant de discriminer les aérosols humides des gouttelettes.
Ceci nous permettra de connaitre les concentrations réelles en nombre de gouttelettes
nuageuses mesurées par 'OPC (Pallas welas 2000).

Calcul du diamétre critique d’activation et détermination de la concentration
en nombre de gouttelettes

Selon I’étude microphysique effectuée dans les parties 3.4.5 et 3.5.3, les spectres gra-
nulométriques des particules mesurées par ’'OPC (Pallas welas 2000) présentent souvent
un mode majoritairement centré sur un rayon de 0.5 pm. Il apparait donc nécessaire pour
notre étude de savoir s’il faut considérer ce mode comme étant des gouttelettes nuageuses
ou comme des aérosols humides non activés. Afin de répondre & cette problématique, nous
nous baserons sur I’épisode de brouillard se produisant dans la nuit du 18-19 Février 2007
(POI 13) de la campagne de mesures ParisFOG. Suite aux analyses chimiques présen-
tées dans la section 3.4.3, I'aérosol est constitué essentiellement de composés chimiques
influencant principalement le terme de Raoult (Terme B, Eq. 2.4). Le terme de Kelvin
est constant, aucune des espéces chimiques analysées n’influence la tension de surface de
’aérosol et donc n’influence le terme de Kelvin (Terme A, Eq. 2.3), et vaut 2.11*¥107°.

Le diameétre critique d’activation a partir duquel les CCN vont s’activer en gouttelettes
nuageuses est obtenu a 'aide de ’équation 3.1. A partir de la théorie de Kohler et de la
connaissance de la sursaturation critique S. (Eq. 2.6), il est possible de déterminer le
diametre critique d’activation des CCN noté D.. Etant donné 'impossibilité de connaitre
la sursaturation dans une couche de brouillard, la valeur de la sursaturation critique est
donnée par la simulation numérique du cas de référence qui sera présentée dans le Chapitre
5 et prend la valeur moyenne de 0.076 %. Cette valeur de sursaturation est réaliste pour
un brouillard radiatif, une étude de sensibilité a la sursaturation sera présentée dans la
suite (cf. Tableau 3.21). Ainsi pour une valeur de sursaturation critique de 0.076 %, la
valeur du diameétre critique des CCN est de 1.8 um (ou de rayon de 0.9 pm). L’équation
permettant d’obtenir cette valeur est :

b (1) o

A partir du diamétre critique d’activation D, (qui correspond & un diamétre humide),
nous pouvons connaitre précisément la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses
a partir des données obtenues par 'OPC (Pallas welas 2000). Les particules mesurées par
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I'OPC (Pallas welas 2000) de diamétres inférieurs & 1.8 pm correspondent donc a des aé-
rosols humides non activés. Par conséquent, les particules présentes dans le mode 1 centré
sur un diameétre de 1 pm (rayon de 0.5 um) mesuré par ’'OPC (Pallas welas 2000) présent
tout au long du cycle de vie du brouillard ne représente pas des gouttelettes nuageuses
mais des aérosols humides qui ne se sont pas activés.

Toutefois, il est trés important de souligner que la sursaturation est un paramétre qui
varie tout au long du cycle de vie du brouillard conduisant a des valeurs de diamétre
d’activation différentes et donc a des valeurs de concentrations en nombre de gouttelettes
nuageuses différentes.

Le tableau 3.21 répertorie la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses moyen-
nées toutes les 10 minutes (obtenue par 'OPC Pallas welas 2000) en fonction de la valeur
de la sursaturation critique S.. Nous pouvons ainsi déterminer précisément la concen-
tration en nombre de gouttelettes nuageuses selon la sursaturation critique. Toutes les
particules mesurées par 'OPC (Pallas welas 2000) ayant une taille supérieure au dia-
metre critique d’activation sont considérées activées et sont des gouttelettes nuageuses.
Toutes les particules ayant une taille inférieure au diameétre critique d’activation sont
considérées non activées et restent au stade d’aérosols humides.

Comme indiqué auparavant, les valeurs de sursaturation critique sont difficiles a esti-
mer seulement & partir des observation et peuvent étre différentes tout au long du cycle
de vie du brouillard. Ainsi, ce tableau permet d’obtenir des "fourchettes" de valeurs de la
concentration minimale et maximale en nombre de gouttelettes nuageuses (moyennées sur
10 minutes) pendant le cas d’étude de la POI 13 de la campagne ParisFOG. Ces valeurs de
concentration en nombre de gouttelettes seront indispensables pour valider la simulation
de référence dans le volet modélisation de notre étude présentée dans le Chapitre 5.

Sursaturation Diamétre Concentration en
Critique critique nombre de gouttelettes

Sc d’activation N (#.cm™3)

(%) D, (um) Données OPC (pallas)
0.2 0.7 40/700

0.11 1.3 1/270

0.076 1.8 0/140

0.027 5.2 0/20

TABLE 3.21 — Sensibilité de la sursaturation critique S. sur le diameétre critique d’activa-
tion D, et sur la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses N. Les concentrations
en nombre de gouttelettes sont moyennées sur 10 minutes et sont représentées par leurs
valeurs minimales et maximales sur [’ensemble de l’épisode du brouillard de la POI 13 de
la campagne de mesures ParisFOG.
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Comparaison entre la concentration en nombre de CCN et la concentration
en nombre de gouttelettes

A partir de la théorie k-Kohler présentée par Petters et Kreidenweis (2007), le coeffi-
cient d’hygroscopicité x prend la valeur de 0.295 pour la composition chimique de I’aérosol
spécifique & notre étude (k = ) . €k; ol € est la fraction volumique de chaque espéce chi-
mique 7 contenu dans 1'aérosol sec).

La connaissance du diameétre sec critique d, a partir duquel les aérosols deviennent des
CCN capables de s’activer en gouttelettes nuageuses dépend de la sursaturation critique
S. et de la valeur de k. La valeur du diamétre sec critique d, est donnée par :

dy = (2 (é) : /@5561>§ (3.2)

ol A est le terme de Kelvin égal a 2.11¥107 dans notre étude,  est le coefficient d’hy-
groscopicité et S, est la sursaturation critique.

La Figure 3.43 permet de déterminer le diameétre sec des CCN pour différentes valeurs
de sursaturation critique et de k. Pour notre cas d’étude de la POI 13 de la campagne de
mesures ParisFOG, a l'aide de la Figure 3.43 et de I'équation 3.2, le diamétre critique sec
des CCN, noté d,, susceptibles de s’activer en gouttelettes nuageuses est de 0.2 pm pour
une valeur de k=0.295 et de S.=0.076 %.

Sursaturation Diamétre Concentration en
Critique critique des | nombre de CCN
S. CCN d, Ncen (#.cm™3)
(%) (um) Données SMPS
0.2 0.1 1900,/4900
0.11 0.15 900,/1900
0.076 0.2 530/1000
0.027 0.4 6/90

TABLE 3.22 — Sensibilité de la sursaturation critique S. sur le diamétre critique sec et
sur la concentration en nombre de CCN. La valeur de r est de 0.295. Les concentrations
en nombre de CCN sont moyennées sur 10 minutes et sont représentées par leurs valeurs
minimales et mazimales sur l’ensemble de [’épisode du brouillard de la POI 13 de la
campagne de mesures ParisFOG.

Connaissant cette valeur de diamétre critique sec, il est ainsi possible de déterminerai
précisément la concentration en nombre de CCN pouvant s’activer en gouttelettes nua-
geuses a partir des données obtenues par le SMPS.

La théorie utilisée ci-dessus pour discriminer les aérosols humides des gouttelettes
nuageuses suppose que chaque CCN forme une gouttelette nuageuse. Mais a partir des
données obtenues par le SMPS, nous constatons que la concentration en nombre de CCN
est en permanence supérieure a la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses
obtenue par 'OPC (Pallas welas 2000) quelque soit la sursaturation critique. En effet,
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Sursaturation critique S, (en %)

0,01
0,01 0,1 1

Diameétre sec de ’aérosol d, (en um)

FIGURE 3.43 — Diametre secs des CCN susceptibles de s’activer en fonction de la sursa-
turation critique de la masse d’air pour différentes valeurs de k. Le trait noir représente
notre cas d’étude avec un k=0.295. La figure est basée sur ’étude de Petters et Kreiden-
weis (2007).

en comparant les tableaux 3.21 et 3.22, les concentrations en nombre de CCN obtenues
a partir des données SMPS sont 5 a 7 fois supérieures aux concentrations en nombre de
gouttelettes mesurées par ’'OPC selon la sursaturation critique.

La raison principale pour expliquer cette forte différence provient de la difficulté a pou-
voir comparer précisément le nombre de CCN avec le nombre de gouttelettes nuageuses
pendant le cycle de vie du brouillard. En effet, 'activation des CCN se produit essen-
tiellement au sommet du brouillard & I'endroit ou le taux de refroidissement (et donc la
sursaturation) est le plus élevé. Il apparait donc impossible, du point de vue expérimental,
de pouvoir mesurer le nombre de gouttelettes créées a une altitude aussi importante. Les
instruments microphysiques qui sont généralement installés en surface permettent d’avoir
uniquement des mesures de concentrations (et de tailles) de gouttelettes qui ont été a
I'origine créées au sommet du brouillard. Entre le sommet du brouillard et la surface,
plusieurs processus tels que les processus dynamiques (notamment le mélange turbulent)
et les processus microphysiques (notamment la coalescence et la sédimentation) pouvant
alors modifier les concentrations de gouttelettes. Placer des instrument mesurant les ca-
ractéristiques des aérosols (SMPS) et celles des gouttelettes (Pallas welas 2000) a I’endroit
ou 'activation des CCN a lieu serait alors idéal. Ceci conduit donc a pouvoir suivre I'ac-
tivation du point de vu instrumental au sommet du brouillard tout au long du cycle de
vie afin de comparer de maniére pertinente le nombre de CCN activés avec le nombre de
gouttelettes mais serait difficilement irréalisable. L’idée originale serait de pouvoir placer
des instruments de mesures microphysiques a différentes altitudes a ’aide d’un ballon




3. BROUILLARD : MOYENS D’OBSERVATION ET MESURES MICROPHYSIQUES 111

captif ou sur un méat de mesures par exemple mais poserait des problémes d’organisation
et/ou de dispositifs expérimentaux comme le poids des instruments, le cott financier, la
sécurité aérienne, la qualité des mesures, la fluctuation du ballon captif...

A la suite des remarques précédentes, la comparaison entre le nombre de CCN et le
nombre de gouttelettes nuageuses ne peut alors s’effectuer qu’au moment de la formation.
La phase de formation du brouillard est une phase relativement rapide pendant laquelle le
brouillard peut trés vite se développer verticalement et le sommet atteindre une altitude
importante. Cependant, la formation du brouillard se produit, dans le cas de brouillard
radiatif, en surface a I’endroit ot les instruments sont installés. Il semble alors pertinent
de pouvoir faire la comparaison a ce moment la du cycle de vie du brouillard. Mais comme
le montre les tableaux 3.21 et 3.22, pour une faible valeur de la sursaturation comme par
exemple de 0.027 %, la concentration en nombre de CCN activés reste 5 fois supérieure
a la concentration en nombre de gouttelettes mesurée par 'OPC (en discriminant les
aérosols humides des gouttelettes selon la méthode expliquée ci-dessus). Cette différence
pourrait provenir de l'incertitude des instruments de mesures utilisés. En effet, soit le
SMPS surestime le nombre de CCN, soit ’'OPC (Pallas welas 2000) sous estime le nombre
de gouttelettes nuageuses. Il est important de noter également qu'une valeur surestimée de
la sursaturation fournie par I’étude de modélisation engendrerait des valeurs différentes
de diamétre critique sec d, et de diamétre critique d’activation D, influencant ainsi le
nombre de CCN et le nombre de gouttelettes. Mais pour toutes les valeurs de sursatura-
tion étudiées, il existe une différence importante (5 & 7 fois) entre le nombre de CCN et
le nombre de gouttelettes observés.

Cette discussion met en évidence les incertitudes liées aux mesures granulométriques ef-
fectuées par le SMPS et 'OPC (Pallas welas 2000). Toutefois, ces instruments constituent
lors des campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG réalisées dans ce travail les
seuls moyens d’observation microphysiques mis & notre disposition pour étudier finement
les aérosols et les gouttelettes nuageuses. Cependant, des instruments supplémentaires
comme un PVM (Particulate Volume Monitor) par exemple qui mesure directement le
contenu en eau liquide pourrait permettre de valider considérablement les données obte-
nues par 'OPC (Pallas welas 2000).

Nous avons présenté ici un exemple afin de discriminer les aérosols humides des gout-
telettes nuageuses. Il est important de souligner que cette discrimination dépend forte-
ment de la sursaturation critique (et donc du taux de refroidissement) rencontrée dans le
brouillard (au sommet) et provient ici de la simulation du cas d’étude de la POI 13 de la
campagne ParisFOG qui sera présentée dans le Chapitre 5. Il est trés difficile de connaitre
la valeur observée de la sursaturation dans un brouillard. En effet, aucun dispositif ins-
trumental ne permet de réaliser cette mesure dans un brouillard (notamment au sommet
du brouillard). La sursaturation critique est un parameétre qui varie en permanence dans
le temps. Selon la valeur de sursaturation critique, les valeurs du diameétre sec critique
de I'aérosol et diametre d’activation des CCN peuvent alors varier tout au long du cycle
du brouillard. Cependant, le tableau 3.21 permet d’obtenir une "fourchette" de valeurs
de la concentration en nombre de gouttelettes pendant 1’épisode du 18-19 Février 2007
survenue au cours de la campagne de mesures ParisFOG. Cet épisode correspond au cas
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étudié dans le volet modélisation dans notre étude.

Il est difficile également d’admettre ’absence de gouttelettes nuageuses supérieures a
10 um au sein d’une couche de brouillard. L’existence de ces gouttelettes est importante
pour I’étude du contenu en eau liquide mais leur concentration resterait faible. La présence
d’un instrument de type PVM-100 qui mesure directement le contenu eau liquide sans
prendre en compte les spectres granulométriques des gouttelettes pourrait indiquer la
présence ou non de ces gouttelettes. Pour la suite de I’étude, nous nous intéresserons
principalement & la concentration en gouttelettes nuageuses, résultat direct de ’activation
des aérosols.
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3.8 Résumé

Ce chapitre a traité le volet observation de notre étude. Deux campagnes de mesures
ParisFOG et ToulouseFOG ont été réalisées au cours des hivers 2006-2007 et 2007-2008
respectivement. Les sites d’observation sur lesquels les mesures ont été effectuées ainsi
que les différents instruments utilisés en particulier microphysiques ont été répertoriés.
Un bilan de la banque de données recueillies des deux campagnes a été réalisé.

Compte tenu de la thématique de cette thése, notre étude s’est focalisée essentiellement
sur les données microphysiques. Plus de 9 mois de données microphysiques (aérosols et
gouttelettes nuageuses) ont été recueillies, traitées et présentées. Le Tableau 3.23 présente
les principaux résultats du volet observation de notre étude. Ainsi, les caractéristiques
de l'aérosol (taille et concentration) mesurées par le SMPS ont été analysées avant, pen-
dant et aprés certains épisodes de brouillard sélectionnés au cours des deux campagnes
de mesures. La variabilité journaliére des propriétés de I'aérosol a été montrée. Ceci nous
a conduit & affirmer que la grande majorité des cas de brouillard observés au cours des
deux campagnes se forment systématiquement dans des milieux relativement pollués dans
la soirée. Plusieurs processus dynamiques comme la sédimentation ou l'activation des aé-
rosols ont été mis en évidence selon le cycle de vie du brouillard.

Les propriétés des gouttelettes nuageuses (taille et concentration) ont également été
mesurées par un OPC (Pallas welas 2000), analysées en fonction du cycle de vie (forma-
tion, développement et dissipation) de certains épisodes de brouillards radiatifs. L’OPC
met en évidence systématiquement un mode de particules non activées centré sur un
rayon de 0.5 pm. Un deuxiéme mode centré sur un rayon de 1.5 um a également été mis
en évidence correspondant & des gouttelettes nuageuses. Plusieurs processus comme par
exemple la sédimentation des gouttelettes intervenant dans la couche de brouillard ont été
mis en avant au cours du cycle de vie du brouillard. Une forte variabilité en concentration
de particules mesurée par 'OPC (Pallas welas 2000) a été observée.

Un complément d’information a ’aide d’un autre instrument mesurant les gouttelettes
nuageuses FSSP 100 nous a permis de compléter les mesures obtenues par ’OPC. Une
étude supplémentaire a été nécessaire afin de discriminer les aérosols humides des gout-
telettes nuageuses. Cette discrimination a été indispensable pour déterminer précisément
les concentrations en nombre de gouttelettes déja rencontrées dans des études précédentes
(Wendish et al., 1998; Miles et al., 2000). Les valeurs de la concentration en nombre de
gouttelettes nuageuses dépendent fortement de la sursaturation critique. Celle-ci influence
le diamétre sec critique a partir duquel les CCN sont susceptibles de s’activer en goutte-
lettes nuageuses. Elle influence également le diamétre critique d’activation a partir duquel
les CCN deviennent des gouttelettes nuageuses. La concentration en nombre de goutte-
lettes nuageuses de notre cas d’étude représentant 1'épisode de brouillard survenu dans la
nuit du 18-19 Février 2007 peut varier de 0 & plusieurs centaines de gouttelettes.cm™ en
fonction de la sursaturation critique (et donc du taux de refroidissement) rencontrée au
sommet du brouillard. Plusieurs processus comme par exemple la sédimentation des gout-
telettes intervenant dans la couche de brouillard ont été également mis en avant au cours
du cycle de vie du brouillard. Ces processus peuvent fortement influencer les mesures de
concentration en gouttelettes nuageuses effectuées en surface.
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Chapitre 4

Configuration du modéle Méso-NH
couplé au module d’aérosol ORILAM
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Cette section est consacrée a la configuration du modéle atmosphérique non-hydrostatique
Méso-NH couplé au module d’aérosol ORILAM permettant la réalisation de simulations
d’une couche de brouillard radiatif. Le schéma de turbulence, le schéma microphysique et
le schéma radiatif utilisés dans le modéle Méso-NH seront décrits. Le module d’aérosol
ORILAM sera ensuite présenté. Le couplage du modéle Méso-NH et du module d’aérosol
ORILAM est effectué par lintermédiaire de la paramétrisation d’activation des aérosols
tirée des études de Abdul-Razzak et al. (1998); Abdul-Razzak et Ghan (2000, 2004). Lors

de ce travail, ce schéma d’activation fut implémenté dans le modele Méso-NH.

4.1 Le modéle Méso-NH

Méso-NH est un modéle atmosphérique non-hydrostatique a aire limitée développé
conjointement par le Laboratoire d’Aérologie (UMR 5560 UPS/CNRS) et par le CNRM-
GAME (URA 1357 CNRS/Météo-France). Il est capable de simuler les mouvements atmo-
sphériques depuis 1’échelle synoptique jusqu’au la micro-échelle (échelle de la turbulence).
Une description détaillée du modéle Méso-NH est donnée par 1’étude de Lafore et al.
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(1998) et sur le site web a l'adresse http ://mesonh.aero.obs-mip.fr/mesonh/.

Pour répondre a la problématique d’interactions entre les processus dynamiques - mi-
crophysiques - radiatifs, le modéle Méso-NH a été couplé au module d’aérosol ORILAM
(ORganic Inorganic Lognormal Aerosol Model). Cette configuration permettra de mettre
en évidence l'influence des propriétés des aérosols sur la formation et le développement
d’une couche de brouillard radiatif. Les différentes paramétrisations jouant un role dans
la modélisation du brouillard telles que le schéma de turbulence, le schéma microphysique
et le code radiatif seront décrites de fagon succincte dans les paragraphes suivants.

4.1.1 Schéma de turbulence

Pour la réalisation des simulations 1-D présentées dans la suite du travail, le traitement
de la turbulence dans le modéle Méso-NH est effectué a l'aide du schéma de turbulence
de Cuxart et al. (2000). Il permet de réaliser des simulations sur une gamme d’échelles
allant des LES (Large Eddy Simulations) a des simulations méso-échelles. Ce schéma de
turbulence est basé sur le modéle de turbulence 3D développé par Redelsperger et Som-
maria (1981) (RS81 dans la suite) d’ordre 1.5 en TKE pronostique ou les variances pour
la température potentielle et 'humidité ne sont pas pronostiques mais diagnostiquées a
partir des quantités moyennes et de la TKE (Turbulent Kinetic Energy). En 1-D, les gra-
dients horizontaux ne sont pas considérés.

L’approche utilisée dans ce schéma de turbulence est trés proche de celle de RS81.
Ainsi, les moments d’ordre 2 (variances et flux turbulents) sont divisés en une partie iso-
trope et en une partie anisotrope. La partie isotrope représente 1’équation pronostique de
la TKE alors que la partie anisotrope est stationnarisée, ce qui nécessite des formulations
diagnostiques pour les flux et variances. Compte tenu de I'objectif de I'étude, le schéma
ne sera pas présenté en détail, le lecteur se référera aux travaux de Cuxart et al. (2000)
pour une description plus approfondie.

En configuration 1-D, I'hypothése d’homogénéité horizontale est établie, ’équation
pronostique de la TKE (partie isotrope) devient :

de 1 0 —ou g — 1 0 , Oe e
= ——(pres0E) — WU, — 6 ——(ComprerLe? —C.— (4.1
ot Pref alL‘j (p fwe) W 0z + eyrefw V+ Pref 8x]( 2mPref£C al']> L ( )

Dans l'ordre, les termes présents a droite de I’équation représentent respectivement
le terme d’advection de TKE, la production par cisaillement (production dynamique), la
production thermique, la diffusion et la dissipation. Le terme de dissipation € est paramé-
tré en utilisant la relation de Kolmogorov (1942).

Le traitement de la partie anisotrope des flux turbulents donne les formulations sui-
vantes :

oy = 2L % (4.2)
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Wil = %%&%@g (4.3)

Wi = —_iw CLme%% (4.4)

W = —_iwcimei% (4.5)

W= (16)

7% = 22T 6 ) (47

672 = ClLQ(g—Zg—z)gb (4.8)

7= G e (49)

Les constantes Cs,,, C., Cs, C,, C,,, C1 et Cy sont tirées de RS81. Les paramétres
¢ et 1Y correspondent respectivement & l'inverse des nombres de Prandtl et Schmidt et
permettent d’augmenter ou de limiter le mélange turbulent en fonction de la stabilité. De
plus, le terme de production thermique présent dans I’équation pronostique de la TKE
(4.1) est exprimée en fonction des flux turbulents de 6 et r, et devient :

w0, = Egw'0 + Epoistw, (4.10)

ou Fy = %“ et Eoist = 0.610. Ces facteurs peuvent avoir des valeurs différentes en présence
de nuages. Ces termes sont modifiés par la condensation décrite par un schéma sous-maille.

Les flux turbulents sont définis en utilisant les coefficients d’échange turbulent. En po-
sant Ky = %Cise%gb dans I’expression de w’#’, nous obtenons I'expression du flux turbulent
vertical : 5

1l —
w'f = K¢8z (4.11)

K est le coefficient d’échange turbulent et peut prendre des valeurs différentes pour le
vent, la température et ’humidité. Ainsi si K est positif, le flux s’écoule dans le sens du
gradient. Tous ces termes diagnostiques de la partie anisotrope font intervenir le parameétre
L correspondant a la longueur de mélange. Il y a plusieurs maniéres pour calculer cette
longueur de mélange L. Elle peut étre définie a partir de considérations physiques comme
celle de Bougeault et Lacarrére (1989) (BL89 dans la suite) ou Deardorff (1980). Ces
formulations sont disponibles dans le modeéle Méso-NH. La formulation de la longueur de
mélange L utilisée dans notre étude est celle de BL89. Celle-ci est basée sur le principe
de conservation d’énergie d’'une parcelle d’air. A un niveau donné, une parcelle d’air aura
comme énergie cinétique la TKE a ce niveau. La longueur de mélange est donc liée aux
distances que pourra parcourir cette parcelle d’air vers le haut et vers le bas avant d’étre
stoppée par les effets de flottabilité ou par le sol dans le sens descendant. La formulation
de la longueur de mélange est la suivante :

3
2

L= (0.5(L 3aown + L 5ur))™ (4.12)
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ol Ly, et Lgoyn sont définis comme :

/Z "9 0(2) — 6(2))de = —e() (4.13)

/ L) — 0(2)de = —e(2) (4.14)

—Lgown Quref

Cette longueur de mélange a le principal avantage d’étre basée sur des postulats phy-
siques sans utiliser de formulations empiriques. Elle correspond également & une fermeture
non locale permettant de prendre en compte la stabilité globale de la couche limite.

Le schéma de turbulence présenté ci-dessus est utilisé dans toutes les simulations pré-
sentées dans cette these.

