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RESUME :

Ce travail porte sur 1'é¢tude de la redistribution de polluants photochimiques en zone urbaine et périurbaine dans
le cadre de la campagne ESCOMPTE qui s’est déroulée dans le sud-est de la France. Cette région comprend la
zone urbanisée de Marseille au voisinage du site industriel de Fos-Berre qui est un des sites les plus pollués
d'Europe. L'approche choisie est la modélisation a méso-échelle a 1'aide du modéle RAMS-Chimie qui est le
couplage on-line du modeéle météorologique RAMS et du mécanisme chimique condensé MOCA 2.2, en mode
paralléle. Aprés avoir vérifi¢ 'efficacité de ce couplage en appliquant la loi d'Amdahl (1967), ot nous avons
montré que la fraction parallélisée est égal a 96% avant le couplage pour le modéle RAMS, et augmente a 98%
apres le couplage pour le modéle RAMS-Chimie. De nombreux tests ont été effectués afin d’obtenir les champs
météorologiques les plus réalistes possibles. Pour cela, I’hétérogénéité de 1’humidité du sol en fonction de la
texture du sol a été prise en compte ainsi qu’une topographie réaliste ou les sommets et vallées sont bien
reproduits. Pour ne pas avoir de biais sur les résultats chimiques, la premiere partie concerne la validation des
simulations météorologiques avec les données des stations de surface, Lidar, Sodar, radiosondages et mesures
acroportées pour trois POI (Période d’Observation Intensive) qui ont des situations météorologiques contrastées.
Dans une deuxiéme partie, nous validons les résultats de la redistribution des espéces chimiques (CO, NOx,
S0O2, 03) avec les données de surface, aéroportées et de Lidar sur cette région ou se présentent des circulations
de brise de mer et de relief associés a des flux de sud ou de nord (Mistral). Nous montrons que I’utilisation de
grilles imbriquées résout le probléme de limite latérales pour les champs chimiques (Taghavi et al, 2004) La
position des cellules convectives et la canalisation du vent dans les vallées du Rhone dépendent de 1’orientation
du flux synoptique et jouent un role sur la redistribution des polluants et sur leur régime chimique. Deux
cadastres d’émissions aux performances trés distinctes (30% de différence en moyenne) ont été comparés
(Taghavi et al, 2004), ’un & haute résolution (1km) et I’autre plus moyenné. Dans les deux cas, la localisation et
la concentration du panache d’ozone sont assez proches et on peut conclure qu’un cadastre de faible résolution
peut servir a étudier la formation du panache d’ozone car c’est un mécanisme non linéaire. Ce type de
modélisation peut servir a étudier la stratégie de réduction des émissions.

Study of air pollution in urban and peri-urban area during the ESCOMPTE campaign using
mesoscale modelling. Impact of dynamics and emission inventories.

ABSTRACT

This work involves the study of the redistribution of photochemical species over urban and peri-urban areas
during the ESCOMTE campaign over southern France. This region includes Marseilles, an urban area close to
the industrial zone of Fos-berre, one of the most polluted sites in Europe. The comprehensive RAMS model,
version 4.3, coupled on-line with a chemical module including 29 species (MOCAZ2.2) is used in parallel code.
The efficiency of coupling is checked using Amdahl‘s law (1967). The percentage of parallelization is 96% for
the RAMS model and increases to 98% for RAMS-Chimie. A number of sensitivity tests were performed to
obtain realistic meteorological fields. In this work, the heterogeneity of the ground humidity depends on the
surface texture, and the topography option accurately retrieves the location of mountaintops and valleys. To
avoid bias in the chemical results, the meteorological simulation is first validated with surface data, Lidar, Sodar,
soundings and airborne measurements for three IOPs (Intensive Observation Periods) which have contrasting
meteorological conditions. Secondly, the redistribution of chemical modeled species (CO, NOx, SO2, O3) is
validated with surface, aircraft and Lidar data over this region where the circulation is complex (sea breeze
associated with northern (Mistral) or southern flow). Use of two way nested grids resolves the problem of lateral
boundaries for chemical fields (Taghavi et al, 2004). The location of convective cells and the channelling of
Rhone and Durance depend on direction of synoptic flow and play a role in the redistribution of pollutants and
their chemical regime. Two emission inventories of varying quality (30% difference in average) are compared
(Taghavi et al, 2004), one with a high resolution (1 km) and the other with an average resolution. In both cases,
ozone plume location and concentration are the same, and thus we conclude a low resolution inventory is
satisfactory to investigate ozone plume formation because it is a nonlinear process. This type of modelling can
be used to develop appropriate strategies for emissions reductions.