4.1.2 Schéma microphysique

Trois schémas microphysiques pour les nuages chauds sont actuellement implémentés
dans le modéle Méso-NH. Le plus simple est le schéma a un moment développé par Kess-
ler (1969) qui pronostique le contenu en eau nuageuse et le contenu en eau de pluie. Les
deux autres schémas microphysiques sont des schémas a deux moments qui prédisent le
contenu en eau nuageuse et en eau de pluie et la concentration de gouttelettes nuageuses
et de pluies. Le premier qui a été implémenté est le schéma C2R2 développé par Cohard
et Pinty (2000a,b); Cohard et al. (2000). Le deuxiéme schéma est celui développé par
Khairoutdinov et Kogan (2000) (KHKO dans la suite) et qui a été implémenté et validé
par Geoffroy (2007). Ce schéma a été spécialement congu pour des simulations de nuages
de couche limite faiblement précipitants, ce qui est représentatif des cas de brouillard.
Les seuls hydrométéores précipitants sont de la bruine ayant un diamétre de l'ordre de
plusieurs dizaines de micromeétres.

Ainsi, la paramétrisation de Khairoutdinov et Kogan (2000) semble étre bien appro-
priée pour I’étude du brouillard et sera donc utilisée pour les simulations effectuées pour
le travail de modélisation du brouillard.

Le schéma KHKO utilise 5 variables pronostiques :
Les concentrations de particules d’aérosols activées (CCN activés) N, (particules.cm™3)
Les concentrations de gouttelettes nuageuses N, (particules.cm™3)
Les concentrations de gouttes de bruine N, (particules.cm™2)
Le rapport de mélange en eau nuageuse 7. (kg.kg™!)

— Le rapport de mélange en eau précipitante 7, (kg.kg™')

Pour chaque variable pronostique, les équations de conservation dans le schéma KHKO
s’écrivent de la facon suivante :

ON, 0N, ON, ON,

o [W]PNM + [W]ACT + [W]EVAPC (4.15)
O 12 s + Pelacr + (o se + (el aro + [ acen + (o]
or gy levm 57 1ACT 57 JSEDC 57 JAUTO o7 JACCR 5y [EVAPC

(4.16)
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o (e st acr G speH o Lavror+ e acen+H o lconve + ]
5 = lgpipvmtlglacr g sepetl5r lavrotl  lacor 5 [coNDC t(f;fgpc*
ON, 0N, ON, ON, ON, ON, '
T [W]PNM + [W]SEDR + [W]AUTO + [W]ACCR + [W]EVAPR (4.18)
87“7« aTr 8Tr @Tr (‘)rr
ot = [E]PNM + [E]SEDR + [E]AUTO + [E]EVAPR (4.19)

PNM représente la contribution des Processus Non Microphysiques (advection, tur-
bulence, etc.). Les notations ACT, SEDC, SEDR, AUTO, ACCR, CONDC, EVAPC et
EVAPR correspondent aux contributions des processus uniquement microphysiques, c’est
a dire respectivement, ’activation, la sédimentation de I’eau nuageuse, la sédimentation
de 'eau de bruine, 'autoconversion, 1’accrétion, la condensation, 1’évaporation de ’eau
nuageuse et ’évaporation de I’eau de bruine. Il est également important de souligner que
dans le schéma KHKO, la condensation de la vapeur d’eau sur les hydrométéores préci-
pitants n’est pas représentée dans la paramétrisation.

Pour fermer ce systéme d’équations, les termes de la partie droite (ON,0t| pyar, ONLOt| acT,
etc.) sont paramétrés en fonction des variables pronostiques. Les paragraphes suivants

présentent les paramétrisations de chaque processus microphysique intervenant dans le
schéma KHKO.

La formation de ’eau nuageuse est due essentiellement aux processus de conden-
sation (CONDC) et d’activation (ACT). Ces derniers sont les deux termes sources formant
la concentration de gouttelettes nuageuses et le rapport de mélange en eau nuageuse du-
rant le temps de vie du nuage. Ces processus sont difficiles & modéliser explicitement
car ils dépendent de la valeur de la sursaturation locale, maximale (pour le processus
d’activation) et moyenne (pour le processus de condensation), en présence de CCN et
de gouttelettes. Les valeurs maximales de sursaturation sont trés faibles comparées aux
autres types de nuages de couche limite, de l'ordre de 0.001 % & 0.1 %.

L’originalité de ce travail est que la paramétrisation de I'activation des CCN de KHKO
a été modifiée et remplacée par la paramétrisation de Abdul-Razzak et al. (1998); Abdul-
Razzak et Ghan (2000, 2004) et sera détaillée dans la suite de I’étude. Une fois le maximum
de sursaturation atteint par la masse d’air considérée, il faut atteindre une valeur de
sursaturation plus importante pour activer de nouvelles gouttelettes permettant ainsi
d’activer des CCN supplémentaires. Pour cela, il est indispensable "de garder une trace"
de la sursaturation maximale tout au long du cycle de vie du nuage. Cohard et al. (2000) a
donc introduit une variable pronostique, N,, représentant la concentration de CCN activés
a l'instant t :
Na(t) = maz(Na(t — dt), Neon(£)) (4.20)

Le terme N, (t — dt) correspond a la concentration de CCN activés au pas de temps
précédent (t - dt) et le terme Neeon est la concentration de CCN activés a U'instant t. Afin

de bien fixer les idées, le terme Noon provient du schéma d’activation de Abdul-Razzak
et al. (1998); Abdul-Razzak et Ghan (2000, 2004) dans notre étude.

La concentration de CCN activés (gouttelettes nuageuses) correspond a la différence
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entre le nombre de CCN activables a la sursaturation diagnostiquée dans une maille
et le nombre de CCN déja activés dans la méme maille au pas de temps d’avant. La
concentration de gouttelettes nuageuses dues a l'activation s’écrit :

(3Nc) = maz(0, Nocn(t) — No(t — dt))/At (4.21)
o ) acr

Les processus réversibles de condensation/évaporation sont traités implicite-
ment par un ajustement a la saturation (Langlois, 1973; Cohard et Pinty, 2000a). En
effet, le rapport de mélange en eau liquide est généralement dérivé d’un ajustement a la
saturation : a chaque pas de temps, on suppose que toute la masse de vapeur sursaturée
disponible dans une maille est instantanément condensée, et réciproquement pour I’évapo-
ration. Cet ajustement n’est valable qu’en présence de petits hydrométéores. L’intérieur
des nuages est supposé étre en équilibre thermodynamique. Le taux de condensation est
obtenu en résolvant ’équation :

L,(T)

T —Tx)+
(T T4+ =g

(TVS(T) - TV*) =0 (422)

T* et r,x sont des valeurs de température et de rapport de mélange en vapeur d’eau a
I'équilibre aprés intégration de tous les autres processus explicites. r,4(T") est le rapport de
mélange en vapeur d’eau saturant; L,(7") est la chaleur latente de vaporisation et C,, la
capacité calorifique de 'air nuageux. Le taux de condensation est donnée par ’équation :

(87“0) = max(re,rv x —r,s(T)) /At (4.23)
It ) conpe

Le calcul du transfert radiatif et de la sédimentation des gouttelettes nuageuses né-
cessitent de connaitre la distribution des gouttelettes nuageuses. La distribution dimen-
sionnelle des gouttelettes nuageuses est représentée par la loi gamma généralisée dans le
schéma microphysique. La loi gamma généralisée s’écrit dans sa forme normalisée :

a
D)= N,—\pov-i —(\D.)“ 4.24
n( C) CF(U))\ c eXp( ()‘ C> ), ( )
o C(v+3/a) N
™ UV+o/a
L © \1/3 4.25
(Fp ) e (425

" est la fonction gamma (Press et al., 1992), N, est la concentration totale en goutte-
lettes nuageuses, D est le diameétre des gouttelettes, 7. est le contenu en eau nuageuse, p,,
et p, sont les densités de I'eau et de l'air, respectivement. v and v sont des coefficients
ajustables représentant le spectre des CCN et sont fixés a 1 et 3 pour cette étude, respec-
tivement. Ces valeurs sont issues des travaux effectués par Remy (2006).

La sédimentation des gouttelettes nuageuses est traitée en supposant que les
gouttelettes nuageuses ont atteint la vitesse de Stokes (v = kr?, k est une constante
et r le rayon des gouttelettes). En supposant que la loi gamma généralisée représente la
distribution dimensionnelle des gouttelettes nuageuses (Eq. 4.24), les flux de sédimentation
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pour la concentration en gouttelettes nuageuses et le rapport de mélange en eau nuageuse
sont données par :

L(v,+ 2 .
Fy. = klNCDz(—%LF(yC)*ﬁ (4.26)
I'(ve + 0%)5
[y, + >
F, = @NJ)EMF(%)% (4.27)

D(ve + 2)3

D. est le diameétre des gouttelettes.

Les processus de collection sont représentés par ’autoconversion et 1’accré-
tion. Ces deux processus sont des termes sources pour ’eau de pluie et des termes puits
pour l'eau nuageuse. Ils sont paramétrés selon Khairoutdinov et Kogan (2000).

Le tauz d’autoconversion dépend de la concentration en gouttelettes nuageuses N, et
du rapport de mélange en eau nuageuse .. Dans le schéma KHKO, le taux d’autoconver-
sion paramétré pour les rapports de mélange en eau nuageuse . et en eau précipitante 7,
est représenté par :

or, Ore.
( ik ) = 1350r24TN 1T = ( - ) (4.28)
at AUTO at AUTO

Le terme source pour la concentration en gouttes de pluie est calculé en considérant que
les gouttes de pluie formées ont un diametre Dy de 50 pum :

(6NT) _ (8:")AUTO (4.29)
Ot ) auro o Dj

Le taux d’accrétion dépend des rapports de mélange en eau nuageuse et eau précipi-

tante : 9 9
( T’") — 67(rer,)1 = — ( TC) (4.30)
ot ACCR ot ACCR

La collection des gouttelettes nuageuses par les gouttes de pluie implique une augmen-
tation de la masse de ces derniéres mais pas leur concentration. C’est pourquoi il n’y a
pas de terme source N, par accrétion.

La diminution de la concentration des gouttelettes nuageuses due a la formation de
gouttelettes précipitantes (pluie) par autoconversion ou par accrétion est prise en compte
en supposant que les gouttelettes collectées ont un rayon égal au rayon volumique r,. :

ON, (5 auzo (431)
ot QUTOR B 47T7“13jc/3pa '

. ) 3
Le rayon volumique moyen est calculé comme : r,,. = ( 47;”]\, ) .
w c

Les processus microphysiques modifiant le contenu en eau précipitante sont ’évapora-
tion et la sédimentation.
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Le taux d’évaporation sur le changement du contenu en eau précipitante est exprimé
par :

(%) = 3Ci0upG (T p)(47p./3p.) S NI S (4.32)
at EVAPR

Le parameétre Cl,qp est constant et vaut 0.86, son incertitude est estimée a 15-20%. S
représente la sursaturation, G(T,p) correspond au coefficient de I’équation de croissance
des gouttelettes par condensation (Khairoutdinov et Kogan, 2000).

Le taux d’évaporation sur la concentration des gouttelettes de bruine selon Khairout-
dinov et Kogan (2000) est exprimé par :

or,
(8]\[7«) _ % (W)EVAPR (433)
ot ) pvapr Tr %Df

Khairoutdinov et Kogan (2000) proposent les expressions suivantes pour paramétrer
les vitesses de sédimentation pour le rapport de mélange en eau précipitante et pour la
concentration des gouttes de pluie :

Vy, = 0.0035D, — 0.1 (4.34)
V., =0.006D, — 0.2 (4.35)

Ces vitesses de sédimentation permettent de calculer les flux de sédimentation de N,
et r,. :
Fy, =Vn.N, (4.36)

Fr'r = Vf’r/r.’f' (437)

Les taux de sédimentation pour N, et r, s’écrivent :

(GNT) _ OFy, (4.38)

ot ) sepr 0z

(8”> _Of, (4.39)
Ot ) sppr Oz

Le lecteur se référera aux travaux de Khairoutdinov et Kogan (2000) pour une des-
cription plus approfondie du schéma microphysique KHKO.

4.1.3 Le code de transfert radiatif

Le code de transfert radiatif (Morcrette, 1991) utilisé dans le modéle Méso-NH provient
du Centre Européen de Prévision Météorologique a Moyen Terme (ECMWEF). Le schéma
calcule les flux radiatifs (montants et descendants) en prenant en compte les processus
d’absorption/émission du rayonnement infrarouge thermique (LW) et les processus de
réflexion, de diffusion et d’absorption du rayonnement solaire (SW) par I’atmosphére et
la surface. Différentes configurations sont disponibles pour traiter le LW et le SW dans le
modeéle Méso-NH. Les flux radiatifs sont également calculés différemment en conditions
de ciel clair ou en présence de nuages.
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L’objectif du schéma radiatif est de produire le flux radiatif total net utilisé pour
évaluer les variations de température dues au rayonnement :

oT OF:

T - J T Ewiw (4.40)
ot Cy,, Op

ot T est la température, g est 'accélération gravitationnelle, C,, est la capacité calorifique
de l'air humide, p est la pression atmosphérique. Fay, i correspond au flux net c’est a
dire a la différence du flux montant (F71) et du flux descendant (FJ) pour LW ou SW.

En présence de nuages, les variables d’entrée du schéma radiatif (pression, température,
la, concentration en gouttelettes nuageuses et 1’eau nuageuse) sont directement fournies a
partir des variables pronostiques de Méso-NH correspondantes. Le champs de glace n’est
pas considéré dans cette étude. Pour SW, les propriétés radiatives des nuages dépendent
de trois paramétres : 1’épaisseur optique, le facteur d’asymétrie et 1'albédo de simple
diffusion des particules. Pour LW, les propriétés nuageuses dépendent du schéma utilisé.
Toutes ces propriétés dépendent du LWP (Liquid Water Path) ou du rayon effectif des
gouttelettes. Ce paramétre peut étre calculé par différents schémas (Eq. 4.41). Le rayon
effectif des gouttelettes nuageuses est calculé a partir du spectre des gouttelettes défini
dans le schéma microphysique :

o T3/} (T o
=0T (S ) -

Rayonnement solaire

Le calcul des flux radiatifs pour les courtes longueurs d’onde est basé sur le schéma
développé par Fouquart et Bonnel (1980). Ce schéma prend en compte 1’absorption et
la, diffusion du rayonnement solaire par les particules d’aérosols, les gaz (uniformément
mélangés) et les gouttelettes nuageuses. L’équation du transfert radiatif est résolue par
un schéma qui intégre les flux sur le spectre entier des courtes longueurs d’onde com-
pris entre 0.2 et 0.4 pum. Le spectre est divisé en 6 bandes spectrales, 3 dans le visible
(0.185-0.25-0.44-0.69 um) et 3 dans le proche infrarouge (0.69-1.19-2.38-4.00 pm). Les
flux montants et descendants sont calculés en supposant que I’atmosphére est divisée en
couches plan-paralléles homogénes et en tenant compte des réflexions multiples entre les
couches adjacentes. Ces flux montants et descendants sont obtenus a partir des réflectances
et transmitances des différentes couches. Ces deux paramétres sont calculés séparément en
situation de ciel clair ou en présence de nuages et sont obtenus a partir de I’approximation
de Delta-Eddington (Joseph et al., 1976).

Dans le schéma, le rayonnement solaire est absorbé par les gaz (vapeur d’eau, I'ozone
et un mélange uniforme de gaz absorbants composé d’oxygéne, de dioxyde de carbone,
de méthane et d’oxyde d’azote), les particules d’aérosols et les gouttelettes nuageuses.
De plus, le rayonnement solaire est diffusé par les molécules (diffusion de Rayleigh), les
particules d’aérosols et les gouttelettes. L’approche 'photon path distribution’ est utilisée
pour 'absorption des gaz atmosphériques. Cette approche calcule la probabilité qu'un
photon rencontre une certaine quantité de gaz absorbants.
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Rayonnement infrarouge

Le schéma utilisé dans Méso-NH est le Rapid Radiation Transfer Model (RRTM dans
la suite) qui est actuellement opérationnel au ECMWEF (Mlawer et al., 1997). Le code
utilise une méthode a deux flux par bandes spectrales en considérant 16 intervalles com-
pris entre 0 et 1400 cm™3. Il utilise la méthode "k-correlated" (Lacis et Oinas, 1991;
Fu et Liou, 1992). Le point principal dans cette méthode est I'application du coefficient
d’absorption a partir des intervalles spectrales considérés (variant de maniére irréguliére
selon la longueur d’onde). La précision de ces coefficients d’absorption a été établie par
des validations numériques et continues de LBLRTM (Line-By-Line Radiation Transfer
Model) a partir du programme Atmospheric Radiation Measurement (ARM). Le calcul
des propriétés optiques LW de ’eau nuageuse est fait a partir de la formulation de Smith
et Shi (1992).

Comparé au schéma original RRTM (Mlawer et al., 1997), la version de Méso-NH a
été légérement modifiée pour prendre compte les propriétés optiques des nuages et de
I’émissivité de la surface pour chaque bande spectrale dans laquelle les flux sont calculés.

Le lecteur se référera aux articles cités ci-dessus ou a la documentation du modele
Méso-NH disponible sur le site web a l'adresse http ://mesonh.aero.obs-mip.fr/mesonh/
afin d’obtenir une description plus compléte et détaillée du schéma radiatif utilisé dans
notre étude.
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4.2 Le module d’aérosol ORILAM

Le modéle Méso-NH a été couplé au module d’aérosol ORganic Inorganic Lognormal
Aerosol Model (ORILAM) développé par Tulet et al. (2005). Le module d’aérosol ORI-
LAM a été étendu par Tulet et al. (2006) pour inclure les Aérosols Organiques Secondaires
(SOA dans la suite) et devient ORILAM-SOA qui sera utilisé dans notre étude pour la
réalisation des simulations du brouillard. Ce module est constitué des mémes routines
dynamiques de 'aérosol que ORILAM, un schéma photochimique est utilisé pour prédire
les précurseurs des SOA et un schéma d’équilibre pour prédire la répartition de ces pré-
curseurs entre la phase gaz et la phase aérosol.

ORILAM peut étre couplé & un modéle météorologique ou a un modéle de transport
de chimie. La description du module d’aérosol ORILAM est détaillée dans les travaux de
Tulet et al. (2005, 2006). Nous décrivons succinctement dans les paragraphes suivants les
principaux processus dynamiques des aérosols présents dans le module ORILAM.

4.2.1 Description générale

En faisant 'hypothése d’une distribution lognormale, ORILAM prédit I’évolution de
cette distribution d’aérosol dans le temps et I'espace. Ceci permet une évolution explicite
de la composition chimique de ’aérosol, du nombre, du rayon moyen et de la dispersion o
de la distribution. Ces parameétres de la distribution lognormale sont utilisés pour 1’étude
de 'action et de la rétro-action de ’aérosol sur la radiation et l'activation des CCN en
gouttelettes nuageuses.

L’évolution pronostique du spectre granulométrique est déterminée a partir d'une
équation dynamique générale (Friedlander, 1977; Seinfeld et Pandis, 1998) :

371(7“10)
ot

= [(n(ry)) (4.42)

ol n est la fonction du spectre granulométrique de I'aérosol (part.cm™3) and r,, est le rayon
de T'aérosol (um). Cette équation peut étre intégrée pour obtenir un systéme d’équation

tel que :
0%k = pomy (1.43)
t
o Mj, est le moment d’ordre k donnée par My = [~ rin(r,)dr, (pm"*/cm?).

Cing modes d’aérosols ont été implémentés : le premier mode représente les nouvelles
particules formées (mode nucléation), le second correspond aux aérosols de tailles plus
importantes et a des aérosols vieillis (mode accumulation), enfin les 3 derniers modes sont
consacrés aux poussiéres désertiques et sont considérés en mélange externe avec les deux
premiers modes. Chacun de ces modes est représenté par la distribution lognormale (Eq.
2.1). Seuls les deux premiers modes, nucléation et accumulation sont utilisés dans notre
étude. Le moment d’ordre k d’un mode d’aérosol i est défini comme :

Mk,i:/ r*n,(r)dr (4.44)
0
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Apreés intégration en effectuant un changement de variable x = l"l(;{f;g), I’équation 4.44
devient :
k2
My, = NRl;exp <5ln(a)) (4.45)

Une combinaison simple avec 1’équation 4.45 donne une relation entre My et les para-
metres de la distribution lognormale o4, R, et N :

N = M, (4.46)
Mgl 1/6

_ 4.4

By (MﬁMg) (4.47)

1 Mo M,
04 = exp (§ In ( ]\0/[?? 6)) (4.48)

L’intégration de M}, = fooo r’;n(rp)drp donne My ; = N; ou N; est la concentration totale
de particules pour le mode 7 et M3, — %V} est une fonction directe du volume total du
mode 7 .

4.2.2 La dynamique des aérosols

Les processus dynamiques des aérosols sont modélisés comme décrits par Whitby et al.
(1991); Binkowski et Shankar (1995); Binkowski et Roselle (2003); Ackermann et al. (1998)
avec des différences notables :

— Choix d’intégrer 3 moments (0, 3 et 6) comme variables pronostiques; cette procé-

dure permet de garder tous les parameétres de la distribution modale

— Différentes paramétrisations sont introduites pour la résolution de la chimie inorga-

nique, organique et de la nucléation des sulfate sont données

— Le module d’aérosol peut étre couplé avec un modéle météorologique en traitant

différentes espéces chimiques

— Les échanges avec la surface sont réalisés a 1'aide du modéle de surface SURFEX cor-

respondant aux échanges atmosphére /biosphére (schéma ISBA, Noilhan et Mahouf
(1996)), atmosphére/mer (schéma seaflx), atmosphére/ville (schéma TEB, Masson
(2000)) et atmospheére/lacs (schéma watflx).

Coagulation

Le spectre granulométrique des aérosols peut étre modifié par collision entre les parti-
cules, engendrée par les processus de coagulation. Les cotits numériques du traitement de
la coagulation sont importants mais diminuent quand ’approche lognormale est utilisée.
Plusieurs hypothéses ont été faites pour paramétrer la coagulation :

— Une collision entre deux particules forme une nouvelle particule

— La nouvelle particule est sphérique

— Le nouveau volume est égal a la somme des deux volumes des particules initiales.

Il est nécessaire de considérer la coagulation comme un processus de transfert de par-
ticules dans la distribution lognormale.
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Une convention a donc été mise en place afin de bien paramétrer le processus de coagu-
lation :
— Quand deux particules du méme mode entrent en collision (coagulation intramo-
dale), la nouvelle particule restera dans ce mode
— Quand deux particules entrent en collision appartenant a des modes différents (coa-
gulation intermodale), la nouvelle particule se trouvera dans le mode avec le rayon
le plus grand
Pour la coagulation intermodale, la seconde convention implique que chaque particule
du mode le plus petit (nucléation) est transférée vers le mode le plus grand (accumulation).
Nous n’irons pas plus loin dans la description du processus de coagulation. L’ensemble
de la paramétrisation utilisée est décrite dans Tulet et al. (2005).

Conversion Gaz - Particules

Les particules préexistantes présentes dans ’atmosphére grossissent par condensation
de gaz sur leur surface (cf. chapitre 2.1.1). Le transfert des particules gazeuses peut étre
a l'origine de la formation de nouvelles particules par le processus de nucléation. En effet,
trés peu de temps aprés ’émission d’une particule dans ’atmospheére, plusieurs espéces
gazeuses se fixent sur la surface de 'aérosol (processus d’adsorption). Lorsque ces molé-
cules atmosphériques sont soit en nombre suffisant soit se trouvent sur un aérosol avec
un rayon de courbure faible, le changement de phase apparait. A ce stade, le formalisme
classique de 'adsorption sur une surface séche n’est plus applicable. Si le film a la sur-
face de I'aérosol est composé d’un unique constituant en équilibre avec la phase gaz et
quand la concentration atmosphérique de ce constituant augmente, les molécules de gaz
se condensent alors sur la surface de I’aérosol pour restaurer 1’équilibre thermodynamique.

Le processus de condensation est un processus discontinu : la pression partielle doit
dépasser une valeur critique pour permettre le changement de phase. Dans ce cas, les pro-
priétés de la surface de ’aérosol sont importantes pour le transfert des molécules gazeuses
sur 'aérosol par condensation. Le processus d’absorption (espéces gazeuses pénétrant dans
I'aérosol) nécessite d’avoir au préalable I'existence d'un film liquide & la surface de I’aé-
rosol. Dés que la quantité d’une espéce gazeuse est suffisamment importante, plusieurs
molécules sont transférées sur ’aérosol par équilibre thermodynamique. Dans ce modéle,
I'aérosol est supposé étre en équilibre avec son environnement (aérosols secondaires) pour
posséder un film liquide & sa surface. Par conséquent, ’absorption a été retenue comme
processus majeur du grossissement de ’aérosol.

Comme nous l'avons exposé dans le chapitre 2.1.2, les espéces gazeuses qui inter-
agissent avec la phase aérosol proviennent de deux catégories : inorganique et organique.
Les espéces inorganiques sont fondamentales pour prédire la condensation de 1’eau et donc
le grossissement de 'aérosol. Les espéces organiques incluent un grand nombre d’espéces
chimiques différentes ayant des propriétés de solubilité et de pression de vapeur saturante
spécifiques. La fraction organique de I'aérosol est capable de modifier I’hygroscopicité de
I'aérosol (cf. Chapitre 2.1.2).

Plusieurs paramétres tels que la température, ’humidité relative, le type de surface
de 'aérosol et le taux de condensation peuvent étre les principaux responsables du gros-
sissement de la particule d’aérosol.
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En ce qui concerne le processus de nucléation de 1’aérosol, il est nécessaire que la
pression de vapeur partielle des espéces gazeuses soit supérieure & la pression de vapeur
saturante. De plus, trés peu de connaissance au sujet de la nucléation de la matiére orga-
nique est disponible dans la littérature. La paramétrisation de Kulmala et al. (1998) a été
choisie pour étre en accord avec la théorie classique de la nucléation homogene (Wilemski,
1984) et pour la prise en compte de l'effet d’hydratation.

Dans notre étude, [’équilibre thermodynamique concernant les inorganiques est traité
par le schéma thermodynamique EQSAM (Metzger et al., 2002).

Dans la tropospheére, les composés organiques volatils (COV) sont principalement oxy-
dés par le radical OH, NOj3 et I’O3. Plusieurs de ces produits ont une pression de vapeur
saturante trop faible pour étre absorbés et former des SOA. Pour prendre en compte le
processus de condensation, il est nécessaire de réaliser I'équilibre thermodynamique de
toutes les espéces. Si cela peut étre effectué pour les espéces inorganiques, il apparait
irréaliste de l'appliquer aux espéces organiques en raison d’un nombre considérable de
COMpPOSESs.

Plusieurs nouveaux schémas chimiques tels que CACM (Griffin et al., 2002) distinguent
les produits des COV en accord avec leur capacité a condenser sur la phase aérosol. Le
schéma chimique utilisé dans notre travail est RELACS2 et correspond a une réduction
du schéma CACM (Tulet et al., 2006).

L’équilibre thermodynamique concernant les organiques est calculé par le schéma MPMPO
(Model to Predict the Multiphase Partitioning of Organics) développé par Griffin et al.
(2003). Ce schéma thermodynamique est basé sur le principe que les COV se répartissent
entre les phases gaz et aérosol et a l'intérieur de 1’aérosol entre une phase organique
(tension de vapeur saturante) et une phase aqueuse (constante de Henry) selon leurs pro-
priétés hydrophiles et hydrophobes. Dans la phase aqueuse, les acides peuvent se dissocier
en ions. La phase inorganique est résolue en premier en utilisant le schéma thermody-
namique EQSAM. L’eau liquide et le pH trouvés dans la phase inorganique sont utilisés
dans les calculs d’équilibre de la phase organique.

Dépot sec et sédimentation

Sans rentrer dans le détail, le dépot sec et la sédimentation des aérosols sont gouvernés

par la diffusion Brownienne :
kT
D, = (—) C. (4.49)

67rypai7‘rp

et par la vitesse de sédimentation :

29 ( pp. 2
- (2(2)9)e

ou k est la constante de Bolzmann, T la température ambiante, v est la vitesse cinématique
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de l'air, pq; la densité de l'air, p,; est la densité de 'aérosol du mode i et C, = 1 +
1.246%.

Le lecteur obtiendra la description compléte des paramétrisations des différents pro-
cessus dynamiques des aérosols présentés briévement ci-dessus en se référant aux travaux

de Tulet et al. (2005, 2006).
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4.3 La paramétrisation d’activation d’Abdul-Razzak

Le couplage Méso-NH - ORILAM s’effectue a travers la paramétrisation de Abdul-
Razzak et Ghan (2004) qui a été implémentée lors de ce travail. Il consiste & utiliser le
taux de refroidissement calculé par le modéle Méso-NH et & utiliser le spectre granulo-
métrique et la composition chimique de ’aérosol fournis par ORILAM afin d’estimer la
sursaturation critique des particules et le nombre de CCN activés.

4.3.1 Description générale

Abdul-Razzak et al. (1998) présente une paramétrisation d’activation des aérosols en
combinant les approches de Twomey (1959) et de Ghan et al. (1993). Cette paramétrisa-
tion utilise une représentation lognormale unimodale de la distribution des aérosols (cha-
pitre 2.1.1) et consideére le grossissement de la particule entre le temps nécessaire pour que
celle-ci s’active et le temps nécessaire pour que la sursaturation de la masse d’air atteigne
sa valeur maximale. Le CCN s’active en atteignant son rayon critique d’activation lorsque
la sursaturation de 'atmosphére excéde une valeur critique (sursaturation maximale).
La paramétrisation fut ensuite étendue & un spectre d’aérosol multimodal dans 'article
Abdul-Razzak et Ghan (2000). Cette derniére fut a son tour adaptée pour déterminer la
fraction d’aérosols activés constitués d’'un mélange chimique interne de composés orga-
niques et inorganiques. Il est important de noter que cette paramétrisation d’activation
des aérosols a été validée pour des nuages de couches limites (stratocumulus ou cumu-
lus). Dans ces études, le taux de refroidissement est associé a une parcelle d’air s’élevant
adiabatiquement forcé par une vitesse verticale. La paramétrisation est une extension des
travaux de Li et al. (1998), de Facchini et al. (2000) et de Mircea et al. (2002).

Nous présentons ici la paramétrisation étendue de Abdul-Razzak et Ghan (2004), celle
que nous utilisons dans notre étude de modélisation du brouillard. L’essentiel des équa-
tions sera décrit. Cette paramétrisation utilise également la distribution lognormale en
prenant en compte plusieurs modes i d’aérosols. Nous rappelons I’équation 2.1 utilisée :

N n*(Ze2)

I
. _ ai o Ami , 451
(ap) ; V2rIno; exp( 21n2(0i)> ( )

ou N, correspond & la concentration totale en nombre d’aérosols pour le mode i (en
particules/m?), a,, est le rayon de la particule d’aérosol (um), a; est le rayon géomé-
trique moyen du mode considéré (um), et o; est la dispersion de la distribution du mode
considéré.

La description classique de la formation des gouttelettes nuageuses a partir des par-
ticules d’aérosols en fonction de I'humidité relative a été introduite par Koéhler (1936).
Comme détaillée dans le chapitre 2, la théorie de Kohler postule que la sursaturation de
la pression de la vapeur d’eau (S) au-dessus d’une gouttelette est contrdlée par deux effets
en compétition : l'effet de courbure de la surface de la gouttelette (terme de Kelvin) et
effet de soluté (terme de Raoult). L’équilibre thermodynamique pour une gouttelette de
rayon r est décrit par :

A Ba‘zp
o r3

S

(4.52)
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ol a,p, est le rayon sec de la particule. A représente le terme de Kelvin et est défini
selon I’équation 2.11 et B correspond au terme de Raoult exprimé par I’équation 2.12.
Contrairement a Abdul-Razzak et Ghan (2004), nous supposons que la densité globale de
l’aérosol sec dans notre étude reste constante a 1.8 g.cm™2 pour la réalisation des simula-
tions. Les différentes densités de chaque composé chimique ne seront pas prises en compte.

Le but de la paramétrisation basée sur la théorie de Kohler (Kohler, 1936) est de
déterminer la fraction activée % des particules d’aérosols constituées d'un mélange interne
de composés organiques et inorganiques (Eq. 4.53) :

N 1 2111(5—”“‘)

S
— = —erfe(—="=— 4.53
N, 2f(3\/§1n0> (4.53)
ou la sursaturation maximale S,,,, est représentée par :
2
Sma;t = 1 c % ml 52 (454)
fno)(3) +9(n0)(m)
f(lno) = 0.5exp(2.5lnc) (4.55)
g(lno) =1+ 0.25lno (4.56)
2A
(= ?(oév/(;)l/2 (4.57)
(aV/G)*?
=7 4.58
"= mpuN, (4.58)

et

| 443
o =\ 77 Bad (4.59)

est la sursaturation critique des particules activables de rayon sec a,,. f(Ino) and
g(lno) sont deux fonctions de o détaillées dans Abdul-Razzak et Ghan (2004). Contrai-
rement aux travaux de ces auteurs dans lesquels le taux de refroidissement provient es-
sentiellement d’une détente adiabatique, l'originalité de notre travail est de représenter
un brouillard de type radiatif dont le taux de refroidissement est essentiellement radia-
tif. Pour les brouillards radiatifs, le refroidissement radiatif est le principal mécanisme
pilotant la sursaturation. Afin de prendre en compte cet effet, un terme supplémentaire
dépendant du taux de refroidissement radiatif a été ajouté. Le terme n a donc été mo-
difie et devient n = Z((aV + 22)/G)"/? dans lequel le terme 9 représente le taux de
refroidissement diabatique.
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4.3.2 Validation de la paramétrisation pour le couplage Méso-NH
/ ORILAM

Afin de valider le couplage entre le modéle Méso-NH et ORILAM, la partie ci-dessous
présente des exemples de différentes figures tirées des travaux Abdul-Razzak et Ghan
(2000, 2004). Nous comparons dans la suite nos résultats (de couleur rouge sur les gra-
phiques) avec ceux publiés par Abdul-Razzak et Ghan (2000, 2004).

Tests de validation pour une distribution d’aérosol multimodale avec des com-
posés inorganiques (solubles) et/ou insolubles

Pour réaliser ces tests de validation, les conditions d’initialisation issues de Abdul-
Razzak et Ghan (2000) ont été utilisées. La température est de 294 K, la pression de 1
000 hPa, la vitesse verticale est de 0.5 m.s™! (correspondant a un taux de refroidissement
de -18°K.h™1) et les parametres de la distribution de I’aérosol sont : a,,; = 0.05 pum, Ng;
— 100 cm ™3 et 0; = 2, pour deux modes d’aérosols considérés.

Le premier test est réalisé avec les deux modes d’aérosol (Figure 4.1). Le mode 1 est
composé de 100 % de sulfate d’ammonium, le mode 2 est composé de 10 % de sulfate
d’ammonium (v = 3, M = 132, p, = 1.77 g.cm™?) et de 90 % de matieére insoluble (de
densité de 1.77 g.cm™?). La concentration en nombre d’aérosols du mode 1 est de 100
cm~3. La vitesse verticale est de 0.5 m.s™!.

La Figure 4.1 montre la fraction activée d’aérosols pour les deux modes d’aérosol
en fonction de la concentration en nombre d’aérosols du mode 2. Seule la composition
chimique de I'aérosol différe entre les deux modes. Ces deux modes coexistent dans 1’at-
mosphére.

Nous observons sur cette figure que lorsque la concentration en nombre d’aérosols
présents dans le mode 2 augmente, la fraction activée des deux modes diminue. Seule
la concentration du mode 2 varie dans ce test (seule la composition chimique entre les
deux modes est différente, mais le rayon modal et le sigma sont identiques pour les deux
modes). Lorsque la concentration en nombre d’aérosols du mode 2 augmente, les aérosols
présents dans ce mode, du fait de leur nombre important, vont limiter I’augmentation de
la, sursaturation maximale (S,,q,) limitant ainsi 'activation des aérosols du mode 1. De
plus, la fraction activée du mode 2 est plus faible que celle du mode 1 du fait qu’il contient
90 % de matiére insoluble et seulement 10 % de matiére soluble contrairement au mode
1 qui est totalement soluble.
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FIGURE 4.1 — Comparaison de la fraction activée du mode 1 (en haut) et du mode 2 (en
bas) en fonction de la concentration du mode 2 entre la paramétrisation Abdul-Razzak et
Ghan (2000) (en ligne noire) et les résultats obtenus (en point rouge). Les deux modes
d’aérosols ont un rayon modal de 0.05 um et un o = 2. Le mode 1 est composé de 100
% de sulfate d’ammonium, le mode 2 est composé de 10 % de sulfate d’ammonium et de
90 % de matiére insoluble. La concentration en nombre d’aérosols du mode 1 est de 100

em™3. La vitesse verticale est de 0.5 m.s™ L.

Pour la réalisation du second test, les deux modes d’aérosol sont composés de 100 %
de sulfate d’ammonium. Les deux modes d’aérosols ont un o = 2 et sont composés de
100 % de sulfate d’ammonium. Le rayon modal du mode 1 est de 0.05 um. Ce test fait
varier uniquement la taille du mode 2 afin de regarder I'influence sur la fraction activée.

La Figure 4.2 montre la fraction activée pour deux modes d’aérosol en fonction du
rayon modal du mode 2.

Pour ce test, seul le rayon modal du mode 2 varie. Nous constatons que lorsque le
rayon modal du mode 2 augmente, la fraction activée de ce mode augmente progressive-
ment contrairement a la fraction activée du mode 1 qui diminue. En effet, en augmentant
le rayon modal du mode 2, le spectre granulométrique se déplace vers des aérosols de
tailles plus importantes. Ces derniers augmentent en concentration et vont alors diminuer
la sursaturation maximale. Cette diminution empéche ’activation des aérosols du premier
mode qui ont un spectre granulométrique avec un rayon modal plus faible.
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FIGURE 4.2 — Comparaison de la fraction activée du mode 1 et du mode 2 en fonction du
rayon modal du mode 2 entre la paramétrisation Abdul-Razzak et Ghan (2000) (en ligne
noire) et les résultats obtenus (en point rouge). Les deur modes d’aérosols ont un o = 2
et sont composés de 100 % de sulfate d’ammonium. Le rayon modal du mode 1 est de 0.05
um et la vitesse verticale est de 0.5 m.s~*.

La Figure 4.3 montre la fraction activée pour les deux modes d’aérosol en fonction de
la vitesse verticale et donc du taux de refroidissement. Ce dernier test considére également
les deux modes d’aérosol de rayon modal de 0.05 um et un ¢ = 2. Le mode 1 est composé
de 100 % de sulfate d’ammonium et le mode 2 de 10 % de sulfate d’ammonium et de 90
% de matiére insoluble.

Seule la vitesse verticale varie au cours de ce test. Plus la vitesse verticale (et donc
le taux de refroidissement) devient importante, plus la fraction activée des deux modes
augmente. En effet, le taux de refroidissement di & une détente adiabatique augmente
avec la vitesse verticale. Il est important de souligner que les taux de refroidissement
rencontrés lors d’épisodes de brouillards radiatifs sont de l'ordre de -1°K.h™! & -15°K.h~!
(au sommet du brouillard). Nous nous situons alors pour des brouillards radiatifs a des
taux de refroidissement représentés par des vitesses verticales inférieures & 0.1 m.s™! sur
la Figure 4.3 correspondant a la partie gauche du graphique. Nous pouvons donc nous
attendre a ce que la fraction en nombre d’aérosols activés soit moins important dans un

brouillard.
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FIGURE 4.3 — Comparaison de la fraction activée du mode 1 et du mode 2 en fonction de
la vitesse verticale entre la paramétrisation Abdul-Razzak et Ghan (2000) (en ligne noire)
et les résultats obtenus (en point rouge). Les deur modes d’aérosols ont un rayon modal
de 0.05 pm, un o = 2. Le mode 1 est composé de 100 % de sulfate d’ammonium et le
mode 2 de 10 % de sulfate d’ammonium et de 90 % de maticre insoluble.

Ces tests nous ont permis de valider le code de la paramétrisation et de comprendre
certains processus d’activation des aérosols en reliant spectre granulométrique, vitesse
verticale (taux de refroidissement) et en considérant deux modes d’aérosols.

Tests de validation pour une distribution d’aérosol unimodale avec des com-
posés inorganiques et organiques

Le test présenté ci-dessous est tiré de 'article Abdul-Razzak et Ghan (2004). Il permet
de montrer l'effet de la composition chimique de I'aérosol en prenant en compte ou non
les composés organiques selon la concentration totale en nombre d’aérosols.

Le test est initialisé & une température de 293 °K et a une pression de 1 000 hPa. Un
mélange de NaCl (Chlorure de sodium) et de Sodium Dodecyl Sulfate (SDS) est consi-
déré. Cette composition varie d'un aérosol composé uniquement de NaCl (100 - 0 dans
le Tableau 4.1) & un aérosol constitué entiérement de SDS (0 - 100 dans le Tableau 4.1).
Le Tableau 4.1 présente les propriétés physico-chimiques des composés NaCl et SDS. Un
seul mode d’aérosol est considéré dans ce test.
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Composition Masse Poids Solubilité Nombre Coefficient Densité
Chimique totale en % Moléculaire d’Tons Osmotique g.cm™3
NaCl 100 - 0 58.5 1 2 1 2.17
SDS 0- 100 288 1 2 1 1.00

TABLE 4.1 — Propriétés physico-chimiques des composés SDS et NaCl.

La Figure 4.4 montre la fraction activée et la sursaturation maximale (S,,q.) en fonc-
tion de la quantité de SDS en % constituant I’aérosol et pour trois concentrations d’aéro-
sols différentes (100, 1 000 et 10 000 part.cm™3).
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FIGURE 4.4 — Comparaison de la fraction activée (en haut) et de la sursaturation maxi-
male (en bas) entre la paramétrisation sans surfactants (pointillé fin) et avec surfactants
(pointillé gras) Abdul-Razzak et Ghan (2004) et les résultats obtenus (en point rouge) en
fonction de la quantité de SDS en % constituant l’aérosol et pour trois concentrations
en aérosols différentes. La vitesse verticale est de 0.5 m.s™'. Le rayon modal est de 0.05
um avec un o = 2. La concentration en nombre d’aérosols varie de 100, 1 000 et 10 000

part.cm™3.

Ce test montre que les composés organiques (SDS pour ce test) réduisent la tension
de surface, ce qui réduit la sursaturation critique de la particule. Ceci augmente la frac-
tion activée et diminue la sursaturation maximale. Nous constatons sur le graphique que
lorsque la fraction massique de SDS est inférieure a 75 % de la masse totale de ’aérosol, la
réduction de la sursaturation critique due aux surfactants (cf. chapitre 2.1.3) est dominée
par 'augmentation de la sursaturation critique due au terme de Raoult. Le SDS est dilué
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dans la gouttelette. La tension de surface est celle de I’eau pure. Au contraire, lorsque
la fraction massique de SDS dépasse 75 % de la masse totale de 1’aérosol, la tension de
surface est controlée par les surfactants. La sursaturation maximale est alors réduite et la
fraction activée augmente.

Les résultats montrent aussi que la fraction activée augmente avec la diminution de la
concentration en nombre d’aérosols.
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4.4 Résumé

Ce chapitre a permis d’introduire le volet modélisation de notre travail. Il présente
la configuration du modeéle atmosphérique non-hydrostatique Méso-NH couplé au mo-
dule d’aérosol ORILAM permettant la réalisation de simulations unidimensionnelles d’une
couche de brouillard radiatif qui seront présentées dans le chapitre suivant.

Cette configuration permet d’aborder au mieux la problématique scientifique de notre
travail pouvant montrer 'influence des propriétés des aérosols sur la formation et le déve-
loppement d’une couche de brouillard radiatif. Successivement, le schéma de turbulence,
le schéma microphysique et le schéma radiatif utilisés dans le modéle Méso-NH ont été
décrits.

Le module d’aérosol ORganic Inorganic Lognormal Aerosol Model (ORILAM) a éga-
lement été présenté. La description de I'ensemble des processus dynamiques des aérosols
tels que la coagulation, la conversion gaz-particules, dépdt sec et sédimentation a été ef-
fectuée.

Le couplage Méso-NH - ORILAM s’effectue a travers la paramétrisation d’activation
des aérosols de Abdul-Razzak et Ghan (2004). Cette paramétrisation a été validée pour
notre étude.
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Cette derniere partie présente le volet modélisation de [’étude. L’ensemble des simula-
tions unidimensionnelles, présentées dans la suite, a été réalisé a ['arde du modéle atmo-
sphérique non-hydrostatique Méso-NH couplé au module d’aérosol ORILAM a travers la
paramétrisation de Abdul-Razzak et Ghan (2004). Ce couplage est détaillé dans le chapitre
précédente. 1l a permis de réaliser des simulations 1-D d’une couche de brouillard radiatif.
Le cas d’étude choisi pour ce travail de modélisation concerne [’épisode de brouillard se
produisant dans la nuit du 18 au 19 Février 2007 lors de la campagne de mesures Paris-
FOG (POI 13). Cet événement est présenté dans le Chapitre 3.

Tout d’abord, une introduction présentera la stratégie choisie pour aborder [’étude de
modélisation. Ensuite, nous présenterons les principaux résultats au travers d’un article
soumis a "Atmospheric Chemistry and Physics” en 2009. Par la suite, la phase de for-
mation du brouillard sera étudiée en détail. Enfin, la conclusion exposera les principauz
résultats.
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5.1 Introduction

Le travail présenté dans ce chapitre ne concerne que 1’étude de I'impact de ’aérosol
sur les phases de formation et de développement d’'une couche de brouillard radiatif. Le
cas d’étude concerne 1’épisode de brouillard se produisant dans la nuit du 18 au 19 Février
2007 lors de la campagne de mesures ParisFOG (POI 13). Dans la suite, ce cas servira le
cas de référence.

Dans un premier temps, la sensibilité de 'activation des CCN a été testée en imposant
le taux de refroidissement et les caractéristiques de 'aérosol (nombre, taille et composition
chimique), dans le cadre de simulations appelées "off-line" (Partie 4 de 'article). Pour la
réalisation de ces études, les interactions avec les autres processus physiques (par exemple
les processus radiatifs, dynamiques...) n’ont pas été prises en compte. L’objectif de ces
simulations "off-line" était d’isoler les influences des propriétés de ’aérosol et du taux de
refroidissement atmosphérique sur 'activation des CCN en conditions de brouillard. Dans
cette approche, seul le module d’activation (paramétrisation de Abdul-Razzak et Ghan
(2004)) a été utilisé. Des études de sensibilité de I'activation des CCN sur la concentration
en nombre d’aérosols, sur la taille et sur la composition chimique de 1’aérosol ainsi que sur
le taux de refroidissement ont donc été effectuées indépendamment. Cette stratégie nous
a permis de déterminer les caractéristiques de 1’aérosol les plus sensibles sur 'activation
des CCN. Tout d’abord, l'effet de la concentration en nombre d’aérosols sur 'activation
des CCN a été étudié en fixant le spectre granulométrique et la composition chimique
correspondant au cas de référence (POI 13). Ensuite, effet de la taille de 'aérosol (dia-
métre médian) a été effectué pour une composition chimique fixe (provenant du cas de
référence) et pour trois concentrations en nombre d’aérosols correspondant a des aires
propres, rurales et polluées. Enfin, 'effet de la composition chimique de I'aérosol sur I'ac-
tivation des CCN a été étudié pour différentes tailles d’aérosol. Ces études de sensibilité
ont été restreintes au mode accumulation (Tableau 3.17, Chapitre 3.6.1) car les aérosols
activés dans le mode Aitken ont été négligés a cause de leur petite taille. Ces simulations
"off-line" constituent une stratégie efficace pour isoler les influences de 1’aérosol sur les
processus d’activation pour des conditions environnementales variées souvent rencontrées
dans des situations de brouillards continentaux.

Cependant pour aller plus loin dans I'étude, il était nécessaire de prendre en compte
les interactions entre aérosols et les processus radiatifs, dynamiques et microphysiques
prenant place dans le cycle de vie du brouillard. L’événement observé du brouillard ra-
diatif du cas de référence a donc été simulé (Partie 5 de article). Comme nous l’avons
vu précédemment, ce cas de brouillard radiatif s’est déroulé dans une zone polluée au sud
de la région parisienne, caractérisée par une forte concentration en nombre de particules
de 17000 part.cm ™3 (Chapitre 3.6.1). Les simulations ont été initialisées a 21 UTC le 18
Février 2007. Comme signalé précédemment, seules les phases de formation et de déve-
loppement ont été étudiées. La phase de dissipation n’a pas été traitée dans cette étude.
Il est nécessaire avant d’étudier la phase de dissipation de bien comprendre les différents
processus et les interactions intervenant pendant la phase de développement afin de bien
aborder cette derniére phase du cycle de vie du brouillard. On peut citer par exemple
la prise en compte de la composition chimique des gouttelettes, les aérosols interstitiels
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non activés, les caractéristiques radiatives des aérosols contenus dans les gouttelettes de
brouillard... Tous ces processus demandent a étre bien compris pour aboutir & des para-
métrisations capables de bien aborder la phase de dissipation ce qui demande un travail
de longue haleine. Les caractéristiques de la couche limite (profils de température, d’hu-
midité relative et de vents) au temps initial ont été fournies par le radiosondage effectué
au cours de la soirée du 18 Février 2007 & 21 UTC. Le type de sol a été déterminé & partir
d’analyses de texture de sol et correspond principalement & des marnes sableuses. La sur-
face est composée de 80 % de prairies, 15 % de batiments et 5 % de lac (Figure 3.1). La
distribution initiale des propriétés des aérosols pour toutes les simulations est constante
avec 'altitude. La résolution verticale est de 1 métre jusqu’a 50 métres d’altitude. Au-dela
de 50 metres, la grille verticale est progressivement étirée. 155 niveaux verticaux ont été
utilisés dont 50 niveaux pour les 50 premiers métres.