Mots clés : Pollution urbaine et péri-urbaine, Modélisation méso-échelle, Météorologie, Chimie de
I’atmosphére, Cadastre d’émissions.
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INTRODUCTION

m

Au cours du siécle dernier, la composition des gaz atmosphériques a été considérablement
modifiée par les activités humaines. L’un des résultats de ce changement est 1'observation de
la concentration ¢élevée d’ozone dans les zones polluées. L’occurrence de périodes de
pollution photochimique a considérablement augmenté depuis la derniére décennie (Perros et
Marion, 1998). En France, ces derniéres années, il y a eu des niveaux élevés d’ozone,
notamment dans la région du sud, sud-est, ou se trouvent de nombreuses zones industrielles
avec un important réseau routier et de vastes zones de garrigues et de foréts. Ces émissions
anthropiques et biogéniques sont associées a des concentrations élevées d'ozone et d'autres
oxydants photochimiques qui ont un impact néfaste sur la santé des étres humains (Bates,
1995a, 1995b) et sur la croissance des récoltes et des foréts (Taylor, 1969; Heck et al, 1984).
Les plantes sont particuliecrement affectées pendant la journée quand la conductibilité
stomatale est ¢élevée (Fuhrer et Achermann, 1994). Par conséquent, étudier aujourd'’hui le
transport et la distribution des polluants, ainsi que les régimes chimiques qui les gouvernent,
est trés important et en particulier la production de l'ozone. En effet, la directive actuelle
92/72/EEC pour les états membres de la communauté européenne (EU) a fixé les seuils de
I’ozone et a exigé de ses états membres de surveiller et noter les dépassements de ces seuils
(Gangoiti et al, 2001). Il y a différentes approches pour étudier la production d'ozone et son
transport dans la troposphére : soit par des études expérimentales associées a des études
climatologiques du transport de 1'ozone (Weber et Prévot, 2002), mais ces derniers ont besoin
de données successives sur plusieurs années, soit par des études de cas a I'aide de
modélisation numérique.

Pour avoir une information continue dans tout l'espace, par exemple étudier le panache de
l'ozone ou d’autres polluants, sa forme et son transport, pour évaluer des stratégies de
contrdle, les modéles numériques qui peuvent décrire la météorologie, la chimie, et le dépot
sont des outils appropriés pour ce type d’étude. Il est évident que I'exactitude de ces modéeles
doit se confirmer en comparant les résultats simulés aux valeurs d'observation, en acceptant
toutefois un certain nombre d'incertitudes, parce que il y a toujours des limitations pour
retrouver les champs réels.