Pour la simulation du cas de référence, I'initialisation des propriétés des aérosols pro-
viennent de 1’étude effectuée dans la partie 3. Le spectre granulométrique des aérosols
correspond ainsi au spectre granulométrique observé a 21 UTC avant la formation du
brouillard. La concentration totale en nombre d’aérosols a été initialisée & 17000 part.cm™3
avec 8700 part.cm ™2 pour le mode Aitken et 8300 part.cm™2 pour le mode Accumulation
(Tableau 3.17, Chapitre 3.6.1). Dans un premier temps, une validation de la simulation du
cas de référence a été effectuée en comparant les profils de température potentielle obser-
vée et simulée, I’évolution du flux infra-rouge descendant & 2 métres observée et simulée et
I'évolution de la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses observée (par 'OPC
Pallas welas 2000) et simulée & 2 métres. Dans un second temps, trois simulations ont été
réalisées en faisant varier la concentration en nombre d’aérosols du mode accumulation
(1000, 5000 et 12000 part.cm™2). Dans Darticle, les tests de sensibilité prennent les noms
suivant : pour le cas & 1000 part.cm ™3, le test se nomme "Slightly Polluted", celui a 5000
part.cm™3 s’appelle "More Polluted" et celui avec 12000 part.cm™ "Heavily Polluted".
Enfin, deux simulations ont été effectuées en modifiant la composition chimique de 1’aéro-
sol. Pour réaliser ces deux simulations, la composition chimique choisie correspond & un
aérosol de 10 % de solubilité et de 85 % de solubilité.
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5.2 Article : Influence of aerosols on the formation and
development of radiation fog

Article soumis a "Atmospheric Chemistry and Physics Discussions” en 2009 et dispo-

nible en ligne & I'adresse suivante :
http ://www.atmos-chem-phys-discuss.net/9/17963/2009 /acpd-9-17963-2009.pdf

Les références de Darticle sont :

Influence of aerosols on the formation and development of radiation fog
J. Rangognio, P. Tulet, T. Bergot, L. Gomes, O. Thouron, and M. Leriche Atmos. Chem.
Phys. Discuss., 9, 17963-18019, 2009
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Influence of aerosols on the formation and development of
radiation fog

J. Rangognib P. Tulet3, T. Bergot, L. Gomes, O. Thouron, and M. Leriché

1GAME / CNRM (Météo-France, CNRS), Toulouse, France
2Laboratoire d’Adologie / UMR 5560 / CNRS-UPS, Toulouse, France
SLacy / UMR 8105 / Universitéde la Rénion, Saint-Denis, France

Correspondenceto: J. Rangognio
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Abstract.

This paper assesses the impact of aerosol properties on the formation and the development of rad
Simulations were performed using the Meso-NH meteorological model including the ORILAM aerosol
coupled with a two-moment microphysical cloud scheme (number concentration of cloud droplets and clo
content). The activation scheme used was taken from the work of Abdul-Razzak and Ghan (2004). "Off-i
sitivity analysis of CCN (Cloud Condensation Nuclei) activation was performed on number, median diam
chemical compounds of aerosols. During this "off-line” study, the interactions with the other physical pr
(e.g. radiative) were not taken into account since the cooling rate was imposed. Different regimes of C
vation and a critical value of aerosol number concentration were found. This critical aerosol number cor|
to the maximum of activated cloud droplets for a given cooling rate and given aerosol chemical propel
long as the aerosol number concentration is below this critical value, the cloud droplet number increases
aerosol number increases. But when the aerosol number concentration exceeds this critical value, the clc
number decreases when aerosol number increases. A sensitivity study on aerosol chemical compositi
that the CCN activation was limited in the case of hydrophilic aerosol composed of material with a solu
the 10 % range. An event observed during the ParisFOG field experiment was simulated. This case too
the polluted sub-urban area of Paris (France) characterized by particle concentrations of 17000 aerosd!
1D simulations successfully reproduced the observed temporal evolution of the fog layer. Beyond the ii
formation at the surface, cloud droplet formation occurred at the top of the fog layer where the cooling
maximum, reaching more than -10 K:h These simulations confirm that the aerosol particle number conc
tion is a key parameter for the accurate prediction of the microphysical properties of a fog layer and also ir
the vertical development of fog. The important of the interaction between microphysical and radiative pro
illustrated, showing how the life cycle of a fog layer is determined by the CCN number concentration and ¢

properties.
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1 Introduction

Aerosols and clouds play a major role in environmental, mtiegical and climatic processes, and the aerosol-
cloud interactions are now identified as a key challengeterunderstanding of climate change. Vautard et al.
(2009) estimates that the reduction in low-visibility cdtimhs could have contributed about 20% on average to
Europe’s recent daytime warming and about 50% to easterodean warming. More locally, fog has a significant
impact on economic and safety aspects. Timely and accuwsgedsts of reduced visibility are necessary for the
agencies responsible for road safety, search and rescuatiops and air traffic management. Nevertheless, fog
forecasting by meteorological services is still a diffiagkue. For instance, Pagowski et al. (2004) studied a fog
episode related to a major traffic accident in Canada andgubiout that the forecasting of fog was very difficult
because of its high variability and because of the complexactions between physical processes occurring inside
a fog layer. The fog life cycle is determined by thermodynardiynamic, radiative, and microphysical processes,
and by surface conditions. One of the particularities ofifoigs development within the surface boundary layer, in
contact with the ground, where aerosol concentrationsterdiighest and surface heterogeneities imply complex
heat, water, radiative and chemical fluxes.

Radiation fog is mainly formed during the night above coetital surfaces under high pressure systems. The
radiative cooling of the surface can lead to saturated ¢mmdi and hence to cloud droplet formation. The life
cycle of radiation fog can be decomposed into three stepsrdiog to the behaviour of the turbulent kinetic
energy: onset, vertical development and dissipation (gadanishi 2000). Only the two first steps will be studied
in this work.

Cloud droplet formation occurs with heterogeneous numeabnto aerosol particles (e.g. Pruppacher and
Klett 1997). Particles that serve as nuclei upon which weaggrour condenses are called cloud condensation
nuclei (CCN). The parametrization of CCN activation is wadlveloped (e.g. Twomey 1959; Ghan et al. 1993;
Abdul-Razzak et al. 1998; Cohard and Pinty 2000a,b; NendsSainfeld 2003; Cheng et al. 2007), since the
activation process directly links microphysical aerosuid clouds. The size distribution and chemical composition
of aerosols heavily influence CCN activation. Atmosphegoogols are largely composed of soluble inorganic
species but it is now known that a significant proportion déibte matter (ranging from 20 % up to 70 % of the
total soluble mass in some cases) also consists of orgampaends (e.g. Saxena and Hildemann 1996; Zappoli
et al. 1999). Some organic compounds are surface activia¢saints) and their presence within particle solutions
can significantly affect CCN activation (e.g. Shulman efl8B6; Li et al. 1998; Facchini et al. 2000).

Numerous numerical models have been developed for theigésorof fog physics (e.g. Brown and Roach
1976; Brown 1980; Duynkerke 1991; Bergot and Guedalia 19%Hme studies also show that the interaction
between aerosol and fog is an important issue (Pandis amfie®ki1989a,b; Seinfeld et al., 1992; Bott, 1991;
Bott and Carmichael, 1993). In the fog life cycle, the corsdgion process and cloud droplet sedimentation are
crucial. Detailed understanding and modelling of the finerophysical processes taking place inside a fog layer
has been limited by the lack of suitable sets of dynamic,ulert, radiative and microphysical measurements.
Nevertheless, during the last few decades, several stiwdies observed and studied the chemistry of fog, in
particular the interaction of fog with black carbon (Badath et al., 2007; Husain et al., 2007) and with sulphate
(Seinfeld et al., 1992; Reilly et al., 2001), and the chemisf cloud droplets in fog (Fisak et al., 2002; Blando
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and Turpin, 2000; Moore et al., 2004; Aikawa et al., 2007).

Many previous works have studied CCN activation insidetstnmulus or cumulus, i.e. associated with a
significant cooling rate mainly forced by a vertical velgcithe specificity of this work is to study CCN activation
in foggy conditions. Therefore, the framework is relatiwdifferent to past studies on activation. Firstly, the fog
is a cloud in contact with the ground where aerosol conctatra are the highest. Secondly, the cooling rate is
mainly associated with radiative cooling and, consequeistidifferent from the cooling of other boundary layer
clouds associated with vertical velocity. Moreover, thisling rate is maximum at the top of the fog layer, leading
to maximum production of liquid water near the top of the fog.

Aerosols influence the fog life cycle in a complex way. The hem size and chemical properties of aerosol
particles are key properties in the activation processeas€quently, the aerosol characteristics directly atfest
microphysical properties of a fog layer (number and sizéheffog droplets). But the microphysical properties of
a fog layer indirectly influence the life cycle of the fog thugh the interactions between microphysical, dynamic
and radiative processes.

The primary objective of this work was to analyse CCN actowatn foggy conditions and to quantify the effects
of the aerosol size distribution, concentration and chahdomposition on the formation and the evolution of the
vertical structure of fog.

In a first step, sensitivity tests of the activation procesm@ly were performed. The goal of these so-called "off-
line” simulations was to isolate the influences of aerosobpprties and atmospheric cooling rates on the CCN
activation. In this approach, the interactions with theeotbhysical processes (such as radiative) were not taken
into account since the cooling rate was imposed. This stodyded on the sensitivity of aerosol activation to
differences in the air mass encountered above a contingunti@ice. In the second step, an observed fog case was
modelled in order to study the complex interactions invdlirea fog layer. To achieve this objective, a series of
simulations were performed, based on data gathered dura@arisFOG field experiment (Bergot et al., 2008).
Comprehensive 1D simulations were made with the Meso-NHarioal mesoscale model (Lafore et al., 1998), in
which the ORILAM aerosol scheme (Tulet et al., 2005) was tedipvith the two-moment microphysical scheme
from the work of Khairoutdinov and Kogan (2000) through tletivaation scheme of Abdul-Razzak and Ghan
(2004). This set of 1D simulations served as the basis formapecehensive study of the interactions between
aerosol properties, and microphysical and dynamic presetsking place during the life cycle of fog. Complex
interactions between short wave radiation, aerosols amadctiroplets occur during the dissipation stage. The
influence of aerosol on the dissipation of a fog layer is nedigtd in this work, and will be the subject of a future
study.

The numerical models used in this study are described imose2twhile observations are described in section
3. Section 4 illustrates the sensitivity of activation preses to aerosol properties obtained from the ’off-line’
simulations. Results from 1D simulations of a radiation éagnt observed during the ParisFOG experiment are
discussed in section 5. And, finally, section 6 summarizesdbults.
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2 Numerical Tools
2.1 Meso-NH Model and the 2-moment warm microphysical parameterization

Meso-NH is a meteorological model jointly developed by CNRM/GAME (Météo-France) and the Labc
d'Aérologie (CNRS) (Lafore et al., 1998). Meso-NH simulates small-scale (Large Eddy Simulation, LE
horizontal resolution of a few meters) to synoptic-scale (horizontal resolution of several tens of kilometres)
and can be run in a two-way nested mode involving up to eight nested grids. Different sets of paramete
have been introduced for the representation of various physical influences (for details, see http://mesont
mip.fr). For this study, the sub-grid scale turbulence was parameterized with a 1.5 closure for the vertic
using the prognostic turbulent kinetic energy. The turbulence scheme used was that of Cuxart et al. (2
the turbulent mixing length was from Bougeault and Lacarrére (1989). Details of the shortwave radiation
given in Morcrette (1989) while the longwave radiation scheme was the Rapid Radiation Transfer Model
et al.,, 1997). The cloud shortwave optical properties are determined following Fouquart (1987) and tl
longwave optical properties were treated with Smith and Shi (1992)’s formulation. The coupling betw
atmosphere and the underlying surface was based on the ISBA scheme (Interactions between the Soil
and Atmosphere, Noilhan and Planton 1989), extended by the TEB (Town Energy Balance) parame
(Masson, 2000) for urban-atmosphere interaction. The numerical model has been validated previously fc
cases of fog and low-level cloud (e.g. Bergot et al. 2007; Sandu et al. 2008).

The cloud microphysics were computed using a bulk microphysics parameterization based on the
scheme (Kessler, 1969). The liquid water was separated into cloud water and precipitation. The 2-mom
microphysical parameterization was taken from the work of Khairoutdinov and Kogan (2000), and exte
Geoffroy (2007). The number concentration of cloud droplatsgnd the cloud water contenf)(were prognostis
The parameterization of microphysical processes (drizzle droplet sedimentation, autoconversion, accre
densation and vaporisation) are detailed in Khairoutdinov and Kogan (2000) and Geoffroy (2007). A ke
of the parameterization was the assumption that the cloud droplet distribution followed the generalize(

distribution:
_ «a av nav—1 _ @
where
m TD(w+3/a) N,
A=(=ppy——7"—"F— / 2
(57 T q) (2)

I' is the gamma function (Press et al., 1992), N the cloud droplet concentration, D the diameter of the clous
g the liquid water content, angd, the density of liquid watero andv are empirical coefficients set to 1 an
respectively, as derived from observations.

2.2 The Organic Inorganic Log-normal Aerosol Module (ORILAM)

ORILAM (Tulet et al., 2005) is a three-moment log-normal aerosol scheme based on number, mass cot
and standard deviation. This aerosol module is coupled with the ReLACS2 chemical scheme (Tulet et i
based on the CACM scheme (Griffin et al., 2002). ORILAM takes a range of internally mixed aerosol cor
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into account, such as BC (black carbon, viewed as soot intady} OC (primary organic aerosol) . (water),
NH; (ammonium), N@ (nitrates), SG~ (sulphates) and ten different SOA types as defined by Griffial.e
(2003). The log-normal approach is given for each mode by:

N n*(722)

n(rap) = m eXP(—T%% (3)

where N. is the aerosol number concentration (in particles:émr,,, is the aerosol particle radius,,ris the
geometric mean radius, amdis the geometric standard deviation. The multimodal admistribution computed
by ORILAM is used by the CCN activation scheme described érbxt section.

2.3 The CCN activation scheme

The coupling between Meso-NH and ORILAM consists of usirggadtmospheric cooling rate computed in Meso-
NH and the aerosol chemical composition and size distobutomputed by ORILAM to estimate the supersat-
uration and the number of activated CCN. The aerosol aaivaicheme used is that of Abdul-Razzak and Ghan
(2004), which is an extension of Abdul-Razzak et al. (1998) Abdul-Razzak and Ghan (2000). A detailed de-
scription of the activation scheme can be found in AbdulzR&zand Ghan (2004) and only the main characteristics
of this parameterization will be described here.

The purpose of this parameterization, based on the Koy (Kohler, 1936) is to determine the fracti@fg
of activated aerosol particles composed of an internal ebedmmixture of organic and inorganic compounds (Eq.
4):

E — ler 0(2111(55::;)
N, 2 3v21lno

where $, and S, are defined further.

) (4)

In this activation scheme, the influence of organic surfastés considered by modifying the Kodhler curve
decreasing the value of surface tension. According to Sanlet al. (1996), the Raoult term (noted B) for internal
chemical mixtures can be expressed by assuming additivavimir of the two compounds and can be reformulated
as follows:

Mw,oap [Usal¢sal(1 - €m> + Usft¢sft€m

B =
Pw Msal Msft

} = Bgal + Bsft (5)

wheree,, is the soluble mass fraction of the organic surfactants thestotal soluble mass of aerosol, Ms the
molecular weight of HO, p,, is the density of HO, ¢, and¢, s+ are the osmotic coefficients of the salts and
the surfactants respectivety,,; andv, ¢+ are the number of equivalent ions into which a molecule disges into
salts and surfactants respectively, is the density of dry aerosol particles and/Mand M, are the molecular
weight of salts and surfactants respectively,;Band B, s, are the contributions of the salt and the surfactant to the
Raoult term B.

This parameterization takes account of the effect of a¢msuposition (both inorganic and organic) on hygro-
scopicity (Raoult term3) and on surface tension (Kelvin termd). The activated aerosol concentration calculated
by Eq. 4 corresponds to the concentration of cloud droptataéd. The critical supersaturation of the smallest
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S2
T =\ T ()T + glino) —= ©
no)(y g(lno S
where
4A3
om =\ 57803, @

is the critical supersaturation for the activation of paes with dry radius . f(Ino) and dlno) are two
170 functions ofs ; ¢ andn are two dimensionless terms depending on the atmosphesimgaate (due to updraft
velocity of an air parcel rising adiabatically in Abdul-Rak and Ghan 2004 for details). For radiation fog,
radiative cooling is the main mechanism driving the sugersdion. In order to take this effect into account, an
additional term depending on the diabatic cooling rate iteatl
The critical supersaturation (Eq. 7), and consequent>(@B! activation, is driven by the chemical composition
175 (effect on the Raoult termB3) and by the aerosol size (effect on the Kelvin teut), For a given cooling rate,
bigger aerosol particles or the presence of salt compouad®dse the critical supersaturation and hence increase

the fraction activated.

3 Observations
3.1 ParisFOG Field Experiment

180 The six-month ParisFOG fog field experiment was carried amind) the 2006-2007 winter season in a suburban
area 20km south of Paris, France (Bergot et al. 2008 and/kttta.ipsl.polytechnique.fr/parisfog/). The objeets
of ParisFOG were to observe and describe, as thoroughly ssiljpe, several fog events during a winter season
and to provide complete information on the various procetaidng place during the life cycle of fog (turbulence,
microphysics, radiation and surface exchanges). The bwdm of this experiment was thus to improve our

185 understanding and our ability to simulate the life cycle @f in order to enhance the quality of fog forecasts.
The present work mainly focuses on the influence of microfglayprocesses taking place during an episode of
dense radiation fog which occurred during the night of 18 @oF&bruary 2007 (corresponding to the Intensive
Observation Period, IOP 13, of the experiment). Given tligoof the study, only the microphysical instruments
will be presented here. A complete description of ParisF@&&umentation is given in Bergot et al. (2008) or on

190 the web site dedicated to this experiment.
3.2 Microphysical instrumentation

The particle number size distribution within a diametenzstn 10 and 500 nm was obtained from a Scanning
Mobility Particle Sizer (SMPS) composed of a long Diffeii@hMobility Analyzer (DMA, model TSI 3081) con-
nected to a Condensation Particle Counter (CPC, model TZ3 Bgh Flow) and from an optical particle counter
195 (OPC, model GRIMM 1.109) for a diameter range of 0.25 tqud2 These measurements were performed in an
air-conditioned mobile laboratory. The aerosol was sampia a low-flow PM2.5 inlet at a height of approx-
imately 2 m and measured for relative humidity below 50 % wvetthO-min resolution. Thus, both instruments
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were considered to operate in dry conditions at a flow rate®1.enin~! and 1.2 I.mirr! for the DMA and the
OPC respectively. Both instruments were calibrated betfvedield campaign by using known concentrations of
mono-disperse ammonium sulphate aerosols and PSL aerosols

Aerosol samples were also collected on filters within twae diactions (fine mode with particle diameters
smaller than Zum and coarse mode with particle diameters larger thaumd before, during and after the fog
event. Aerosol mass concentration was determined by getvitrmeasurements and chemical analysis of the
major components (ions, carbon, metals) were performethése two size fractions using the procedure reported
by Sciare et al. (2005).

The fog droplet number size distribution was measured wsitgher OPC (model Pallas Welas 2000) especially
designed for environmental monitoring. The optical segsiolume was set-up outdoors at a height of about 2 m
and connected to the rest of the device via an optical fibre. Adllas Welas OPC was regularly calibrated using
mono-disperse polystyrene latex (PSL) aerosols. Thereaidn curve was corrected to take the refractive index
of water into account. The droplet number distribution wasasured within a diameter range of 0.4 -/49.

3.3 The Intensive Observation Period 13: 18-19 February 200
3.3.1 Synoptic situation

During this IOP, the Paris region was in a ridge of high pressirhe atmosphere cooled rapidly between 15 and
23 UTC (-2 K.t on average at 2 m, Figure 1a). The fog appeared over the sitewatd 22:30 UTC (horizontal
visibility less than 1000 m) and became dense (horizonsitbility less than 70 m) after 23 UTC (Figure 1b). The
vertical radiosounding carried out at 03 UTC suggests aregitical development of fog with an observed height
of 130 m, characterized by a well-developed mixed layer withe fog layer. After 23 UTC, the temperature at
2 meters remained around 268 K (Figure 1a) until sunrise.vigibility remained below 150 m during the whole
fog event (Figure 1b). The dissipation of the fog layer ocediaround 08 UTC (Figure 1b).

3.3.2 Aerosol properties

The number concentration of aerosol particles measureladiptegration of the SMPS data for a diameter between
10 and 500 nmis presented in Figure 2. During the period stydie total number concentration of particles (solid

line) varied between 5000 (at 12 UTC) and 20000 ¢énjust before the onset of the fog episode. Log-normal

functions were fitted to the observed size distributioneagiog to Eq. 3 to provide the modal parameters (i.e.

amplitude, median diameter and standard deviation) of éhi@ws populations constituting the aerosol population
before fog (Table 1).

The fitted size distribution brings out the presence of twatidtt modes of submicron particles: an Aitken
mode (D, < 50 nm) and an accumulation mode,(B 50 nm), typical of an urban aerosol. A preliminary analysis
of these observations showed that the aerosol propertiasgd®P 13 were highly influenced by anthropogenic
emissions, with the presence of ultra fine particles (UFRP3lenthan 100 nm (Figure 2). These particles came
from local sources and were either directly emitted from bastion sources (mainly from vehicles) or formed by
chemical reactions resulting in gas-to-particle conrsiThese processes are generally followed by a growth of
particles by condensation, mostly from volatile organimpomund (VOC) oxidation products (Seinfeld and Pandis,
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1998). These processes, along with the decreases of theléaguayer thickness, can explain the high aerosol
number concentrations observed between 18 UTC and 00 UT€inflaence of coarse particles (like sea-salt or
mineral dust) did not appear significant, as confirmed by mremsents carried out with the Grimm OPC for the
fraction of particles larger than 500 nm (not shown).

Table 1 also shows that the characteristics of the aerosahaglation mode changed rapidly. At the beginning
of the night, during strong radiative cooling; the mediaardéeter increased from 78.5nm at 17 UTC to 110 nm at
21 UTC. During this period, the aerosol number concentréticreased rapidly from 7400 cm to 11400 cnr?
between 17 UTC and 18 UTC, then after 19 UTC decreased to 8308.cSince the aerosol size distribution
was measured for a constant value of RH %0%), the increase of median diameter can be attributeddo th
condensational growth of particles.

The analysis of aerosol chemical composition was basedtengamples collected between 20 UTC (18 Febru-
ary 2006) and 09 UTC (19 February 2006). Consequently, onlgverage mass of chemical compounds was
determined, indicating that the overall aerosol compasitvas dominated by organic carbon (38.6 %) including
Secondary Organic Aerosols (SOA) and Primary Organic Adr®0OA). Unfortunately, the measurement system
was not able to separate SOA from POA in the observed totalmicgnass. The total particulate organic matter
(POM) was estimated to be [POM] = 1.6 [OC] (Putaud et al., 200he inorganic salts (ammonium sulphate
and ammonium nitrate) were derived from the chemical aiglyghich measured the mass of sulphates, nitrates
and ammonium. The inorganic aerosol fraction mass was atge, with 25 % of ammonium sulphate and 20 %
of ammonium nitrate. Soot (BC) formed 16.4 % of the total maRsis chemical mass composition of aerosol
indicates that aerosol particles observed during the gerianterest were rather hydrophilic.

The aerosol characteristics (chemical composition anel digtribution obtained for the two fitted modes) ob-
served at 21 UTC and described above, were taken for thalindtion of the so-called "reference” numerical
simulation in sections 4 and 5. The size distribution of the modes corresponds to median diameters of 33 nm
and 110 nm and standard deviations of 1.57 and 1.59 for theAnd the accumulation modes respectively.

4 Sensitivity of Activation to Aerosol Properties

This section focuses on the sensitivity of CCN activatioad¢oosol properties, such as the aerosol number concen-
tration, the aerosol size distribution and their chemicahposition. In order to isolate the sensitivity of actieati
processes, all the other physical processes were ignaréidese so-called "off-line” simulations, the atmospheric
conditions and the aerosol characteristics were imposadi paly the activation module was used. All the nu-
merical simulations presented here had stationary atnesi&ptonditions typical of fog during winter (278 K for
temperature, 995 hPa for pressure and 100% relative hyidihe sensitivity of CCN activation was studied for
different air masses encountered above continental surfllee physical and chemical properties of the aerosols
studied are summarized in Table 2. The reference case ponds to the observed aerosol discussed in the previ-
ous section. The sensitivity of CCN activation to aerosghber concentration, aerosol size and aerosol chemical
composition were studied independently. This allowed uei@rmine the most sensitive aerosol characteristics.
In a first step, we studied the effect of aerosol number canaton for the aerosol size distribution and the chem-
ical composition corresponding to the reference case.drséitond step, the effect of the aerosol median diameter
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was studied for fixed chemical composition and three aemswber concentrations corresponding to clean, rural
and polluted areas. Finally, the effect of chemical comjmsivas studied for different aerosol sizes. The aerosol
densityp,, was set to 1.8 g.cm® and the osmotic coefficiert was taken equal to 1 for all chemical compounds
following Mircea et al. (2002). Sensitivity studies werstricted to the accumulation mode in this section because
activated aerosols in the Aitken mode were negligible dubedr small size.

4.1 Sensitivity tests on aerosol concentration

The sensitivity tests presented here focused on the impaetosol concentration on the CCN activation. Different
cases were considered according to the cooling rate. Tligestaerosol concentrations were representative of
polluted urban areas where aerosols are freshly emittedptarae spreading from polluted urban areas to rural
or clean areas. In the latter case, the air mass becomesdiduting the transport, leading to a decrease in the
aerosol number concentration. We assumed that the aeroswiical composition and size distribution did not
change with dilution and remained equal to the reference ¢@m&dian diameter of 110 nm, geometric standard
deviation of 1.59 and the reference chemical compositivargin Table 3).

Figure 3a shows the activated aerosol fraction as functfaeosol number concentration for a cooling rate
of -10 K.h~!. Three environments can be distinguished according tosatrmmber concentration. For the
first environment, corresponding to a polluted area (N8000 particles.cm?) as observed during IOP 13, the
activated aerosol fraction is very small (less than 5%). 3é®ond environment corresponds to a rural area (100
< N, < 8000 particles.cm?), where the fraction of activated aerosol increases ligagith the aerosol number
concentration. The third environment is a clean environtrildp < 100 particles.cm?) in which more than 75%
of particles are activated. When aerosol concentratioreases, the maximum supersaturation,Sdecreases,
and the critical diameter to activate aerosols increasems€quently, the activated fraction decreases with an
increase of aerosol concentrations. However, it shoulddeted out that, due to the large number of aerosols in
the polluted case, the number of activated aerosols willrbatgr than for the clean case.

The influence of cooling rates in contrasting environmemésfarther investigated here. To represent these
three environments, we considered a clean area with 8% [garitnT 3, a rural area with 830 particles.crhand a
polluted area with 8300 particles.cth The cooling rates imposed were representative of themgddite observed
near the ground during fog formation (cooling rate by 0 K.ho -4 K.h~!) and that found at the top of the fog
layer during the development phase (cooling rate by -4 Kt -15 K.h 1), e.g. Brown and Roach (1976); Bergot
and Guedalia (1994). For the three environments describ®dqusly, the fraction of activated aerosol increased
with the cooling rate (Figure 3b). However, it increased enapidly for the clean case than for a polluted one.
For a cooling rate of -2 K.h!, the fraction activated was insignificant for a pollutedeangas 10% for a rural area
and 40% for a clean area. For a cooling rate of -107K ithe fraction activated was 4% for a polluted area, 40%
for a rural area and 80% for a clean area. Whatever the aenosober concentration, the number of activated
aerosols (i.e. cloud droplets) was higher during the dearalent phase (at the top of the fog), when the cooling
rate became stronger than during the fog formation (at tieemp). The cooling rate is a crucial factor, which
changes during the life cycle of fog and acts directly on thmber of cloud droplets. In a fog layer, the cooling
rate depends strongly on the divergence of the radiative$iLwhich depends on the liquid water content (LWC)
and, consequently on the microphysical properties of tigddger. This point will be studied in section 5.
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4.2 Sensitivity tests on the aerosol median diameter

The sensitivity tests presented here focus on the impabeaftedian diameter of the aerosol distribution on CCN
activation. The aerosol chemical composition and the slofplee size distribution correspond to the reference
case and the cooling rate is imposed at -10K.Hrigure 4a and Figure 4b show the number of activated CCN and
the maximum supersaturation respectively for the thre&@renments defined previously (urban polluted, rural and
clean areas) as a function of aerosol particle median dinrietan be seen from Figure 4a that, in a clean area, all
aerosols having a median diameter greater than 120 nm édvatadtinto cloud droplets. But the activated number
stays smaller in the clean area than in rural or pollutedsswdaatever the aerosol size. In the case of small aerosol
number concentration (i.e. clean area), the maximum sapeegion reached by the air mass is high (more than
0.2 %, Figure 4b). For polluted and rural areas, two behasgioan be distinguished in Figure 4a according to the
aerosol median diameter. Firstly, for a median diametezsd than 100 nm, the number of activated CCN is higher
in a polluted area than in a rural one. The maximum supestdnrdecreases with the aerosol median diameter
(Figure 4b). Secondly, for a median diameter bigger thanrirf0n the case under study, the number of activated
aerosols is higher in the rural area than in urban pollutedsr For a high aerosol number concentration, the
available water is distributed among all the aerosols aicth @arosol takes a smaller amount of water in polluted
areas than in rural ones. In the urban polluted area, moradrigsols are preferentially activated preventing the
maximum supersaturation of the air mass from increasingisTthe number of activated aerosols decreases. On
the contrary, in rural areas, fewer big aerosols are a@tlghe maximum supersaturation can become greater and
higher proportion of the aerosol spectrum can be activatée. characteristics of the aerosol size distribution act
on the maximum supersaturation and on the activation pso¢es example, for an aerosol mean diameter of 200
nm, 80 cloud droplets per chare formed for a clean area (S, = 0.3 %) whereas there are 500 cloud droplets
per cn? for a rural area (S.. = 0.1 %) and 400 cloud droplets per ¢for a polluted area (Sq. = 0.03 %).

4.3 Sensitivity tests on the aerosol chemical composition

The sensitivity tests presented here focus on the impatteodérosol chemical composition on CCN activation.
The aerosol concentration and the size distribution cpoed to the reference case and the cooling rate imposed
is -10 K. !. Numerical computations were performed for six aerosohtieal compositions representative of
different environments as detailed in Table 3. Following $kudy of Saxena et al. (1995), atmospheric organics are
differentiated in terms of their interactions with watentd: a hydrophobic function having a surfactant behaviour
(represented in our study by SOA8 hydrophobic type) and adphlic function (represented by SOA1 hydrophilic
type) which is condensable and water soluble, thereforadirg like inorganic compounds.

Figure 5a shows the activated aerosol fraction and numietiFggure 5b the maximum supersaturation as a
function of aerosol median diameter for the six aerosol dhahtompositions. As previously shown for the
reference case, the fraction activated increases witheatmsal median diameter for all the chemical compositions
studied (Figure 5a). Considering chemical compositiomsesponding to near combustion (NC with 5% of soluble
material), dust (with 10% of soluble material), and maricenipletely soluble) as described in Table 3, the fraction
activated increases mainly due to the salt fraction (Ra&ftdict). Sulphates (marine cases) activate more easily
than dust and NC because the sulphate particle mass islgdissociated in the aqueous phase while only 10% of
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dust particle mass and 5% of NC are considered soluble héreselthree compositions do not affect the surface
tension, which is 75.2 dyn.cml. This value corresponds to the surface tension of pure w&em a median
diameter larger than 150 nm, the aerosol number activaté2dsn? for the marine case. The effect of sulphates
becomes insignificant for large aerosol sizes and only 4.8 #heospectrum is activated.

Looking at the effect of surfactants (represented by theregfce case, Referen8®A1 and Referenc80AS8
compositions) on surface tension (at aerosol median deroéi10 nm), the results show that organic compounds
reduce surface tension from= 75 dyn.cnt! (Reference IOP 13), to= 74.5 dyn.cmt! (ReferenceSOAS) and
to 7= 70.7 dyn.cnm! (ReferenceSOAL). This effect reduces the particle critical supensgtan (S,,) and thus
increases the fraction activated. Organic compounds SGAA8 and POM contained in aerosols have a different
impact on patrticle activation. Only the difference betwt#encompounds SOA1 and SOA8 will be discussed here.
Unlike the SOA1 compound, which is soluble, the SOA8 compbaicts only on the Kelvin effect because it is
undissolved matter. As a result, the interaction of SOA1 &0@&\8 with water is totally different. As mentioned
previously, the chemical composition with SOA1 has a morpdrtant impact on surface tension than the one
associated with the SOA8 compound. Moreover, the SOAL camgabsorbs more water than SOAS8, increasing
the salt fraction (SOAL is dissociated), thus adding an arhofiadditional water absorbed by inorganic salts
which are also included in the aerosol composition (seeef@plConsequently, the Referen8®A1 composition

leads to a larger fraction of activated particles than RafeeSOA8 and Reference cases.
4.4 Summary of off-line Simulations

These sensitivity tests are summarized in Table 4 and inr€i§uThis study highlights the role of the atmospheric
cooling rate and aerosol properties such as their numbeseedration, size distribution and chemical composition,
on CCN activation. The magnitude of the cooling rate is a le&gdr in the aerosol activation process. Moreover,
the aerosol number concentration is a strong driver of thieaton process. The aerosol number influences the
supersaturation of the atmosphere and thus the CCN activdtiis an important factor to be considered as shown
in Figure 6, where the number of cloud droplets formed istpbfagainst aerosol number concentration for two
contrasting cooling rates, -2 K:h (solid line) and -10 K.h! (dashed line). Two behaviours can be observed
on the number of aerosols activated according to aerosobruoncentration. Firstly, for an aerosol number
concentration less than a critical value, mainly dependinghe cooling rate, the cloud droplet concentration
increases when the aerosol number increases. The maxintivatian rate occurs at this critical value. Secondly,
if the aerosol concentration exceeds the critical valuentihe number of activated CCN decreases when aerosol
number increases. If aerosols become too numerous in tharaiel and reach this critical value (varying according
to the cooling rate considered), aerosols absorb a largatigyaf water vapour, significantly decreasing the
supersaturation within the air mass. This behaviour is tbwhatever the cooling rate. Frank et al. (1998) and
Kokkola et al. (2003) studied fogs from observations madbénPo Valley, a rather polluted region of Italy. They
characterized these types of events as "unactivated fogs”.

Finally, aerosol chemical composition also influences ttievation process. The water-soluble properties of
compounds and the presence of organics compounds detettmiability of aerosols to capture water during the
hygroscopic growth phase. This influences the supersaioraf the air mass and consequently the number of
activated CCN.
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5 1D Numerical Results

Off-line simulations were an efficient way to isolate aetaefiuences on the activation process for various en-
vironmental conditions often encountered in continentgl $ituations. However, to gain further insights, it is
necessary to take into account the interactions amongalsresd the microphysical and dynamic processes tak-
ing place in the life cycle of fog. For example, the coolinterearies strongly during the life cycle of fog: during
the formation phase, cooling occurs near the ground andawely weak, while it is stronger and located near the
top of the fog layer during the development phase. Consetyuére number of activated CCN should be greater
during the development phase than during the initial ph@kes topic is investigated in the following section with

1D simulations.
5.1 Model configuration

The numerical simulations were initialized at 21 UTC on 1®&e@ry 2006. In this study, we will focus on the
formation (before 00 UTC) and development phase (after OCUdf the fog layer, and only the results of the
night-time simulation will be studied. The characteristaf the boundary layer (temperature, relative humidity,
wind vertical profiles) at initial time were given by the 21 QOTradiosounding (Figure 7). The soil type was
determined from soil texture analysis and correspondediyméd sandy loam. The surface cover was composed
of 80% of temperate pastures, 15% of temperate sub-urbarb%ndf lake surface-types. The initial vertical
distribution of aerosol properties for all these simulaavas set constant with height. The vertical grid spacing
was set to 1 metre and kept constant with height up to 50 medresh fine resolution is required to simulate a fog
layer (Tardif, 2007). Above 50 metres, the vertical grid waadually stretched.

5.2 Validation of the Reference Simulation for Intensive Okervation Period 13: 18-19 February 2007

For this reference simulation, the specified size distiitutorresponded to the observed size distribution at 21
UTC. The aerosol total number concentration was initialiaé 17000 aerosols per criwith 8700 aerosols per
cm~3 for the Aitken mode and 8300 aerosols perchfor the accumulation mode as shown in Table 1. The
specified aerosol chemical composition corresponds tolikerpation at 21 UTC (see section 3).

Figure 7 compares the observed and simulated vertical gsofif the potential temperatufeduring the fog
event at 21 UTC, 03 UTC and 06 UTC. The simulation undereséstaby about 2 K inside the fog layer (i.e.
below the thermal inversion). This difference is usual insibulations of fog. It can be explained by the idealized
nature of the surface, which only roughly represents theadtteterogeneity of the site, and also by the limitation
of 1D simulations (e.g. the effect of horizontal advectismot taken into account). It is also worth noting that
the thermal inversion is weaker and higher in the soundiag th the simulation at 03 UTC. The development of
the fog layer is more rapid in the observation than in the tinn, leading to too cold a simulated fog layer. The
height of fog is, however, well represented at 06 UTC, evendfh the intensity of the thermal inversion is stronger
than observed. It should be noted that the ascending vglotihe radiosonde (10 nT.3) which prevented an
accurate estimation of the top of the fog layer.

The evolution of long-wave downward radiative flux at 2 m lgstrated in Figure 8. Before the formation of
fog (before 23 UTC), the simulation seems to slightly undéneate the downward long-wave flux by 5 W:th
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However, this value is within the range of the measuremeawt.eDuring the development phase, the long-wave
downward flux is well-represented and reaches a value of 389 ¥ Consequently, it seems that the liquid water
content inside the fog layer is well simulated. In spite & groblems previously described, the model represents
the formation and the development of the fog layer relagivell.

Figure 9 represents the evolution of the observed and steditdoud droplets number concentration at 2 metres.
The formation phase is relatively well-simulated but theud droplet number concentrations are overestimated
compared to measurements made during the development ghressimulated maximum value is about 500 cloud
droplets cnt? near the ground instead of the 250 cloud droplets ¢mbserved. The simulated values are also
higher than values obtained during other field experimekés for example, the Po Valley experiment, in which
values of cloud droplets varied between 50 and 300 (Gultadésaac, 1997; Wendish et al., 1998). This could be
partially explained by the fact that the parameterizatibAldul-Razzak and Ghan (2004) does not take kinetic
limitations into account. Chuang et al. (1997) have shove timder certain circumstances growth kinetics may
retard the growth of CCN sufficiently to limit the number oftisated droplets formed. By comparing the time
scale for particle growth at equilibrium with that for acteandensational growth, Chuang et al. (1997) conclude
that particles with critical supersaturation less thanraghold value do not have time to grow larger than their
critical size, and thus do not activate. This suggests tailibrium models that diagnose droplet formation from
maximum supersaturation may systematically overestithet@umber of activated droplets formed (Nenes et al.,
2001). Consequently, the maximum supersaturation anduh#ar of activated aerosols are slightly overesti-
mated. Unfortunately, it is not possible to validate thegdiased supersaturation again observations. It seems that
it is difficult to measure the supersaturation in a fog layecduse of the weak value and the localization (at the
top of the fog layer). This could be the subject of future egsk. Moreover, rapid temporal fluctuations of cloud
droplet number concentration are observed during the dpweént phase (Figure 9). These fluctuations can be
explained by complex interaction between microphysicdl dpnamic processes (e.g. gravity waves at the top of
the fog layer leading to increased mixing) or by local modifien of the physical properties of the air parcel (e.g.
advection of more polluted aerosols from the Paris areahdrsimplified 1D simulation, it is not possible to take
these processes into account.

The numerical results of the simulation for the cloud droplember concentration are plotted in Figure 10a. Fog
formation takes place around 23 UTC, in good agreement viitievations. At the beginning, the fog rises rapidly
and then grows gradually to reach a height of 110 metres atTd3 &5 mentioned before. The maximum number
of cloud droplets is located at the top of the fog where thdingaate is the greatest during the development
phase. Figure 11 illustrates an example of a simulatedoapirofile of the cooling rate at 03 UTC. The cooling
rate is maximum near the top of the fog (-9 K'hfor the reference case, thick solid line) and decreasedisafui
become very weak within the fog and close to zero at the groBram 02-03 UTC, the fog continues to develop
vertically and the sedimentation process of cloud drofletsomes important (see accumulated precipitation for
cloud droplets in Table 5). The liquid water path (LWP) dimshres slightly and the radiative cooling decreases
(Table 5 for the so-called "polluted reference” case). Agsult, the activation process becomes weaker during
this development phase and the cloud droplet number coratiemt gradually decreases. Moreover, one can see
in Figure 10a that the cloud droplet concentration is reddyi constant with height within the fog layer. This is
explained by the turbulent mixing acting inside the fog lay@onsequently, the number of cloud droplets at the
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ground depends strongly on the history of the fog layer anthemumber of cloud droplets formed at the top of
the fog layer (sedimentation of fog droplets).

For the case studied, the microphysical parameterizalibaifoutdinov and Kogan 2000, microphysical scheme
and the CCN activation parameterization of Abdul-Razzak@han (2004)) used have realistic behaviour despite
an overestimate of the cloud droplet number. The sensitdfithe life cycle of fog to aerosol type will now be
studied. These sensitivity simulations differ in the sfieation of the aerosol concentration and aerosol chemical
composition from the reference simulation described mnesiy.

5.3 Evolution of a fog layer with aerosol number concentratbn: a non-linear relation

The previous section allowed us to validate the behaviouhefmodel for the reference case. In the following,

numerical simulations results will be shown, with specraphasis on differences in microphysical structure of the
fog layer. For the sensitivity experiments presented rarly, the number concentration of the accumulation mode
was changed. Three simulations were then performed usiragersol concentration of 1000, 5000 and 12000
particles per criin the accumulation mode, varying from the slightly poliditease to a heavily polluted case.

The evolution of the cloud droplet number concentratiorsasgted in Figure 10. Independently of the aerosol
number concentration, fog forms approximately at the same {around 23 UTC) which is due mainly to the
thermodynamic conditions associated with the local airanBsit the vertical development and the characteristics
of the fog layer are significantly different. Table 5 detafi® evolution of the maximum height of the fog, the
maximum cooling rate, the highest value gf S, the maximum cloud droplet number concentration, the LWP,
the accumulated precipitation at the surface for the claogléts and the effective droplet radius for the four types
of aerosol concentrations considered. At 06 UTC, the fogi@xhibits a greater vertical development in the case
of 5000 particles.cm?® (180 metres, Figure 10c) and in the reference simulatiof (d&tres, Figure 10a) than for
the cases of 1000 cn? (150 metres, Figure 10b) and 12000Th(150 metres, Figure 10d). However, the number
of cloud droplets varied during the life cycle of fog for theuf cases studied. At 00 UTC, the cloud droplet
number reached a value of 120 droplets pef dor the slightly polluted case (1000 cm), 400 cnt? for the
more polluted case (5000 cm), 380 cnt? for the polluted case (8300 cm , reference) and only 220 cm for
the heavily polluted case (Table 5). At 06 UTC, the concdimnavas off by 35 droplets per chfor the slightly
polluted case (1000 cnt), 200 cnr? for the more polluted case (5000 crl), 100 cn? for the reference case
(8300 cn13) and 50 cnt? for the heavily polluted case (12000 particles:cih The number of aerosols strongly
influences the supersaturation of the atmosphere and, seqoence, directly influences number of cloud droplets.
As previously mentioned, the maximum activation rate isted at the top of the fog where the radiative cooling
is the strongest.

Figure 12 describes the LWC vertical profiles at 23, 00, 03@&dTC for the four cases studied. Whatever
the sensitivity simulations, liquid water is mostly conded at the top of the fog layer where the cooling rate
is the greatest (Figure 11). However, LWC profiles depenaingfly on the aerosol number concentration and
consequently on the droplet number concentration. Theaot®ns between the droplet number concentration and
the LWC are quite complex: an increase in LWC does not nedBsshange the droplet number concentration.
During the formation stage (23 UTC), the LWC is greatest (QK&~!) in the slightly polluted case compared to
0.1 g.kg™! for the reference case and only 0.07 g-kdor the most polluted case. These values are in accordance
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with the study of Wendish et al. (1998). During the developtqghase, after 00 UTC, the behaviour is quite
different. Feedback occurs between the radiative and mpigrsical processes. If the LWP increases (i.e. the LWC
increases for a given height of fog), the radiative coolintha top of the fog will also increase, promoting aerosol
activation (Table 5). The LWC at the top of the fog layer islOgkg" for an aerosol concentration of 5000 T
whereas it is only 0.15 g.kg in the most polluted case (concentration of 12000 partiches®). The LWC is
influenced not only directly by the cooling rate but also iedily by the aerosol number concentration. Thus, the
aerosol number concentration seems to be an important fiche taken into account when the life cycle of fog
is represented.

Figure 13 shows the evolution of the LWP during the simulafior the four cases studied. Two behaviours are
apparent. Firstly, during the formation phase, the LWP ghkst in the slightly polluted case (5.8 g.fat 23
UTC) compared with the other cases. The cooling rate is Isigh8.5K.Ir !, see Table 5) in the slightly polluted
case. Secondly, during the phase, from 02 UTC, the slightliufed case produces the weakest LWP among all
sensitivity simulations, whereas the case with 5000 aésqser cn? leads to the highest LWP (46 gh at 06
UTC). This is explained by the difference of accumulatectjpi¢ation for the cloud droplets (Table 5) due to the
difference of settling velocity of the fog droplets. The aowlated precipitation for rain is negligible. The aerosol
number concentration influences the cloud droplet conagatr and size, which themselves affect the settling
velocity and thus the accumulated precipitation at the gdou his affects the LWP and, indirectly, the height of
the fog. Under very polluted conditions, the decrease,gf,Sleads to a reduction of the cloud droplet number
concentration and consequently the droplet size becongerléncreasein effective droplets radius, Table 5). The
difference of LWC at the top of the fog layer among the casedistl affects the divergence of radiative fluxes at
the top of the fog layer and thus the radiative cooling. Thisriaction between the microphysical and the radiative
processes explain the reduction of the cloud droplet canaon during the development of fog.

5.4 Sensitivity of fog formation and development to aerosathemical composition

Two additional 1D simulations were performed to study theact of the aerosol chemical composition (with
different solubilities) on the formation and the developrnef radiative fog. To perform these sensitivity sim-
ulations, the chosen chemical composition correspondednuneral aerosol case (with 10% solubility) and to
ReferenceSOAL (with 85% solubility) (see Table 3). The results of thienerical simulations are shown in Figure
14, in which the evolution of the cloud droplet number coricaion is plotted for the mineral aerosol case and
the Referenc&SOAL case. The aerosol number concentrations were fixedd@ &4 and 8300 cm? for the
Aitken and accumulation modes respectively.

The fog again forms approximately at the same time (23 UT€}Hese three chemical compositions. As for
the sensitivity to the aerosol number concentration, thiesamd chemical composition does not affect the time of
fog formation. In contrast, the cloud droplet number coniion is quite different during the fog event. For the
10 % soluble case (referred to as the mineral aerosol cas@$, dTC, the number of cloud droplets is 50 Tt
lower at the ground and the height of fog only reaches 70 rmetrecomparison, the 85 % soluble case (named
ReferenceSOAL case) produces 600 cloud droplets.érat the top of the fog layer, a value slightly higher than
for the Reference IOP13 case (effect of surfactants, seioset3).

Table 6 shows the evolution of the maximum height of fog, treximum cooling rate, the highest value of

15



535

540

545

550

555

560

565

570

Sihaz, the maximum cloud droplet number concentration, the L\W@aiccumulated precipitation and the effective
droplets radius for the two aerosol chemical compositiarss@ered. As for the aerosols number concentration,
the aerosol chemical composition strongly influences th&€L\Wuring the formation phase, at 23 UTC, the height
of the fog layer is the same for both cases. But during the Idpweent phase, between 00 and 03 UTC, the
behaviour is quite different. In the Referen§©A1 case, the height of fog increases more than in the minera
aerosol case, and the radiative cooling at the top of thelfmjacreases, -18 K1 at 00 UTC, promoting aerosol
activation and leading to a cloud droplet concentration@g0.cloud droplets.cm? at the top of the fog layer.

As for simulations of sensitivity to aerosol number concativn, the aerosol chemical composition influences
the cloud droplet concentration and size, which themselffest the settling velocity and thus the accumulated
precipitation at the ground (Table 6). This indirectly atfethe LWP and depth of the fog layer. Thus, the amount
of condensed water is smaller at the top of the fog for the mairserosol case than for the Refererf®®A1 case.
The maximum value of LWP is 8.8 g.md for mineral aerosols whereas it reaches 44t the Referencé&SOA1
case. The fog layer reaches a height of 180 metres in the &efeBOAL case whereas it only reaches 70 metres
in the case of mineral aerosols at 06 UTC.