En effet, dans D’atmospheére il y a plus de 3000 especes chimiques différentes. Les
mécanismes des réactions atmosphériques sont relativement complexes méme si on ne
considére que la chimie de produits organiques relativement simples. Le mécanisme chimique
explicite pour l'oxydation d’un organique dans 1’atmosphére peut inclure des centaines de
réactions. Par conséquent, le nombre de réactions devient difficile a gérer dans les modeles
quand on veut prendre en compte un mélange de COV-NOx. Le mécanisme explicite de
chimie en phase gazeuse, de référence est celui du NCAR version 2,0 (Madronich et Clavert,
1989) qui comprend plus de 4930 réactions chimiques. Pour modéliser la chimie de
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I’atmospheére, il y a trois problémes principaux : (i) une grande quantité de temps CPU est
requise pour une solution explicite, (ii) un grand intervalle pour le pas de temps chimique
conduit a des systémes fortement raides dont l'intégration exige des solveurs spécifiques
(Djouad R. et Sportisse B., 2003), (iii) les constantes cinétiques et les taux d’émission ne sont
généralement pas disponibles pour toutes les espéces chimiques, mais sont plutét connus pour
un groupe chimique. Ainsi, les mécanismes chimiques explicites ne peuvent pas étre utilisés
dans les études de pollution urbaine. Des schéma condensés sont alors recommandés (Aumont
et al, 1996). L’une des méthodes pour réduire le nombre d’espéces organiques et leurs
réactions est le « lumping ». Les espéces organiques qui ont des propriétés chimiques
similaires sont groupées, en tant que par exemple, COVs non aromatiques (Jenkin et al, 1997)
ou alcanes (Wangs et al, 1998). Deux approches ont été employées pour développer les
mécanismes condensés pour les organiques. La premicre groupe les organiques par leurs
classifications traditionnelles, par exemple, alcanes, alcénes, et composés aromatiques. La
deuxieéme groupe les organiques en terme de liaison (Finlayson et Pitts, 2000).

La modé¢lisation de la chimie de I’atmosphére peut faire intervenir différents types de
modeles :

e Les modéles 0D ou modeles des boites (Schere et Demerjian, 1987) et (Kuhn et al,
1998). La masse d'air au-dessus du domaine d'étude est considérée comme une boite
ou des polluants sont émis et subissent des réactions chimiques. En général le modele
de boite est employé pour étudier différents aspects de régime chimique.

e Les modéles lagrangiens (Wayne et al, 1973) qui examinent la masse d’air le long
d’une trajectoire météorologique.

e Les modeles Eulériens qui évaluent de manicre plus réaliste la redistribution des
especes chimiques en chacun des points grilles du domaine. Dans ce type de modéles,
on distingue (i) les modéles a I’échelle urbaine : 'UAM (Urban Airshed Model :
Reynolds et al, 1973 ; Tesche et McNally, 1991), le modéle de CIT (California
Institute of Technology model, McRae et al, 1982b ; Russell et al, 1988), et le modele
de SMOG (Surface Meteorology and Ozone Generation model, Lu et al, 1997a,
1997b) ou la taille horizontale de chaque grille est de 'ordre de quelques kilométres (4
ou 5 kilometres) et avec 5 a 20 niveaux verticaux d'épaisseur variable. (ii) les modéeles
a I’échelle régionale : RADM (Regional Acid Deposition Model, Chang et al, 1987),
ADOM (Acid Deposition and Oxidant Model, Venkatram et al, 1988), STEM II
(Sulfur Transport Eulerian Model, Carmichael et al, 1991), RTM-III (Regional
Transport Model III, Liu et al, 1984), LIRAQ (Livermore Regional Air Quality
Model, MacCracken et al,1978), CALGRO (Yamartino et al, 1992), e¢ ROM
(Regional Oxidant Model, Lamb,1983) ou I’échelle horizontale est de I'ordre de 15-
130 kilométres, avec 6 a 30 niveaux verticaux d’épaisseur variable.

Les modé¢les de chimie-transport peuvent étre couplés online ou offline avec les modeles
météorologiques. Dans le cas d’un couplage offline, la fréquence d’appel des champs
météorologiques est un point crucial. : par exemple le LOTOS a une fréquence de 3H (Van
Loon et al, 2000), tandis que le modele météorologique TVM et le mécanisme de réaction
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chimique de RACM a un appel chaque heure (Thunis et Cuvelier, 1999). Dans ces cas, nous
n’avons pas une bonne précision sur le transport des espéces chimiques puisque les données
météorologiques (vent) sont moyennées entre deux appels.