6 Conclusions and Recommendations

This study evaluated the impact of aerosols (number coratian, size distribution and chemical composition)
during the formation and development stages of radiatign f®@he particularity of fog in opposition to other
boundary layer clouds is that the cooling rate (respongibtee CCN activation into cloud droplets) is related to
the radiative cooling rather than the adiabatic coolingeisged with updrafts. Fogs also form near the ground,
where the variability of aerosol number concentration &shighest.

A simplified off-line framework allowed us to study the sdivéfy of CCN activation to different key parame-
ters such as the cooling rate, the aerosol number concentrtite aerosol size and its chemical composition. The
results of these simulations underline the key role playedidiative cooling in the activation process. Radiative
cooling is the main source of condensed water and aerosptbelr capabilities to act as CCN from the sink of
water vapour. The cloud droplets formed in radiation fogstae net budget of these two processes. It has been
shown that water transfer to aerosols can limit the activafirocesses under polluted conditions. In the case,
where aerosols are numerous, the maximum supersaturatiehed within the air mass remains weak, prevent-
ing particles from reaching their critical activation diatar. For a fixed aerosol size distribution, it is possible to
determine a critical value of aerosol number concentratignich primarily depends on the cooling rate. If the
aerosol number concentration is lower than this criticdlgathe number of activated CCN increases with the
aerosol number. The maximum of activation rate is reach&dsctritical value. Afterwards, the number of CCN
activated decreases when the aerosol number concentisti@ases.

Complementing the off-line sensitivity simulations, aiedibn fog event (IOP 13 of the ParisFOG field exper-
iment) was studied in detail using results from 1D simulasioComprehensive simulations of this radiation fog
event were performed using an on-line coupling of the Mesbr\eteorological model with the ORILAM aerosol
scheme. This configuration takes account of the interagti@tween aerosol size distribution, their chemical prop-
erties and the microphysical and dynamic processes takig jpluring the fog life cycle. Comparisons between a
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baseline simulation and observations show that the modeakadistically simulate the event of interest. However,
the cloud droplet number concentration is slightly overestimated. The parameterization of Abdul-Razzak and (
(2004) does not take kinetic limitations into account. Growth kinetics may retard the growth of CCN sufficier
to limit the number of activated droplets formed.

Sensitivity studies on the aerosol number concentration and chemical composition were then performed. I
found that the aerosol number concentration or chemical composition did not influence the time of fog forma
for this case. But an impact on the microphysical properties and on the vertical development of fog was fo
Under polluted conditions, the aerosol number concentration limited the increase of maximum supersaturati
the air mass. This led to a greater number of larger cloud droplets and increased the deposition at the groul
the strongly polluted case, the fraction of activated CCN decreased when the aerosol number increased al
amount of water created at the top of the fog was reduced. The decreased LWC led to a reduction of the rad
cooling at the top of the fog layer during the development phase. This interaction between the microphysica
the radiative processes also explains the reduction of the cloud droplet concentration. The development of (
fog is then limited under heavily polluted conditions, in which so called "unactivated fog” seems more freque
For these cases, it seems necessary to take the wet aerosol, and not only the cloud droplets, into account
interactions with the other physical processes (e.g. visibility computation). These unactivated aerosols are
very important during the life cycle of fog, as they limit the activation processes.

The influence of aerosol characteristics on the dissipation phase has not be studied and will be the subj
a future work. The particularity of the dissipation phase is the interaction between the fog microstructure an
interaction with shortwave radiation. Future research efforts will also take the interstitial aerosol characterit
into consideration along with their optical properties as a function of their chemical composition. The impac
these non-activated-aerosols on the dissipation of fog needs to be studied.

In cases of strong pollution, the number of activated aerosols is less dependent on their chemical compo
if their percentage of soluble material is sufficient. In the observed aerosol of ParisFOG, the aerosol mixture
composed of 55 % of soluble inorganic material, 16.4 % of soot and the 38.6 % of organics. In this case, sensi
studies on the type of organic matter (primary organic, hydrophobic or hydrophilic SOA) do not modify the fract
of activated aerosols by more than 10 %. Nevertheless, a stronger sensitivity appears where the aerosol m:
mostly composed of hydrophobic matter that is able to inhibit activation through the Raoult term. The amour
condensed water is then smaller at the top of the fog and the cloud droplet number concentration decreases.

Another aspect which has not been addressed in this work is the effect of the cloud droplet number concenti
on visibility computations. Gultepe et al. (2006) and Gultepe et al. (2007) show that the visibility predictions
directly based on the cloud droplet number concentration and the liquid water content depending on environm
conditions. The role of aerosol characteristics in determining visibility variations within fog layers should

clarified further in order to establish a comprehensive parameterization suitable for operational applications.
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Table 1.10P13, 18-19 Feb 2007: Aerosol size distribution charésties measured from SMPS before the fog episode.

Time period Atken Accumulation
(UTC) Mode Mode
‘ N(em™3) D,(m) o ‘ N (cm~3) D, (nm) o

17-18 | 4050 174 151 7400 78.5 1.84
18-19 | 5700 206 159 11400 81.2 1.87
19-20 | 8200 30 164/ 10700 97.3 171
20-21 | 7700 32 159| 9700 102.0 1.68
21-22 | 8700 33 157 8300 110 1.59
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Table 2. Physical and chemical properties of chemical compounds.

Compounds  Molecular  Solubility No. of

Chemical Weight lons
INORGANIC (NH4)2S0;4 132 1 3
NH4NO3 80 1
INSOLUBLE \ SooT 250 0 0
ORGANIC POM
PRIMARY 250 0.1 1
MINERAL DUST
(AEROSOL) 250 0.1 1
ORGANIC SOA1* 88 0.99
SECONDARY* SOA® 195 0.23 0

* SOA groups considered by Griffin et al. (2005) and by Tulet e2906)
% SOAL1 Hydrophilic Secondary Organic Aerosol (Anthropogemiissociative type)
® SOA8 Hydrophobic Secondary Organic Aerosol (Anthropogepoly-aromate type)

37



Table 3. The six aerosol chemical compositions used in the sertgitests in "off-line” simulations. The percentage repriase
the mass fraction of each compound contained in the aerosol.

Chemical
» (NH4)2SO4 NH4NO3 SOOT POM SOA1 SOAS8 DUST
Composition

Near
Combustion - - 50% 50% - - -
Exhaust

Mineral Aerosol - - - - - - 100%

ParisFOG
Reference 25% 20% 16.4% 38.6% - - -
IOP 13

Marine 100% - - - - - -

ReferenceSOA1 25% 20% 16.4% - 38.6% - -

ReferenceSOA8 25% 20% 16.4% - - 38.6% -
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Table 4. Summary of the sensitivity tests of cooling rate, aeros@naital composition and geometric median diameter on
the formation of fog droplets. The geometric standard dewiaand the aerosol number concentration are 1.59 and 8300
particles.cm® respectively. Percentages represent the fraction ofatetivaerosol. Numbers in parentheses represent the

number of activated aerosols formed.

FORMATION (Cooling rate = -2K.h ~* on the surface)

Near ) ] Reference  Reference
] Mineral Reference Marine
Combustion®  Aerosol IOP 13 SOAY SOA8
) 0% 0% 0.02% 0.02% 0.02% 0.02%
Diameter 40 nm
(0) (0) (2) (2) (2 (2
) 0.01% 0.02% 0.03% 0.036% 0.046% 0.037%
Diameter 110 nni
(1) (2 (3) (3) (4) (3)
) 0.03% 0.035% 0.04% 0.037% 0.048% 0.04%
Diameter 300 nm
() 3) (3) (3) (4) ()
DEVELOPMENT (Cooling rate = -10K.h ~! at the top of the fog)
Near ) Reference  Reference
. Dust Reference Marine N
Combustion® SOA1 SOA8
) 0% 0.01% 1.5% 2% 1.8% 1.4%
Diameter 40 nm
()] 1) (121) (167) (147) (122)
) 0.5% 1% 4.4% 4.6% 4.3% 3.7%
Diameter 110 nni
(46) (90) (363) (380) (430) (368)
) 3.5% 4% 5% 5.1% 5.8% 5.1%
Diameter 300 nm
(295) (339) (421) (421) (483) (426)

* aerosol median diameter of the Reference Case IOP 13

% minimum cloud droplets number formed (minimum aerosol nardztivated)

® maximum cloud droplets number formed (maximum aerosol remabtivated)
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Table 5. Numerical values of the maximum height of fog, the strongesiing rate, the highest value of.S., the maximum
cloud droplet concentration, the Liquid Water Path, theuandated precipitation at the ground (for cloud droplets)l ghe
effective droplets radius for the four sensitivity testigtstly polluted (1000 aerosols per ¢m), more polluted (5000 aerosols
per cm3), polluted - reference (8300 aerosols percmand heavily polluted (12 000 aerosols percipat 23, 00, 03 and 06
UTC.

Time of Sensitivity Height Cooling Shaz Cloud Liquid Water ~ Accumulated Effective
Simulation tests of fog rate % Droplets Path Precipitation Doplets
(hours) (meters)  (K.h™1) Conc. (cm™3) (g.m™2) (mm) Radius (:m)
Slightly Polluted 30 8.5 0.15 160 5.8 9.5*10° 12
23 UTC More Polluted 30 8.3 0.082 320 4.6 4.9*I05 13
Polluted (Ref) 30 7.6 0.057 180 34 6.1*10° 13
Heavily Polluted 30 7.2 0.042 85 2.4 6.8*10° 14
Slightly Polluted 50 115 0.175 203 13 1.6*10° 11
00 UTC More Polluted 50 19.8 0.13 960 21 1.3*10° 12
Polluted (Ref) 50 16.2 0.091 720 15 1.3+10° 12
Heavily Polluted 50 12 0.060 310 7 1.3*10° 16
Slightly Polluted 100 8.4 0.15 120 19 5.7*10° 11
More Polluted 110 11 0.098 400 41 4.4*10° 8
03 UTC .
Polluted (Ref) 110 9 0.063 380 39 4.5+10°
Heavily Polluted 100 8.6 0.048 220 30 4.6*10° 9
Slightly Polluted 150 6.7 0.14 90 18 6.9*10° 13
06 UTC More Polluted 180 7 0.072 190 46 5.7*10° 10
Polluted (Ref) 170 5 0.04 100 34 5.8*10° 12
Heavily Polluted 150 3 0.022 35 19 6.1*10° 14
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Table 6. Same as Table 5 for the chemical sensitivity tests.

Time of Sensitivity Height Cooling Snaz Cloud Liquid Water ~ Accumulated Effective
Simulation tests of fog rate % Droplets Path Precipitation Doplets
(hours) (meters)  (K.h™1) Conc. (cm™3) (g.m™2) (mm) Radius (:m)
23 UTC Mineral Aerosol 30 6 0.16 30 1.6 8.1*10° 12
ReferenceSOA1 30 8 0.043 240 3.6 5.7*10° 14
00 UTC Mineral Aerosol 40 10 0.19 38 2.8 8.8*10° 15
ReferenceSOA1 50 18 0.074 1050 17 1.3*10° 9
Mineral Aerosol 70 5 0.15 20 8.8 4.5*103 17
03 uUTC
ReferenceSOA1 110 11.8 0.056 460 44 4.3*10° 8
Mineral Aerosol 70 25 0.10 15 8.5 7.9*10° 16
06 UTC
ReferenceSOAL 170 5.5 0.033 160 43 5.6*10° 8
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5.3 Complément : Validation microphysique

Cette section apporte des informations complémentaires a la validation effectuée dans
Particle "Influence of aerosols on the formation and development of radiation fog". On
se focalisera sur la comparaison entre le nombre de gouttelettes simulé, la concentration
en nombre de gouttelettes mesuré par ’'OPC(Pallas welas 2000) et la concentration en
nombre de CCN activés calculée & partir des données obtenues par le SMPS. Nous allons
montré toutes les difficultés a effectuer cette validation et qu’il n’est pas trivial de com-
parer le nombre de gouttelettes nuageuses simulées avec celles observées. Ce paragraphe
est également un complément d’informations aux problémes soulevés dans la partie 3.7.2
pour des épisodes de brouillards radiatifs.

La Figure 5.1 compare le nombre de gouttelettes nuageuses simulées a 2 m (en trait
pointillé) pour la simulation de référence représentant le cas d’étude de la POI 13 de la
campagne ParisFOG avec celui observé a partir de 'OPC (Pallas welas 2000) (en trait
plein). Le nombre observé de gouttelettes a partir de 'OPC correspond au nombre de gout-
telettes de rayons supérieurs a 0.9 pm (cf. Chapitre 3.7.2). Durant les premiéres heures
de brouillard (entre 22:30 et 00:00 UTC), le nombre de gouttelettes simulé est du méme
ordre de grandeur que le nombre de gouttelettes observé. Cependant, a partir de 00:00
UTC, le modéle crée & 2 m une concentration en nombre de gouttelettes nuageuses plus
importantes que celles observée. Dans cette étude, il est trés important de souligner que
la valeur du rayon d’activation de 0.9 pum utilisée, au-dela duquel les CCN correspondent
a des gouttelettes, est gardé constante durant tout le cycle de vie du brouillard. Cette
valeur a permis de discriminer plus simplement les données de ’OPC et a supposé alors
que la sursaturation donnée par le modeéle est restée également constante (égale a 0.076
% pour obtenir un rayon d’activation de 0.9 um, voir Tableau 3.21). Il faut cependant
noter que la sursaturation est un parameétre extrémement variable durant tout le cycle
de vie du brouillard et conduit ainsi & des diamétres d’activation variables et donc a des
concentrations en nombre de gouttelettes différentes. De plus, cette comparaison entre le
nombre de gouttelettes simulé et observé effectuée a 2 m ne semble pas pertinente, sauf
lors de la phase de formation, compte tenu que le processus d’activation prend place au
sommet du brouillard. Il semble donc indispensable de comparer le nombre de gouttelettes
observé et simulé a ’endroit ot les CCN s’activent en gouttelettes nuageuses.

Ainsi, une nouvelle comparaison a été effectuée entre le nombre de gouttelettes observé
et simulé au sommet du brouillard. La concentration maximale en nombre de gouttelettes
nuageuse simulée au sommet du brouillard est représenté sur la Figure 5.1 par les croix
rouges. La concentration maximale en nombre de CCN activés calculée a partir des don-
nées SMPS est mise en évidence par les croix bleus (les concentrations sont calculées
a partir de la théorie x-Kohler détaillée dans I'étude de discrimination présentée dans
la partie 3.7.2). En réalisant cette comparaison, nous utilisons, cette fois-ci & un temps
donné, la méme valeur de sursaturation et nous nous plagons a l’endroit ol se produit
I’activation des CCN. Toutefois, il est important de rappeler que les valeurs de concen-
tration en nombre de gouttelettes dépendent fortement de la valeur de la sursaturation
obtenue par la modélisation. Par conséquent, une sursaturation surestimée par le modéle
entrainera une surestimation de la concentration en nombre de gouttelettes simulée et
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FIGURE 5.1 — Comparaison entre la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses
simulées a 2 m (trait pointillé) et la concentration en nombre de gouttelettes de rayons
supérieurs a 0.9 um mesurées par I’OPC (Pallas welas 2000) (trait plein). Comparaison
de la concentration en nombre de CCN calculée a partir des données SMPS et de la
concentration maximale de gouttelettes simulées au sommet du brouillard.

du nombre de CCN observé. De plus, comme nous l'avons précisé dans l'introduction
du chapitre, les simulations sont réalisées avec une concentration en nombre d’aérosols
constante en fonction de l'altitude ce qui n’est pas forcément le cas dans la réalité. Ainsi,
les concentrations en nombre de CCN (croix bleus) déduites a partir des données SMPS
sont issues de mesures effectuées en surface a 2 m. De cette maniére, nous supposons que
la concentration en nombre d’aérosols est homogeéne sur toute la couche limite.

Malgré les remarques soulevées ci-dessus, les résultats obtenus entre le nombre de gout-
telettes simulé et le nombre de CCN déduit a partir des observations sont relativement
proches. La concentration en nombre de gouttelettes simulée et observée (ou CCN obser-
vés) augmentent progressivement lors de la phase de formation entre 22:30 et 00:00 UTC
pour atteindre une valeur maximale de 1000 gouttelettes.cm™ vers 00:30 UTC. Aprés
01:00 UTC, la concentration diminue réguliérement durant la phase de développement
pour atteindre une valeur d’environ 70 gouttelettes.cm™ & 07:00 UTC,

A partir de ces évolutions (au sommet et en surface) de la concentration en nombre
de gouttelettes (ou CCN observés), deux remarques peuvent étre mis en évidence :
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— La premiére remarque concerne la différence de ’heure pour laquelle la concentra-
tion en nombre de gouttelettes simulée créées au sommet du brouillard et observée
en surface sont maximales. En effet, I’heure a laquelle la concentration en nombre
de gouttelettes simulée & 2m est maximale (trait pointillé), c’est & dire 01:30 UTC,
est différente de celle ot la concentration en nombre de gouttelettes créées au som-
met du brouillard est maximale (croix rouge), c’est a dire 00:30 UTC. Un décalage
dans le temps est donc constaté. Cela signifie que ’heure a laquelle le nombre de
gouttelettes créées au sommet est maximal ne coincide pas a I'heure a laquelle le
nombre de gouttelettes en surface est maximal. Ce décalage dépend du temps de
résidence des gouttelettes nuageuses au sein de la couche de brouillard. Ce temps de
résidence varie tout au long du cycle de vie du brouillard et dépend fortement de la
taille des gouttelettes et donc du taux d’activation se produisant au sommet et ainsi
engendrer des vitesses de sédimentation différentes. De plus, les valeurs de concen-
tration maximale de gouttelettes entre le sommet et la surface sont différentes : 1000
gouttelettes.cm™ sont créées au sommet pour environ 500 gouttelettes.cm™ obte-
nues a la surface. Cette différence du nombre maximal de gouttelettes met clairement
en évidence des interactions se produisant a l'intérieur de la couche de brouillard
avec une perte de concentration de gouttelettes entre le sommet et la surface. Ces
interactions ont été mis en évidence dans I'article présenté précédemment et seront
également mis en avant dans la section suivante.

— La deuxiéme remarque correspond aux valeurs identiques de concentrations en
nombre de gouttelettes entre celles créées au sommet et celles a la surface a par-
tir de 03:00 UTC. A cette heure-ci, I’épaisseur du brouillard devient importante
et le brouillard atteint une altitude de plus 100 m. La couche de brouillard est
par conséquent bien développée et bien mélangée. Le taux d’activation au sommet
de la couche de brouillard diminue également a cause de la diminution du taux
de refroidissement engendrant une diminution du nombre de nouvelles gouttelettes
nuageuses, comme observé sur la Figure 10 et dans le tableau 5 de I'article.

Cette discussion renforce la validation microphysique de la simulation de référence
correspondant & 1’épisode de la POI 13 de la campagne ParisFOG. Le point essentiel a
cette discussion est que la sursaturation est le principal paramétre pouvant influencer
la concentration en nombre de gouttelettes créées au sommet du brouillard influencant
fortement le nombre de gouttelettes observé a la surface. Une mauvaise estimation de
la sursaturation par le modeéle engendrera des différences importantes de concentration
de gouttelettes en surface. Seule une mesure de sursaturation réellement observée pourra
renforcer cette validation.
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5.4 Que se passe-t-il lors de la phase de formation ?

Afin d’aller plus loin dans la compréhension des processus, il nous a paru nécessaire
d’étudier de maniére approfondie la phase de formation du brouillard. Le cas d’étude cor-
respond toujours a la POI 13 provenant de la campagne de mesures ParisFOG. Cette partie
est un complément d’interprétation a l’article : "Influence of aerosols on the formation
and development of radiation fog" présenté précédemment en se focalisant principalement
sur la phase de formation du brouillard.

5.4.1 Retour sur la relation entre le nombre d’aérosols et le nombre
de gouttelettes

Nous apportons dans cette section des informations supplémentaires concernant les ré-
sultats des simulations "off-line" présentés dans 'article. La Figure 5.2 illustre 1’évolution
du nombre maximal de gouttelettes nuageuses formées (trait plein pointillé) en fonction
de la concentration totale en nombre d’aérosols et du taux de refroidissement. Les 4 autres
courbes montrent I’évolution du nombre de gouttelettes nuageuses formées en fonction du
nombre d’aérosols et du taux de refroidissement que 'on impose et qui est déterminé a
I’aide la Figure 5.3. En effet, la Figure 5.3 montre le taux de refroidissement pour lequel
le nombre d’aérosols activés est maximal en fonction de la concentration totale en nombre
d’aérosols. Ces deux figures sont donc complémentaires. Les 4 études de sensibilité a la
concentration en nombre d’aérosols du mode accumulation effectuées dans ’article sont
représentées par la couleur rouge : 1000, 5000, 8300 (Référence) et 12000 part.cm™>. La
composition chimique de 1’aérosol correspond & celle du cas de référence de la POI 13 de
la campagne de mesures ParisFOG, le diamétre médian et la dispersion de la distribution
est de 110 nm et 1.59, respectivement.

A T’aide de ces deux figures, nous constatons que pour de faibles taux de refroidisse-
ment de valeurs inférieures a -4°K.h™! (Figure 5.3), le nombre maximal de gouttelettes
nuageuses formées se situe pour de faibles concentrations en nombre d’aérosols (vers 1000
part.cm™3). Au fur et & mesure que le taux de refroidissement va augmenter, la valeur de
la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses formées devient maximale pour des
concentrations en nombre d’aérosols de plus en plus importantes. Par exemple, si le taux
de refroidissement atteint une valeur de -10°K.h™! (Figure 5.3), le nombre de gouttelettes
créées sera maximal pour un environnement contenant 3000 part.cm™3. De méme, si le
taux de refroidissement dépasse -15°K.h™! (Figure 5.3), le maximum de gouttelettes for-
mées sera présent pour un environnement contenant environ 5000 part.cm~3. Afin de bien
fixer les idées, nous pouvons également interpréter ces résultats de maniére inverse. Par
exemple, pour qu'un environnement contenant 12000 part.cm™ forme un nombre maxi-
mal de gouttelettes nuageuses, il faut que le taux de refroidissement atteigne une valeur
de -45°K.h~!. Ce dernier exemple semble toutefois peu réalisable, il est peu probable que
le taux de refroidissement atteigne une telle valeur pour un épisode de brouillard radiatif.

Ces résultats tirés de ces deux figures vont servir de base pour comprendre les diffé-
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rences observées lors des simulations 1D entre les 4 études de sensibilité a la concentration
en nombre d’aérosols du mode accumulation. Dans la suite de 1’étude, nous nous intéres-
sons a la phase de formation du brouillard en s’appuyant sur les figures 5.2 et 5.3 en
montrant que cette relation entre le nombre d’aérosols et le nombre de gouttelettes est a
I'origine des différences importantes sur les processus microphysiques prenant place dans
le brouillard.
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FIGURE 5.2 — Ewvolution de la concentration mazimale de gouttelettes nuageuses (seuil
maximal d’activation) en fonction de la concentration totale en nombre d’aérosols (trait
gras pointillé) et du taux de refroidissement. Les 4 autres courbes montrent [’évolution du
nombre de gouttelettes nuageuses formées en fonction du nombre d’aérosols et du tauz de
refroidissement donné par la Figure 5.3. La composition chimique de [’aérosol est celle
du cas de référence (POI 13 de ParisFOG), le diamétre médian et la dispersion de la
distribution est de 110 nm et 1.59, respectivement.
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FIGURE 5.3 — Evolution du taux de refroidissement pour lequel le nombre d’aérosols activés
est mazimal en fonction de la concentration totale en nombre d’aérosols. La composition
chimique de [’aérosol est celle du cas de référence (POI 13 de ParisFOG), le diamétre
médian et la dispersion de la dispersion est de 110 nm et 1.59, respectivement.

5.4.2 Pendant les 45 premiéres minutes...

La Figure 5.4 illustre les profils verticaux du contenu en eau liquide, de la concentration
en nombre de gouttelettes nuageuses et du taux de refroidissement a 22:15, 22:30 et 22:45
UTC. Les profils verticaux sont tracés pour les 4 études de sensibilité a la concentration
en nombre d’aérosols du mode accumulation qui correspondent & : 1000 (trait solide fin),
5000 (trait pointillé), Référence 8300 (trait solide gras) et 12000 (trait tireté) part.cm—3.
Le code de tracés reste identique & celui utilisé dans 'article. Seules les différences ob-
servées entre les cas 1000, 5000 et 8300 part.cm™3 seront analysées afin de simplifier les
interprétations.