Les taux d’émissions des especes chimiques et leur transport jouent un role clé dans
I’installation d’un régime chimique. Dans le cas de modélisation méso-échelle ou I’on simule
des circulations météorologiques complexes, le couplage online est plus approprié¢ que le
couplage offline qui est largement utilis¢ dans les modeles de chimie transport de grande
échelle. En effet, si nous utilisons des données météorologiques toutes les trois heures, a 19 h
la brise de mer est encore établie mais a 22h, la brise de terre est déja en place. Pendant ce
changement, le couplage on-line peut calculer le transport a chaque pas de temps de maniére
plus réaliste que cela n’est effectué¢ dans le cas off-line. Les modéles grande échelle ne
prennent pas en compte encore, tous les processus sous-maille (brise de mer, brise de
montagne, convection..). Par contre, un des intéréts du couplage off-line est I’emploi de
modele chimique avec un grand nombre d'espéces chimiques.

Un autre probléme des modeles chimie-transport a I’échelle régionale concerne les conditions
aux limites latérales. Pour résoudre cette difficulté, nous avons fait appel aux grilles
imbriquées. La grande grille correspond a une dimension qui doit correspondre aux transports
des polluants proches de la région étudice.

Le but de cette étude est d’obtenir un modele de chimie-transport qui réponde a deux points
antagonistes : un minimum de temps CPU et un maximum d’exactitude. Pour cela, nous
avons utilis¢ un couplage online entre le modele météorologique RAMS (Regional
Atmospheric Modelling Systems, Cotton et al, 2003) et le modele de chimie MOCA2.2
(Aumont et al, 1996). Ce modele appelé RAMS Chimie est validé en région urbaine a I’aide
de la campagne ESCOMPTE.

Dans le premier chapitre de cette étude, nous présentons la campagne ESCOMPTE. Dans le
deuxiéme, nous examinons les différents modeéles utilisés et 1’optimisation de leur
parallélisation. Dans le troisieme chapitre, les différents mécanismes dynamiques sont décrits
et les champs météorologiques sont validés pour chaque période étudiée pour un domaine
incluant deux grilles imbriquées. Enfin dans le quatriéme chapitre, nous évaluons le modele
RAMS Chimie par une série de comparaisons modeles — mesures, examinons 1I’impact du
cadastre a haute résolution et expliquons le role de la dynamique sur ces champs chimiques au
travers de différents régimes chimiques observés.



CHAPITRE 1
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La campagne ESCOMPTE

Cette étude étant effectuée dans le cadre de la campagne ESCOMPTE, nous allons donner un
descriptif général de cette campagne en se concentrant sur les POIs étudiées.

I.1 - Objectifs du programme ESCOMPTE

Le projet ESCOMPTE a été inscrit dans un effort général de recherche visant a disposer
d’outils permettant de mieux caractériser les phénoménes de pollution, en particulier la
pollution photochimique. Cette pollution est liée aux émissions d’oxydes d’azote et de
composés organiques libérées par les activités humaines; elle se traduit par des niveaux élevés
d’ozone et d’autres espéces toxiques pour I’homme, les animaux et les végétaux. Parmi ces
moyens figurent les modeles de chimie-transport de la pollution atmosphérique, dont le but
est de décrire finement les relations entre les émissions de polluants, les conditions
météorologiques, et les niveaux de pollution résultant en zone urbaine ou rurale. Ces modeles
sont des outils indispensables pour évaluer I’efficacité des politiques de réduction des
émissions polluantes, et pour procéder a des prévisions en vue de satisfaire les objectifs fixés
par les organismes de surveillance de la qualité de 1’air. De plus, I’évaluation et la validation
de ces modeles nécessitent une base de données fiable et compléte qui doit servir a la
qualification de ces modeles. Donc en pratique, 1’objectif principal du programme
ESCOMPTE a été la constitution d’une base de données tridimensionnelle trés détaillée
incluant une cadastre des émissions de polluants primaires ainsi que 1’étude de la
composition chimique et de la dynamique de 1’atmosphére lors d’épisodes de pollution
atmosphérique en vue de contribuer au développement et a la validation de tels mode¢les. Elle
a été¢ donc destinée d'une part a fournir certaines données essentielles pour initialiser les
modeles, comme par exemple un cadastre d’émission a haute résolution, et d’autre part a
servir de référence pour la validation de ces modeéles de pollution urbaine et péri-urbaine.
Enfin, cette campagne doit permettre de participer a l'évolution de ces modeles en prenant en
compte des mécanismes qui integrent les photo-oxydants et les particules ainsi que leur
interaction ce qui nécessite une documentation expérimentale ad hoc incluant non seulement
les mesures des composés gazeux et des radicaux, mais aussi la mesure des caractéristiques
physiques et la composition chimique des aérosols dans les phases organique et inorganique.

Cette base de données a documenté¢, de fagon aussi détaillée que possible, les trois modules
nécessaires au bon fonctionnement d’un modele de chimie-transport, a savoir : un cadastre
d’émissions aussi proche que possible de la réalité, une description météorologique détaillée
des épisodes étudiés, et une description chimique des especes intervenant dans les processus
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auxquels on s’intéresse sur la zone géographique retenue. Cette campagne doit nous aider a
apporter des éléments de réponse aux questions suivantes :

e quel est le role respectif des différents mécanismes dynamiques et chimiques sur
l'apparition des épisodes de pollution ?

e comment prendre en compte les émissions urbaines dans les modeles régionaux ou
globaux ?

e peut-on développer une prévision opérationnelle des épisodes de pollution ?

e quelle stratégie faut-il développer pour réduire les concentrations de photo-oxydants et
de particules ?

I.2 - Le Site de la campagne de terrain

Apres la définition des objectifs, I’étape suivante est le choix du site de la campagne de
terrain et aussi de la période temporelle dans laquelle les mesures doivent s’effectuer.
L’occurrence d’épisodes de la pollution photochimique est maximale en période estivale et
dans les régions ensoleillées. Ces raisons ont motivé le choix de la région de Marseille-Fos-
Berre comme site de campagne de terrain. Cette région présente en effet une probabilité
¢levée d’observation d’épisodes de pollution photochimique. Les autres avantages concernant
cette région sont : la qualité du réseau de surveillance et des bases de données existantes en
notant que cette région a déja fait l'objet d'une campagne d'étude de la pollution
atmosphérique (Fos-Berre 3 - 16 juin 1983) axée principalement sur les polluants primaires, le
forcage dynamique, la définition des conditions aux limites et la possibilité de validation de
modeles. Il faut aussi noter que :

e c'est un site riche et diversifié, constitué de 2 bassins:

= celui de Marseille qui va permettre de tester des modéles vis-a-vis des
émissions d'une grande agglomération de plus d’un million d'habitants. Il est
entouré de chainons montagneux : la chaine de 1'Etoile (670 m) et la montagne
Sainte Victoire (1000 m) au nord, le massif de la Sainte Baume (1000 m) a 1'est
et les monts Carpiagne (647 m) et Puget (564 m) au sud (voir Figure I.1).

= celui de Fos-Berre qui va permettre de tester les modeles sur une région
industrielle avec un environnement naturel et rural important. Il est situé autour
de I'étang de Berre a 15 km au nord-ouest de Marseille dont il est séparé par les
collines de 1'Estaque (300m). Ce bassin s'ouvre sur la mer au sud-ouest et sur la
plaine du Crau au nord-ouest (voir Figure I.1).

e c'est un des sites d'étude choisi par le programme PHAMA (commencé en 1995) pour
étudier le couplage entre ozone et aérosols dans un systéme NO4-COV-NHj,
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1.3 - Etudes Préliminaires

Les études préliminaires sont des éléments essentiels pour aider a la conception d’une
campagne de mesures. Des études d’épisodes antérieurs de pollution ont été sélectionnées en
examinant les paramétres climatologiques incluant les phénomeénes climatiques saisonniers,
les circulations synoptiques et locales. Pour ces études préliminaires, plusieurs types de
modélisation ont été effectués.

Figure I.1 - Zone industrialisée de Fos et de Marseille (pointillé rouge).

1.3.1 - Modélisation Chimie-Transport

Dans cette phase préparatoire, les travaux de modélisation se sont développés selon trois
axes :

o des simulations tests de météorologie incluant le transport de traceurs pour aider a la
définition du schéma expérimental;
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e le développement d’outils qui seront testés et validés sur les données de la campagne ;

e des simulations a partir de différents mod¢les s'appuyant sur les données de la pré-
campagne.