A 22:15 UTC, la condensation apparait simultanément au sol et a une altitude de 30
métres. Le niveau de condensation au niveau de I'inversion nocturne est di essentiellement
a la turbulence. Nous constatons que le cas avec 1000 part.cm~2, représenté dans notre
étude comme un milieu étant peu pollué, forme le plus de gouttelettes nuageuses avec
environ 25 gouttelettes.cm™ contrairement aux autres cas plus pollués qui présentent
une concentration en nombre de gouttelettes nuageuses inférieure a 5 cm™2 (Figure 5.4b
a 22:15 UTC). A partir des résultats de la section 5.4.1, nous avons montré que pour
de faibles taux de refroidissement (inférieur a -4°K.h™1), ce qui est le cas lors des toutes
premiéres minutes de formation du brouillard, que c’est le milieu peu pollué contenant
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une concentration en nombre d’aérosols faible qui forme le plus de gouttelettes nuageuses.

Le Tableau 5.1 montre le taux de précipitation cumulée des gouttelettes nuageuse a
22:15, 22:30 et 22:45 UTC. Le taux de précipitation est nul a 22:15 et 22:30 UTC en
surface. Les gouttelettes n’ont pas encore atteint la surface. Compte tenu que c’est le
milieu peu pollué (1000 part.cm™3) qui posséde un taux d’activation des aérosols le plus
élevé, les gouttelettes nuageuses sont alors plus nombreuses mais également de tailles
plus petites et sédimentent alors moins rapidement. Le cas peu pollué présente ainsi un
contenu en eau liquide plus important mais qui reste trés faible autour de 0.006 g.kg™! a
environ 30 métres d’altitude (Figure 5.4a a 22:15 UTC, nous nous situons dans les toutes
premiéres minutes de la formation du brouillard!).

Tests Concentration Taux de précipitation cumulée
de en nombre des gouttelettes nuageuses au sol (mm)
Sensibilité d’aérosols (part.cm™?) | 22:15 UTC | 22:30 UTC | 22:45 UTC
Slightly Polluted 1000 0 0 7.1¥107%
More Polluted 5000 0 0 2.3¥10"
Polluted (Ref) 8300 0 0 8.9%10~7
Heavily Polluted 12000 0 0 1.9%10-6

TABLE 5.1 — Taux de précipitation cumulée des gouttelettes nuageuses pour les 4 cas de
senstbilité a la concentration en nombre d’aérosols pour le mode accumulation : 1000
(Slightly Polluted), 5000 (More Polluted), 8300 (Polluted) et 12000 (Heavily Polluted)
part.cm™3 a 22:15, 22:50 et 22:45 UTC. Les noms des tests de sensibilité sont identiques
a ceux de larticle précédent.

Quinze minutes plus tard, a 22:30 UTC, le niveau de condensation s’éléve du sol pour
atteindre 10 métres d’altitude. Nous constatons aussi que pour le méme taux de refroi-
dissement de -4°K.h~! environ (Figure 5.4c), le milieu peu pollué (avec 1000 part.cm™3)
présente toujours le plus de gouttelettes nuageuses avec une centaine de gouttelettes.cm ™3
formées. Les cas a 5000 et 8300 part.cm™ simulent 70 gouttelettes.cm™3 alors que le cas
fortement pollué active trés faiblement avec 10 gouttelettes.cm™ (Figure 5.4b a 22:30
UTC). En se reportant aux Figures 5.2 et 5.3, & un taux de refroidissement de -4°K.h™!
nous constatons que c’est encore le milieu peu pollué ayant une concentration totale en
nombre d’aérosols faible qui active le maximum d’aérosols. Les gouttelettes nuageuses
sont alors plus petites dans le cas avec 1000 part.cm™ (milieu peu pollué) et sédimentent
moins rapidement par rapport aux autres cas. Le cas peu pollué présente alors un contenu
en eau liquide plus important de 0.01 g.kg™! & 30 meétres d’altitude (Figure 5.4a a 22:30
UTC).

A 22:45 UTC, une couche de brouillard de 30 m de hauteur s’est formée. Une rétro-
action entre les processus microphysiques et radiatifs apparait, le taux de refroidissement
est maintenant différent entre les 4 cas d’études de sensibilité. Il est de -7°K.h~! pour
le cas peu pollué, -5°K.h~! pour le cas avec 5000 part.cm™ et de -4°K.h~! pour les cas
avec 8300 et 12000 part.cm™ (Figure 5.4c a 22:45 UTC). De ce fait, le cas peu pollué
active le plus grand nombre de gouttelettes nuageuses avec environ 190 gouttelettes.cm 3
(Figure 5.4b a 22:30 UTC). Cette différence de valeur de taux de refroidissement est
due a la différence du taux d’activation et de valeur de contenu en eau liquide entre les
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différents cas (Figure 5.4a a 22 :45 UTC) qui lui-méme différe selon la sédimentation des
gouttelettes nuageuses comme expliqué auparavant. En effet, a 22:45 UTC, le Tableau 5.1
montre que le taux de précipitation cumulée des gouttelettes nuageuses au sol est le plus
faible pour le milieu peu pollué (1000 part.cm™3) avec 7.1¥10™® mm suggérant ainsi que
les gouttelettes sont plus petites et sédimentent moins rapidement que pour les 3 autres
cas. Par conséquent, le cas peu pollué a un contenu en eau liquide de 0.085 g.kg™! (situé
a environ 15 métres d’altitude) supérieur aux autres cas qui possédent un contenu en eau
liquide inférieur & 0.04 g.kg™?!.
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5.4.3 Les 45 minutes suivantes...

Comme pour la Figure 5.4, la Figure 5.5 illustre les profils verticaux du contenu en
eau liquide, de la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses et du taux de refroi-
dissement a 23:00, 23:15 et 23:30 UTC. Pour rappel, les profils verticaux sont tracés pour
les 4 études de sensibilité a la concentration en nombre d’aérosols du mode accumulation :
1000 (trait solide fin), 5000 (trait pointillé), Référence 8300 (trait solide gras) et 12000

(trait tireté) part.cm™3.

A 23:00 UTC, la couche de brouillard est désormais bien mélangée et atteint une
hauteur de 38 métres environ. La tendance entre les 4 cas de sensibilité change. Le taux
de refroidissement est trés peu différent entre les cas et se situe entre -7 et -8°K.h™!.
Cependant, nous remarquons que c’est le cas avec 5000 part.cm™2 qui enregistrent cette
fois-ci le plus grand nombre de gouttelettes nuageuses avec 320 cm~3. Comme indiqué en
section 5.4.1 & partir des figures 5.2 et 5.3, une augmentation du taux de refroidissement
engendre un nombre maximal de gouttelettes pour une concentration d’aérosol de plus en
plus élevée. C'est pour cette raison que le milieu contenant 5000 part.cm ™2 crée désormais
le maximum de gouttelettes nuageuses parmi les 4 études de sensibilité présentées ici.

C’est toujours la simulation en milieu peu pollué qui donne un contenu en eau liquide
le plus important avec 0.2 g.kg™! en surface (Figure 5.5a a 23:00 UTC). Cependant, le
Tableau 5.2 montre que le maximum de taux de précipitation cumulée des gouttelettes
nuageuses au sol est de 9.5¥10™° mm pour le milieu peu pollué. Le taux de précipita-
tion est plus faible pour les 3 autres cas. La différence du contenu en eau liquide entre
le cas & 5000 et 1000 part.cm~2 est alors due au processus de sédimentation. En effet,
les gouttelettes sont plus grosses pour le milieu peu pollué (car il y a moins d’aérosols
activés) et atteignent le sol plus rapidement (notons que le brouillard atteint a 23:00 UTC
une hauteur de 40 métres environ). Ceci explique les différences de valeurs du taux de
précipitation cumulée entre les 4 cas (Tableau 5.2).

Tests Concentration Taux de précipitation cumulée
de en nombre des gouttelettes nuageuses (mm)
Sensibilité d’aérosols (part.cm~3) [ 23:00 UTC | 23:15 UTC | 23:30 UTC
Slightly Polluted 1000 9.5%107° 4.2%¥10~4 8.0%10~4
More Polluted 5000 4.9%¥107° 2.6%10~* 5.9%10~*
Polluted (Ref) 8300 6.1%10~° 2.9%10~* 6.2¥10~*
Heavily Polluted 12000 6.8¥107° 2.8%1074 5.7%10~4

TABLE 5.2 — Idem Tableau 5.1 mais a 23:00, 23:15 et 23:30 UTC.

A 23:15 UTC, c’est maintenant le cas avec 5000 part.cm™2 qui enregistre le plus fort
contenu en eau liquide avec 0.26 g.kg™! (Figure 5.5a). L’augmentation du contenu en eau
liquide engendre ainsi une rétro-action sur le taux de refroidissement qui devient alors
plus important avec -14°K.h™! pour le cas avec 5000 part.cm ™ (Figure 5.5¢) par rapport
aux 3 autres cas qui enregistrent un taux de refroidissement de 1'ordre de -11°K.h~! pour
les cas & 1000 et & 8300 part.cm™3. Le nombre de gouttelettes nuageuses est de 500 cm ™3
pour le cas avec 5000 part.cm™® (Figure 5.5b).
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Cette tendance se poursuit également a 23:30 UTC. Le cas avec 5000 part.cm™? active
prés de 800 gouttelettes.cm™3, le taux de refroidissement atteint cette fois-ci -17°K.h™!
et le contenu en eau liquide augmente pour franchir la valeur de 0.3 g.kg™t a la surface.
Sur les Figures 5.2 et 5.3 et pour un taux de refroidissement de -17°K.h™!, le milieu avec
5000 part.cm ™ atteint le nombre maximal d’aérosols activés avec 1000 gouttelettes.cm ™
(Figure 5.2). De plus, nous constatons que pour ce méme taux de refroidissement, le
milieu avec 8300 part.cm™® (cas de référence) a un nombre de gouttelettes nuageuses plus
important que le milieu peu pollué avec 1000 part.cm™ (Figure 5.2). Ceci explique que
le pic d’activation est plus important dans le milieu avec 8300 part.cm™3 (référence) que
dans le cas avec 1000 part.cm~2 sur la Figure 5.5b & 23:30 UTC. Ces différences expliquent
ainsi les différences de taux de précipitation cumulée des gouttelettes nuageuses présentées
dans le Tableau 5.2. En effet, c’est le milieu peu pollué (activant le moins a 23:30 UTC
comme le montre la Figure 5.2) qui présente un taux de précipitation le plus élevé du fait
que les gouttelettes sont plus grosses et sédimentent le plus.

Il est également important de souligner que 1’évolution du brouillard pendant sa phase
de formation est relativement rapide dans notre cas d’étude. En moins d’une heure, le
brouillard atteint une hauteur de pres de 45 métres entre 22:30 et 23:30 UTC. Le contenu
en eau liquide est mélangé sur toute la couche de brouillard et I'activation des aérosols
présente un pic au sommet du brouillard (contrairement & l'intérieur de la couche de
brouillard) & I’endroit ot le taux de refroidissement est maximal (Figure 5.5b et ¢ & 23:15
et 23:30 UTC). Ainsi la présence de gouttelettes nuageuses en surface est due a 'activation
des aérosols se produisant au sommet du brouillard, a la sédimentation des gouttelettes
et également a l'influence du mélange turbulent.
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5.4.4 Encore plus loin...

Continuons & observer les différences microphysiques entre les 4 cas de sensibilité.
Comme précédemment, la Figure 5.6 montre les profils verticaux du contenu en eau li-
quide, de la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses et du taux de refroidis-
sement & 23:45, 00:00 et 00:15 UTC. Les profils verticaux sont toujours tracés pour les
4 études de sensibilité a la concentration en nombre d’aérosols du mode accumulation :
1000 (trait solide fin), 5000 (trait pointillé), Référence 8300 (trait solide gras) et 12000

(trait tireté) part.cm™3.

A partir de 23:30 UTC, la couche de brouillard est désormais bien développé atteignant
plus de 50 métres de hauteur. Les taux de refroidissement sont également plus importants
comme le montre la Figure 5.6c. Les résultats entre les différents cas de sensibilité obser-
vées & 23:30 UTC sont identiques a ceux faites a 23:45, 00:00 et 00:15 UTC. Le cas avec
5000 part.cm™ a toujours le taux de refroidissement le plus important avec -17°K.h=1,
le nombre maximal de gouttelettes nuageuses avec 840 cm™ et la valeur maximale du
contenu en eau liquide de 0.35 au sol a 23:45 UTC. Ces valeurs sont quasi-identiques a
celles observées a 23:30 UTC. Les différences entre les cas avec 1000 part.cm™ (milieu
peu pollué) et avec 8300 part.cm™> (référence) se sont accentuées par rapport a 23:30
UTC du fait que le taux de refroidissement pour le cas de référence a augmenté de -
10°K.h~! a4 -14°K.h~! entre 23:30 et 23;45 UTC alors que celui pour le milieu peu pollué
est resté relativement constant & -10°K.h~'. Le Tableau 5.3 montre que le milieu peu
pollué enregistre le plus fort taux de précipitation cumulée (comme a 23:30 UTC) et
varie de 1.2¥1073 & 2.0*107% mm entre 22:45 & 00:15 UTC. Toujours & partir des résul-
tats de la section 5.4.1 (Figures 5.2 et 5.3), compte tenu que les taux de refroidissement
continuent a croitre légérement, le nombre maximal de gouttelettes nuageuses se situe
maintenant pour des concentrations en nombre d’aérosols plus importantes. Ainsi, en
milieu peu pollué (1000 part.cm™3), I'activation des aérosols est donc moins importante
(avec 200 gouttelettes.cm™ crées), les gouttelettes sont alors plus grosses et sédimentent
de facon plus conséquente expliquant un taux de précipitation cumulée plus important
dans le Tableau 5.3. Ceci explique ainsi les valeurs plus faibles de contenu en eau liquide
(Figure 5.6a a 00:15 UTC).

Quelque soit les cas de sensibilité, le contenu en eau liquide présente des valeurs 1é-
gérement plus faible en surface que dans la couche de brouillard. Les pics d’activation se
situent toujours au sommet du brouillard, & I'endroit ot le taux de refroidissement est le
plus fort (Figure 5.6b).

Tests Concentration Taux de précipitation cumulée
de en nombre des gouttelettes nuageuses (mm)
Sensibilité d’aérosols (part.cm~3) | 23:45 UTC | 00:00 UTC | 00:15 UTC
Slightly Polluted 1000 1.2%¥1073 1.6%1073 2.0¥1073
More Polluted 5000 9.2%¥10~* 1.2%1073 1.6%1073
Polluted (Ref) 8300 9.6%10~* 1.3¥1073 1.6¥1073
Heavily Polluted 12000 9.0¥10~4 1.2%1073 1.5%1073

TABLE 5.3 — Idem Tableau 5.1 mais a 23:45, 00:00 et 00:15 UTC.
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Nous avons réussi a mettre en évidence que la concentration en nombre d’aérosols
peut étre a la fois un parameétre limitant ou bénéfique a la formation du brouillard. Le
nombre de gouttelettes activés n’est pas relié linéairement au nombre d’aérosols et I'inter-
action entre les deux est complexe. Pour un environnement fortement pollué (supérieur a
10000 part.cm™3), le brouillard aura des difficultés a se former et a évoluer. Au contraire
pour des concentrations en nombre d’aérosols plus faibles caractérisant un environnement
peu pollué (1000 part.cm™3), le brouillard se formera plus facilement durant les toutes
premiéres minutes mais sera ensuite limité au fur et & mesure que le taux de refroidisse-
ment augmentera. De plus, les interactions se produisant entre la concentration en nombre
d’aérosols, les processus microphysiques et radiatifs mis en évidence précédemment sont
déterminants pour I’évolution de la couche de brouillard.
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FIGURE 5.6 — Idem Figure 5.4 mais & 23:45, 00:00 et 00:15 UTC.
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5.5 Conclusions

Cette étude a évalué I'impact de I’aérosol (concentration en nombre, spectre ganulo-
métrique et composition chimique) durant les étapes de formation et de développement
du brouillard radiatif.

Dans un premier temps, la sensibilité de 'activation des CCN a été traité en imposant
un taux de refroidissement et des caractéristiques de ’aérosol (nombre, taille et compo-
sition chimique) dans le cadre de simulations appelées "off-line". Ce travail simple nous
a permis d’étudier la sensibilité de 'activation des CCN a différents paramétres clefs tels
que le taux de refroidissement, la concentration en nombre d’aérosols, la taille et la com-
position chimique de I'aérosol. Le taux de refroidissement est le processus clef dans la
formation et le développement du brouillard radiatif. Il a été montré que le transfert de
I’eau sur les aérosols peut limiter le processus d’activation en milieux trés pollués. Dans le
cas ol les aérosols sont trés nombreux, la sursaturation maximale atteinte dans la masse
d’air reste faible empéchant les particules de franchir leur diamétre critique d’activation.
De plus, pour un spectre granulométrique d’aérosol fixé, il est possible de déterminer
une valeur critique de la concentration en nombre d’aérosols qui dépend du taux de re-
froidissement. Si la concentration est plus faible que cette valeur critique, le nombre de
CCN activés (nombre de gouttelettes nuageuses) augmente avec le nombre d’aérosols. Le
maximum de taux d’activation est atteint a cette valeur critique. Ensuite, le nombre de
gouttelettes nuageuses diminue lorsque la concentration en nombre d’aérosols augmente.

Un épisode de brouillard radiatif observé et correspondant a la Période d’Observation
Intensive 13 de la campagne ParisFOG a été étudiée en détail en utilisant des résultats de
simulations 1D. Celles-ci ont été réalisées en utilisant le couplage du modéle météorolo-
gique Méso-NH avec le module d’aérosol ORILAM. Cette configuration prend en compte
les propriétés des aérosols observées (concentration en nombre, taille et composition chi-
mique) dans le calcul de lactivation des CCN ainsi que les processus microphysiques et
dynamiques se produisant dans le cycle de vie du brouillard. Des comparaisons entre la
simulation de référence et les observations montrent que le modéle peut simuler cet évé-
nement de brouillard de maniére réaliste.

Des études de sensibilité & la concentration en nombre d’aérosols et a la composition
chimique ont été réalisées. Il a été trouvé que la concentration et la composition chimique
de I'aérosol n’influencent pas ’heure de formation du brouillard. Cependant, un impact
sur les propriétés microphysiques et sur le développement vertical du brouillard a été
mis en évidence. Pour des environnements fortement pollués (concentration en nombre
d’aérosols supérieure a 10000 part.cm™3), la concentration en nombre d’aérosols limite
l'augmentation de la sursaturation de la masse d’air (qui dépend également de l'intensité
du taux de refroidissement). Ceci conduit & un nombre de gouttelettes plus faible mais de
tailles plus importantes et augmente ainsi le dépodt en surface. Dans les environnements
pollués (entre 1000 et 10000 part.cm™?), la fraction en nombre de CCN activés diminue
quand le nombre d’aérosols augmente et la quantité d’eau créée au sommet du brouillard
diminue. Cette diminution conduit & une réduction du taux de refroidissement et donc
de la sursaturation durant la phase de développement. Cette interaction entre les proces-
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sus microphysiques et radiatifs explique également la diminution de la concentration en
nombre de gouttelettes nuageuses au cours de cette phase de développement.

La phase de formation a été étudiée de maniére approfondie & partir des études de
sensibilité a la concentration en nombre d’aérosols. Le nombre d’aérosols est un para-
metre extrémement important a considérer. Il joue un role primordial lors des phases
de formation et de développement car il agit directement sur le nombre de gouttelettes
nuageuses crées et donc sur le taux de sédimentation et le contenu en eau liquide. Ce
dernier est déterminant pour I’évolution du taux de refroidissement lorsque le brouillard
va se développer. Les interactions entre le nombre d’aérosols, le nombre et la taille des
gouttelettes nuageuses, le taux de sédimentation, le contenu en eau liquide et le taux de
refroidissement se produisant lors de la phase de formation vont piloter la formation du
brouillard et vont étre déterminants pour 1’évolution verticale de la couche de brouillard.

Pour un environnement fortement pollué (concentration en nombre d’aérosols supé-
rieure & 10000 part.cm™3), le brouillard aura des difficultés & se former et a se développer
verticalement. Au contraire pour des concentrations en nombre d’aérosols plus faibles ca-
ractérisant un environnement peu pollué a pollué (de 1000 a 5000 part.cm™3), le brouillard
se formera plus facilement durant les toutes premiéres minutes. De plus, les interactions
se produisant entre la concentration en nombre d’aérosols, les processus microphysiques
(notamment le processus de sédimentation) et radiatifs seront déterminants sur I’évolution
de la couche de brouillard.
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Chapitre 6

Conclusions et Perspectives

6.1 Conclusions générales

De nos jours, le brouillard continue & perturber fortement la vie socio-économique, en
particulier au niveau des transports routiers et aériens. Le théme du brouillard répond
a un besoin fort en prévision météorologique. La prédiction du plafond nuageux et de
la visibilité a la surface est un formidable défi pour les services de prévisions météoro-
logiques. Malgré des modéles de plus en plus performants et des calculateurs de plus en
plus puissants, la prévision du brouillard, méme & trés courte échéance, reste un probléme
délicat. La prévision du brouillard ne peut étre améliorée qu’a travers I’amélioration de
la modélisation des processus physiques. En effet, le brouillard constitue un phénomeéne
météorologique complexe mettant en jeu des interactions entre les processus microphy-
siques, radiatifs, turbulents, physico-chimiques et d’échanges avec la surface. Un des buts
essentiel de la modélisation du brouillard est alors de bien comprendre et simuler le cycle
de vie du brouillard.

Notre étude s’est consacrée ici essentiellement a I'impact de 1’aérosol sur le cycle de vie
du brouillard et plus particuliérement pendant les phases de formation et de développe-
ment du brouillard radiatif. La particularité du brouillard radiatif par rapport aux autres
types de nuage réside dans le fait qu’il se forme dans les basses couches de 'atmospheére
directement en contact avec la surface ot les concentrations en particules d’aérosols sont
les plus élevées. De plus, le taux de refroidissement est essentiellement radiatif contraire-
ment aux autres nuages de couche limite qui sont associés & des taux de refroidissement
adiabatiques associés a des vitesses verticales. Ceci nous a conduit a étudier en détail la
capacité de l'aérosol & s’activer en gouttelette nuageuse en condition de brouillard et ainsi
a essayer de comprendre comment les caractéristiques de ’aérosol pouvaient influencer les
propriétés microphysiques d’une couche de brouillard radiatif. Notre approche se base a
la fois sur un volet expérimental et sur un volet de modélisation numérique. Nous avons
pu montrer au cours de cette étude que les deux volets étaient nécessaire a la compréhen-
sion détaillée des processus microphysiques intervenant au sein d’une couche de brouillard.

Deux campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG ont été réalisées. La campagne
de mesures ParisFOG s’est déroulée sur le site du Sirta & Palaiseau au cours de I'hiver
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2006-2007 et la campagne de mesures ToulouseFOG s’est déroulée sur le site de Météo-
France a Toulouse durant ’hiver 2007-2008. Une importante banque de données a ainsi
pu étre obtenue notamment pour les données microphysiques. Les mesures concernant les
propriétés des aérosols et des gouttelettes ont pu étre analysées en détail. Plus de 9 mois
de données microphysiques pour deux environnements différents ont ainsi été présentées.
Les caractéristiques de 'aérosol (taille et concentration) ont été analysées avant, pendant
et aprés certains épisodes de brouillard sélectionnés au cours des deux campagnes de me-
sures. Ce volet observation nous a permis de mettre en évidence des variations journaliéres
importantes de la concentration en nombre d’aérosols ainsi que les évolutions des spectres
granulométriques des aérosols. En effet, les concentrations en nombre de particules aug-
mentent brutalement entre celles observées en début d’aprés midi et celles observées en
premiére partie de nuit. Cette forte augmentation de concentration est due a la diminution
de I’épaisseur de la couche et aux émissions locales de polluants. De méme, le rayon sec
des particules augmente également. Il est important de bien connaitre les caractéristiques
du mode le plus grossier des particules car celui-ci correspond au mode activable des aé-
rosols. La grande majorité des cas de brouillard observés au cours des deux campagnes
se forment systématiquement dans des milieux relativement pollués. Nous avons réussi
également a mettre en évidence une influence du brouillard sur les propriétés des aérosols.
Le brouillard agit comme un "nettoyeur" de 'atmosphére conduisant a un fort dépot des
aérosols en surface et donc a une diminution importante de la concentration en aérosols.
La concentration et la taille de 1’aérosol sont par conséquent deux propriétés importantes
de ’aérosol qui peuvent varier fortement avant la formation du brouillard. La composition
chimique de 'aérosol précise également le type d’environnement dans lequel le brouillard
peut se former.

Les propriétés des gouttelettes (taille et concentration) ont également été analysées
au cours de certains épisodes de brouillards radiatifs. L’application de la théorie de K&h-
ler a permis de discriminer les gouttelettes nuageuses des aérosols humides. Cependant,
cette discrimination dépend de la sursaturation qui varie fortement lors du cycle de vie
du brouillard. Ainsi, les particules enregistrées par 'OCP (modéle Pallas Welas 2000) qui
présentaient systématiquement un mode centré sur un diameétre de 1 pum, représentent es-
sentiellement des aérosols humides non activés. Un deuxiéme mode centré sur un diametre
de 3 um a également été observé. Ce deuxiéme mode correspond a des gouttelettes. Nous
avons observé que ces particules possédaient une trés forte variabilité en concentration
au cours du cycle de vie du brouillard. En effet, les concentrations en nombre de goutte-
lettes nuageuses dépendent fortement de la valeur de la sursaturation. Il existe donc une
incertitude importante sur la mesure du nombre de gouttelettes nuageuses. De plus, nous
avons mis en évidence qu’il fallait utiliser un autre instrument microphysique, un FSSP
(Forward Scattering Spectrometer Probe modéle 100) en complément de ’OCP (modéle
Pallas Welas 2000), pour mieux caractériser les gouttelettes nuageuses et notamment les
gouttelettes de tailles supérieures & 10 um. L’approche expérimentale seule ne permet pas
de documenter ni de quantifier un impact de 1’aérosol sur le cycle de vie du brouillard.
En effet, il n’est pas possible dans I’évolution observé du systéme nuageux de différencier
I'impact de 1’aérosol de celui des autres processus se produisant dans le nuage (évolution
du taux de refroidissement et donc de la sursaturation par exemple). C’est pourquoi une
approche de modélisation numérique a été utilisée afin de mieux analyser ces différents
processus qui interagissent entre eux dans une couche de brouillard.
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Dans 'approche de modélisation numérique, la paramétrisation d’activation des aéro-
sols de Abdul-Razzak et Ghan (2004) a été implémentée et validée au cours de ce travail.
Cette paramétrisation permet de prendre en compte la distribution granulométrique et
la composition chimique des aérosols. Nous avons poursuivi en isolant le processus d’ac-
tivation des aérosols des autres processus tels que dynamiques, microphysiques, radiatifs
prenant place dans le brouillard. Ces études "off-line", utilisant seulement la paramé-
trisation de 'activation de 'aérosol de Abdul-Razzak et Ghan (2004), ont alors permis
d’étudier la sensibilité de 'activation des CCN a différents parametres clefs tels que le
taux de refroidissement, la concentration en nombre d’aérosols, la taille et la composition
chimique de I'aérosol. Les résultats de ces simulations "off-line" montrent que le nombre
d’aérosols activés pour un taux de refroidissement donné est fortement dépendant de la
concentration totale en nombre d’aérosols. Le transfert de I'eau sur les aérosols peut li-
miter le processus d’activation en milieux fortement pollués. Lorsque la concentration
en nombre d’aérosols est élevée, 'augmentation de la sursaturation de la masse d’air est
limitée empéchant les particules de franchir leur diameétre critique d’activation. De plus,
pour un spectre granulométrique d’aérosol fixé, il est possible de déterminer une valeur
critique de la concentration en nombre d’aérosols qui dépend du taux de refroidissement.
Tant que la concentration reste plus faible que cette valeur critique, le nombre de CCN
activé (nombre de gouttelettes nuageuses) augmente avec le nombre d’aérosols. Le maxi-
mum de taux d’activation est atteint a cette valeur critique. Une fois que la concentration
dépasse cette valeur critique, le nombre de gouttelettes nuageuses créées diminue lorsque
la concentration en nombre d’aérosols augmente.

Des simulations 1-D ont ensuite été réalisées en utilisant le modeéle Méso-NH couplé
au module d’aérosol ORILAM & travers la paramétrisation de ’activation de ’aérosol
de Abdul-Razzak et Ghan (2004) et du schéma microphysique & deux-moments KHKO
(Khairoutdinov et Kogan, 2000). Ce couplage permet une représentation réaliste de la
nature chimique et de la granulométrie des particules d’aérosols observés. Les simulations
1-D prennent en compte les processus microphysiques, dynamiques et radiatifs se produi-
sant dans le cycle de vie du brouillard en plus des propriétés des aérosols.

L’événement de brouillard radiatif étudié s’est produit lors de la Période d’Observation
Intensive 13 de la campagne de mesure ParisFOG. Une premiére simulation initialisée a
l'aide des observations (granulométrie et chimie de I’aérosol, structure verticale de 'at-
mospheére) a été réalisée représentant la simulation de référence. Des comparaisons entre
la simulation 1-D de référence et les observations montre que le modéle peut simuler cet
événement de brouillard de manieére réaliste malgré une concentration en nombre de gout-
telettes nuageuses légérement trop élevée lors de la phase de développement. Cependant,
une incertitude sur les concentrations en gouttelettes nuageuses mesurées en surface a été
mise en évidence lors du traitement des observations et il est donc trés difficile de conclure
sur ce point.

Des études de sensibilité & la concentration en nombre d’aérosols et a la composition
chimique ont ensuite été réalisées. Ces simulations ont montré que ’heure d’apparition
du brouillard n’est pas influencée par la concentration et la composition chimique de I’aé-
rosol.

Cependant, la concentration en nombre d’aérosols est un parameétre crucial pour les ca-
ractéristiques microphysiques du brouillard, ce qui confirme les résultats obtenus lors des
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simulations "off-line". Selon le type d’environnement considéré, les propriétés microphy-
siques et le développement vertical du brouillard sont différents. Pour des environnements
fortement pollués (supérieur & 10000 part.cm™2), la concentration en nombre d’aérosols
limite 'augmentation de la sursaturation de la masse d’air. Ceci conduit & un nombre de
gouttelettes plus faible mais qui deviennent alors plus grosses augmentant ainsi le dépot
en surface. Ceci conduit également a un nombre d’aérosols humides non activés plus élevé
. Dans les environnements pollués (entre 5000 et 10000 part.cm™3), la fraction en nombre
de CCN activés diminue quand le nombre d’aérosols augmente et la quantité d’eau créée
au sommet du brouillard diminue. Cette diminution conduit & une réduction du taux
de refroidissement durant la phase de développement. Cette interaction entre les proces-
sus microphysiques et radiatifs explique également la diminution de la concentration en
nombre de gouttelettes nuageuses dans la suite de la phase de développement lorsque la
concentration totale en nombre d’aérosols augmente.

Une étude de sensibilité a la composition chimique de 1’aérosol montre que le nombre
d’aérosols activés est peu influencé par la composition chimique de 1’aérosol si le pour-
centage de matériel soluble est suffisant (supérieur a 50 %). Dans notre cas, les études de
sensibilité sur le type de matiére organique (organique primaire, aérosols organiques se-
condaires hydrophiles ou hydrophobes) ne modifient la fraction d’aérosols activés de moins
de 10 %. Néanmoins, une plus forte sensibilité apparait lorsque l'aérosol n’est composé
que de matiéres hydrophobes capable d’inhiber I’activation. Dans ce cas, on remarque
une diminution de la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses et de la quantité
d’eau condensée.

Enfin, une attention plus particuliére a été portée sur la phase de formation dune
couche de brouillard & partir des études de sensibilité & la concentration en nombre d’aé-
rosols faites précédemment. La concentration en nombre d’aérosol est un paramétre im-
portant & considérer. Il joue un role crucial lors des premiéres heures du cycle de vie du
brouillard car il agit directement sur le nombre de gouttelettes nuageuses et indirectement
sur le taux de sédimentation et le contenu en eau liquide. Ce dernier est déterminant pour
I’évolution du taux de refroidissement lorsque le brouillard va se développer. Les interac-
tions entre le nombre d’aérosols, le nombre et la taille des gouttelettes nuageuses, le taux
de sédimentation, le contenu en eau liquide et le taux de refroidissement se produisant lors
de la phase de formation vont piloter 1’évolution du brouillard et vont étre déterminants
pour l'extension verticale de la couche de brouillard.

Pour un environnement fortement pollué (pour une concentration totale en nombre
d’aérosols supérieure a 10000 part.cm™3), le brouillard aura des difficultés a se développer.
Au contraire pour des concentrations en nombre d’aérosols plus faibles caractérisant un
environnement peu pollué a pollué (de 1000 a 10000 part.cm™2), le brouillard se déve-
loppera plus facilement durant les toutes premiéres heures mais sera ensuite limité par
le nombre d’aérosols au fur et & mesure que le taux de refroidissement augmentera. De
plus, les interactions se produisant entre la concentration totale en nombre d’aérosols, les
processus microphysiques et radiatifs seront déterminants pour 1’évolution de la couche
de brouillard.
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6.2 Perspectives

Une des premiéres limites de ce travail concerne la paramétrisation d’activation des
aérosols de Abdul-Razzak et Ghan (2004) qui ne prend pas en compte les limitations ci-
nétiques pouvant expliquer une concentration en nombre de gouttelettes trop importante
lors de la phase de développement. En effet, la paramétrisation fait ’hypothése que les
particules sont & 1'équilibre avec la concentration de vapeur d’eau ambiante (sursaturée)
jusqu’a étre activées en CCN. Le nombre de gouttelettes formées peut donc étre estimé
a partir du nombre de CCN activés a une sursaturation maximale dans le nuage. Le pro-
bléme de la paramétrisation de la nucléation des gouttelettes nuageuses est alors réduit
au probléme de la détermination de la sursaturation maximale atteinte dans le nuage.
Cependant, Chuang et al. (1997) ont montré que sous certaines conditions, les limita-
tions de transfert de masse sur le grossissement des CCN peuvent avoir un impact sur le
nombre de gouttelettes nuageuses qui se forment au sein d’un nuage. L’hypothése que les
particules restent en équilibre jusqu’a étre activées n’est donc pas toujours appropriée. En
comparant le temps du grossissement de la particule avant activation (temps nécessaire
pour que celle-ci reste a 1’équilibre lorsque la sursaturation ambiante augmente comme
décrit par la théorie de Kohler) avec le temps nécessaire au changement de taille de la
goutte & partir du grossissement par condensation, Chuang et al. (1997) concluent que
les particules ayant une sursaturation critique inférieure & une valeur seuil n’ont pas le
temps de grossir pour atteindre leur taille critique et donc ne s’activent pas. La prise en
compte de la limitation cinétique, dans le calcul de la sursaturation maximale de la masse
d’air en considérant le transfert de vapeur d’eau sur les gouttelettes nuageuses déja for-
mées au sein de la couche de brouillard dans la paramétrisation, pourrait alors améliorer la
concentration en nombre de gouttelettes nuageuses en limitant ainsi ’activation des CCN.

Dans un second temps, nous insistons sur le fait que ce travail de recherche s’est fo-
calisé autour de cas d’étude se produisant en milieu pollué. Il serait donc nécessaire de
poursuivre ce travail sur d’autres cas d’étude en sélectionnant des épisodes de brouillards
radiatifs se formant dans des environnements spécifiques plus particuliérement en terme
de concentrations en nombre et de composition chimique d’aérosol différents. Il est im-
portant de souligner également que chaque épisode de brouillard a des caractéristiques
physiques différentes. La simulation du brouillard dépend fortement des conditions ini-
tiales ainsi que de 1’état de I’atmosphére au moment ou le brouillard va se former. Il serait
donc intéressant de poursuivre cette étude sur d’autres cas/types de brouillard.

L’influence des caractéristiques de 'aérosol sur la phase de dissipation du brouillard
radiatif n’a pas été étudiée. La particularité de la phase de dissipation est l'interaction
des aérosols et du brouillard avec le rayonnement solaire. Une piste d’étude est de pouvoir
prendre en compte les caractéristiques des aérosols interstitiels non-activés en considérant
notamment leurs propriétés optiques en fonction de leur composition chimique mais aussi
de considérer les aérosols contenus dans les gouttelettes pouvant modifier les propriétés
optiques de celles-ci. L’impact de ces aérosols non-activés ainsi que des aérosols contenus
dans les gouttelettes sur la phase de dissipation semble nécessaire pour continuer I’'étude
des interactions entre les aérosols et une couche de brouillard. Cette voie pourra alors
compléter ce travail effectué ici et pourra permettre de mieux comprendre les interactions




208 6. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

se produisant en fin de brouillard. Cependant, ceci demandera de forts développements
pour aboutir & des paramétrisations capables de bien aborder la phase de dissipation
et demandent un travail de longue haleine pour ainsi mieux prévoir la disparition d’une
couche de brouillard radiatif. De plus, il sera nécessaire de pouvoir observer et mesurer
les propriétés (concentration, taille et chimie) des aérosols interstitiels non-activés, des
gouttelettes nuageuses ainsi que celles des aérosols contenus dans les gouttelettes.

Un autre aspect qui n’a pas été traité dans ce travail est l'effet de la concentration
en nombre de gouttelettes nuageuses sur le calcul de la visibilité. Gultepe et al. (2006)
et Gultepe et al. (2007) montrent que la prédiction de la visibilité est directement liée a
la concentration en nombre de gouttelettes nuageuses et au contenu en eau liquide, qui
dépendent fortement des conditions environnementales. Cependant, compte tenu de leur
nombre élevé dans un brouillard radiatif, la concentration en nombre d’aérosols hydratés
non activés devra étre utilisée dans la détermination des variations de la visibilité au sein
des couches de brouillard afin d’établir une paramétrisation utilisable pour des applica-
tions opérationnelles.

Enfin, une approche tri-dimensionnelle serait extrémement intéressante afin d’évaluer
I'impact de ’hétérogénéité spatiale de la concentration en nombre et de la composition chi-
mique de I'aérosol sur le cycle de vie du brouillard. Cette étude montre que la concentration
totale en nombre d’aérosols est le facteur le plus important qui influencent le plus les pro-
priétés microphysiques d’une couche de brouillard radiatif. Une stratégie rigoureuse doit
alors étre mise en place afin d’évaluer seulement I'impact de la concentration en nombre
d’aérosols. En effet, le brouillard est un phénomeéne météorologique extrémement sensible
a d’autres parametres tels que le taux de refroidissement, échanges surface-atmospheére,
advection, etc.).

Nous pouvons nous interroger sur la facon de prendre en compte les aérosols dans le
cadre d’une approche de prévision numérique. Deux pistes différentes sont proposées selon
la vision que l'on veut considérer comme illustrée par la Figure 6.1 :

— Premiérement, pour une prévision a l’échelle de la France de type Arome par
exemple, la stratégie possible serait d’utiliser le module d’aérosol ORILAM (ou un
autre module d’aérosols comme MOCAGE par exemple) en "off-line". Il fournirait
au modéle Méso-NH, tout au long de la simulation 3D, les propriétés de 1’aérosol
c’est a dire la concentration en nombre N, le rayon R, ’écart-type o et la composi-
tion chimique en tant que forcages externes (Figure 6.1a). L’inconvénient de cette
stratégie est I’absence d’interactions de la couche de brouillard sur les propriétés des
aérosols. Cette approche ne permettra pas par exemple de simuler I'effet de lessivage
des aérosols par le brouillard. Elle permettra cependant de prendre en compte 'effet
de la concentration en nombre d’aérosols sur la granulométrie des gouttelettes dans
la couche de brouillard et donc sur la visibilité.

— Deuxiemement, une autre stratégie peut étre envisagée en considérant une vision
a I'échelle locale comme par exemple a l'échelle de la ville, ou d’une région (Fi-
gure 6.1b). Cette stratégie permettrait de prendre en compte des effets trés locaux
en utilisant un cadastre d’émissions d’aérosols. Cette approche pourrait étre utile
pour effectuer des prévisions pour des sites spécifiques (centrales thermiques, usines
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polluantes, etc.). Il serait alors indispensable de prendre en considération I'effet du
brouillard sur la pollution a I’échelle locale (blocage des polluants au sein de la
couche de brouillard, chimie en phase aqueuse, etc.) Les rétro-actions entre les pro-
priétés de l'aérosol (concentration, taille et composition chimique) et la couche de
brouillard doivent donc étre considérées dans cette étude. Par conséquent, une in-
teraction compléte entre le module ORILAM et le modéle Méso-NH est nécessaire.
L’interaction de la couche du brouillard sur les propriétés des aérosols doit étre
considérée si I'on veut reproduire les réelles caractéristiques atmosphériques aprés
la phase de dissipation du brouillard (fleche rouge sur la figure 6.1b). Il est évident
que cette deuxieme stratégie sera numériquement plus cotiteuse que la premiére.
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A I'échelle de la France

N, R, o et chimie

For¢age (ex: 3h)

A I'échelle local

N, R, o et chimie

Evolution
permanente

(b)

FIGURE 6.1 — Deuz stratégies possibles pour la réalisation de simulations tri-
dimensionnelles avec la prise en compte des aérosols




211

Acronymes

Dans l'odre d’apparition dans le texte...

RAD :
ADV :
PCP :
EVP :
CBL :
CCN :

ORILAM :
Meso-NH :

BC :
ocC:
EC :
CNRM :
GAME :
ISPL :
CEREA :
LRPC :
POI :
SMPS :
OCP :
FSSP :
PSL :
POM :
COV :
TKE :
LES :
RS81 :
KHKO :
C2R2:

LW .
SW .

ECMWEF :

RRTM :
ARM :

LBLRTM :

SOA :
CACM :

MPMPO :

EQSAM :
SDS :

Brouillard radiatif

Brouillard d’advection

Brouillard précipitant

Brouillard d’évaporation

Cloud-Base Lowering (brouillard d’affaissement de stratus)

Cloud Condensation Nuclei

ORganic Inorganic Log-normal Aerosol Model

Non-Hydrostatic Mesoscale atmospheric Model

Black Carbon (carbone-suie)

Carbone Organique

Carbone Elémentaire

Centre National de Recherches Météorologiques

Groupe d’étude de I’Atmosphére MEtéorologique

Institut Pierre-Simon-Laplace

Centre d’Enseignement et Recherches en Environnement Atmosphérique
Laboratoire Régional des Ponts et Chaussée

Période d’Observation INtensive

Scanning Mobility Particle Sizer

Optical Counter Particle

Forward Scattering Spectrometer Probe

Latex polystyrénes

Particulate Oraganic Matter

Composés Organiques Volatils

Turbulent Kinetic Energy

Large-Eddy Simulation

Modeéle de turbulence 3D développé par Redelsperger et Sommaria (1981)
Schéma microphysique & deux-moments développé par Khairoutdinov et Kogan (2000)
Schéma microphysique a deux-moments développé par

Cohard et Pinty (2000b); Cohard et al. (2000)

Long-Wave radiation : rayonnement infrarouge

Short-Wave radiation : rayonnement solaire

Centre Européen de Prévision Météorologique & Moyen Terme

Rapid Radiation Transfer Model (Code de tansfert radiatif développé par (Morcrette, 1991))
Atmospheric Radiation Measurment

Line-By-Line Radiation Transfer Model

Aerosols Organiques Secondaires

Caltech Atmospheric Chemistry Mechanism

Model to Predict the Multiphase Partitioning of Organics

Equilibrium Simplified Aerosol Module

Sodium Dodecyl Sulfate
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Notations

Pour les processus microphysiques...
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Concentration totale en nombre de particules d’aérosol
Rayon de la particule d’aérosol

Rayon géométrique moyen du mode d’aérosol considéré
Dispersion de la distribution du mode d’aérosol considéré
Sursaturation de la masse d’air

Terme de Kelvin intervenant dans I’éuation de Kohler
Terme de Raoult intervenant dans ’équation de Kohler
Pression de vapeur autour de la goutte

Pression de vapeur saturant autour de la goutte

Tension de surface de la particule

Poids moléculaire de I'eau

Densité de I'eau

Constante des gaz parfaits

Température ambiante

Nombre d’ions dissociés

Coefficient osmotique (unité dans notre étude)

Densité de la particule d’aérosol sec

Poids moléculaire de la particule d’aérosol sec

Rayon de la goutte

Rayon critique d’activation des CCN

Diamétre critique d’activation des CCN

Diameétre sec critique de 1’aérosol

Sursaturation critique de la particule

Densité de la fraction soluble

Densité de la fraction insoluble

Fraction en masse de matériel soluble dans une particule
d’aérosol mélangée de masse m,, et de rayon rgp
Contributions des sels inorganiques sur I’hygroscopicité de 1’aérosol
Contributions des surfactants sur I’hygroscopicité de 1’aérosol
Sursaturation maximale de la masse d’air

Rayon effectif de la goutte

Fraction d’aérosols activés

Sursaturation critique des particules activables
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ABSTRACT

The role of the atmospheric particles in cloud droplets formation was the object of numerous works, the point of
view experimental as numerical. This work is interested in the radiation fog. One of the particularities of radiation fog
is its development within the surface boundary layer, directly in contact with the ground, where aerosols concentrations
are the highest. To understand the influence of these particles on the fog life cycle, two fields experiments ParisFOG and
ToulouseFOG were realized.

After a state of general art on the characteristics of the atmospheric particles, several cases of radiation fogs are
presented, by insisting more particularly on the properties of aerosols and cloud droplets measured during these two fields
experiments. It seems generally very difficult to feature the physical explications based only on the observations. To achieve
this objectif, a series of 1D simulations were preformed with the Meso-NH numerical mesoscale model, in which the ORILAM
aerosol scheme was coupled with the two-moment microphysical scheme. The activation scheme used was taken from the
work of Abdul-Razzak et Ghan (2004). This parameterization allows to take into account the observed aerosol chemical
composition and size distribution. In this approach, the necessity of a joint initiative between the observation and the
modelling is clearly appeared.

"Off-line" sensitivity analysis of CCN (Cloud Condensation Nuclei) were performed on number, median diameter and
chemical compounds of aerosols using only the activation scheme of Abdul-Razzak et Ghan (2004). During this "off-line"
study, the interactions with the other physical processes were not taken into account. Different regimes of CCN activation
and a critical value of aerosol number concentration were found. This critical aerosol number corresponds to the maximum
of activated cloud droplets for a given cooling rate and given aerosol chemical properties.

1D simulations successfully reproduced the observed temporal evolution of the fog layer during an intensive observation
period of the field experiment ParisFOG. These simulations confirmed that the aerosol particle number concentration is
a key parameter for the accurate prediction of the microphysical properties of a fog layer and also influences the vertical
development of fog. The important of the interaction between microphysical and radiative processes is illustrated, showing

how the life cycle of fog is determined by the CCN number concentration and chemical properties.
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RESUME

Le role des particules atmosphériques dans la formation des gouttelettes nuageuses a fait 1’objet de nombreux travaux,
du point de vue expérimental comme numeérique. Ce travail s’intéresse au brouillard radiatif. La particularité de ce type
de nuage est qu’il se forme dans les basses couches de ’atmosphére, directement en contact avec la surface, 1a ou les
concentrations en particules d’aérosols sont les plus élevées. Pour comprendre I'impact de ces particules d’aérosols sur le
cycle de vie du brouillard, deux campagnes de mesures ParisFOG et ToulouseFOG ont été réalisées.

Aprés un état de 'art général sur les caractéristiques des aérosols atmosphériques, plusieurs cas de brouillards radiatifs
sont présentés, en insistant plus particuliérement sur les propriétés des aérosols et des gouttelettes nuageuses mesurées
au cours de ces deux campagnes de mesures. Il apparait en général trés difficile de mettre en avant des interprétations
physiques basées uniquement sur les observations. Pour répondre & cette problématique, des simulations numériques 1-D
ont été réalisées en utilisant le modéle météorologique Méso-NH, incluant le module d’aérosol ORILAM couplé a un schéma
microphysique nuageux a deux-moments. Le schéma d’activation des aérosols est basé sur les travaux de Abdul-Razzak
et Ghan (2004). Ce schéma permet de prendre en compte la nature chimique et la granulométrie des particules d’aérosols
observées. Dans cette approche, la nécessité d’une démarche conjointe entre I’observation et la modélisation numérique est
clairement apparue.

Des études "off-line" de sensibilité de I’activation des CCN (Cloud Condensation Nuclei) a la concentration en nombre,
la taille et la composition chimique des aérosols ont été réalisées en utilisant seulement le schéma d’activation de Abdul-
Razzak et Ghan (2004). Les interactions avec les autres processus physiques n’ont pas été pris en compte pour ces études
"off-line". Différents régimes de 'activation des CCN et une valeur critique de la concentration en nombre d’aérosols ont
été mis en évidence. Ce nombre critique d’aérosols correspond au maximum de gouttelettes formées pour un taux de
refroidissement et une composition chimique de ’aérosol donnés.

Des simulations 1-D ont reproduit avec succés I’évolution temporelle de la couche de brouillard observée lors d’une
période d’observation intensive de la campagne de mesures ParisFOG. Ces simulations ont confirmé que la concentration en
particules d’aérosols est un paramétre clef pour une prévision précise des propriétés microphysiques et du développement
vertical du brouillard. Les phases de formation et de développement du brouillard sont déterminées par la concentration en
nombre de CCN et par les propriétés chimiques de ’aérosol, ce qui illustre 'importance de I'interaction entre les processus

microphysiques et radiatifs.
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Aerosol, brouillard radiatif, activation, nuage, campagne de mesure, simulation, noyaux de condensation
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