Quelques groupes frangais de modélisation se sont impliqués dans ce projet. Dans le cadre de
'ouverture a la coopération européenne, d'autres groupes de modélisation se sont associés au
projet, offrant ainsi une plus large gamme de modeles a tester pour la base de données
ESCOMPTE, ce qui est 1'objectif majeur du programme. Les pré-modélisations ont permis
d'analyser les champs dynamiques, le transport et la distribution de traceurs passifs.

1.3.2 - Trajectographie des masses d'air

Pour bien cerner I'environnement météorologique synoptique de la zone ESCOMPTE pendant
les périodes sélectionnées par la pré-modélisation, des trajectographies ont été établies pour
trois niveaux (1000hPa, 850hPa et 750hPa). Elles sont calculées a partir du modéle ECMWF
(maillage de 60 km). Lors de la campagne, tous les jours, des rétro-trajectoires issues de
plusieurs points du domaine sur plusieurs niveaux verticaux et basées sur les prévisions
d'ARPEGE et aussi d'ALADIN (résolution 9 km), ont été calculées afin de déterminer
l'intérét de déclencher une période d'observations intensives. Cette procédure a été testée
pendant la pré-campagne avant d'étre employée comme aide a la décision, en complément de
la prévision météorologique, pendant la phase opérationnelle de la campagne.

1.3.3 - Les circulations atmosphériques locales présentes dans le domaine

Une des circulations locales qui influence la pollution urbaine et péri-urbaine de Marseille est
la brise de mer. Ces brises deviennent prépondérantes lorsque d'une part le contraste
thermique entre la terre et la mer est le plus important (période d'avril a septembre) et en
l'absence d'un régime synoptique établi (Mistral ou régime perturbé de sud-est ou sud-ouest).
Le tableau I.1, fourni par Météo-France, donne en pourcentage les fréquences d'occurrence de
ces brises (période 1962/1998) sur Marignane.

janv. fév. mars avril mai juin juil. ao(t sept. oct. nov. déc.
Brises 03 10 19 57 89 83 91 69 41 13 07 03
Mistral 13.0 14.0 17.0 18.8 11.1 11.6 124 99 99 11.1 144 14.0

Tableau I.1 - Les fréquences d'occurrence (en pourcentage sur le mois) du phénomeéne
de brise (période 1962/1998) sur Marignane (source : Météo-France).
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A Marseille, la brise de mer démarre vers 08h TU avec des vitesses comprises entre 4 et 6 m/s
puis remonte vers l'intérieur des terres, notamment dans les vallées du Rhone et de la Durance
avec une extension verticale variant de 800 a 1500m.

1.3.4 - Qualité de l'air

L’¢étude climatologique de la qualité de I'air a été utile pour fixer la période de la campagne.
Les résultats de ces ¢tudes donnent une chance relativement plus élevée de I’occurrence
d’épisodes de pollution urbaine. Le tableau 1.2 fourni par le réseau de surveillance de la
qualité¢ de l'air Airmaraix, donne 1'évolution du nombre de jours de dépassements du seuil
d'information (180 pg/m’ pendant au moins 1 heure) de l'ozone dans les Bouches du Rhéne
entre le ler mai et le 30 septembre.

1994 1995 1996 1997 1998 Moyenne

mai 1 3 3 6 9 6
juin 9 4 12 4 11 9.0
juillet 20 13 11 11 8 10.0
aolit 8 5 4 13 16 11.0
septembre 1 1 2 17 2 7.0
Total 39 26 32 51 46 43
% de jours sur 5 mois 25% 17% 21% 33% 30%

Nombre de sites 4 8 16 23 24

Tableau 1.2 - Evolution du nombre de jours de dépassement du seuil d'information (180
ug/m3 pendant au moins 1 heure) de 1'o0zone dans les Bouches du Rhéone entre le 1er mai
et le 30 septembre (source : Airmaraix).

1.4 - Les POIs pendant ESCOMPTE

La campagne ESCOMPTE comprend 6 POIs présentées dans le tableau 1.3.

POI Les POI étudiées Dates

POI0 * Du jeudi 29 juin au dimanche 01 juillet 2000
POI1 Du jeudi 14 au vendredi 15 juin 2001

POI2a * Du jeudi 21 au samedi 23 juin 2001

POI2b * Du samedi 23 au mardi 26 juin 2001

POI3 Du lundi 2 juillet au mercredi 4 juillet 2001
POI4 Du mardi 10 juillet au Vendredi 13 juillet 2001

Tableau 1.3 - les POIs effectuées et les POIs étudiées (en bleu).



Chapitre I : La campagne ESCOMPTE 15

Les POIs étudiées sont POIO, POI2a et POI2b. La POIO a été effectuée en 2000 pendant la
phase préparatoire de la campagne, donc le nombre de mesures est relativement inférieur a
celui des mesures de la campagne principale. Le cas des deux POIs 2a et 2b est assez
intéressant car on est le témoin de deux événements météorologiques et par conséquent
chimiques qui sont tout a fait différents bien qu’ils ne concernent qu’un seul épisode
temporel. Les mesures effectuées pendant les POIs comprennent évidemment quelques
mesures incluses dans les différents objectifs d’ESCOMPTE dont on ne s’est pas servi dans
cette étude. Pour donner une image générale de la campagne nous allons lister trés briévement
I’ensemble des mesures, mais nous allons seulement détailler les caractéristiques des données
utilisées lors de cette étude.

L.5 - La campagne préliminaire (POI0)

Une campagne préliminaire d'une dizaine de jours a été prévue dans la deuxiéme quinzaine de
Juin et début juillet 2000 (tableau 1.3). Cette campagne préliminaire comprend une seule POI
qui s’est déroulée entre le 29 juin et le 1% juillet 2000 (POIO). Les objectifs de cette
expérience préliminaire ont été essentiellement techniques. Ces mesures ont tout de méme
servi a la mise en marche des modeles et a examiner différents parameétres qui jouent sur leurs
efficacités et la validation de leurs résultats. Par exemple, un test a été effectué pour montrer
I’efficacité de grilles imbriquées (Taghavi et al, 2004).

1.5.1 - Les Moyens mis en ceuvre pendant la POI0
1.5.1.1 - Les mesures de surface
e Les mesures permanentes :

Les mesures des principaux parametres météorologiques (Pression, Température, Vent,
Humidité, précipitations) sont effectuées par le réseau de stations opérationnelles de Météo-
France. Une dizaine de sites jugés stratégiques pour la couverture de l'expérience ont été
sélectionnés. Quelques-unes de ces stations ont été équipées de mesures supplémentaires
comme celle de rayonnement. Les mesures des principaux parametres chimiques (Ozone, CO,
NO, NO,) sont effectuées par deux réseaux locaux de surveillance de la qualité¢ de Dair :
AIRFOBEP et AIRMARAIX. AIRFOBEP est le plus ancien, initialement installé pour
¢valuer I’impact environnemental des émissions du complexe industriel de la région de
I’Etang de Berre. Crée en 1972, son réseau est composé de 32 stations, équipées pour mesurer
certains polluants. Le deuxiéme réseau, AIRMARAIX, crée en 1982, dispose de 39 stations
sur trois départements : ’Est des Bouches du Rhone, le Var et le Vaucluse. Il s'oriente
aujourd'hui vers la surveillance de la pollution urbaine. Les grandes agglomérations urbaines
surveillées par AIRMARAIX sont Marseille, Aix en Provence, Aubagne, Toulon et Avignon.
La Figure 1.2 présente la répartition de ces stations sur le domaine ESCOMPTE. Les données
des réseaux de mesure sol (Météo-France, Airfobep, Airmaraix) correspondant a la durée de
la pré-campagne ont été rassemblées et archivées dans la base de données ESCOMPTE.



Chapitre I : La campagne ESCOMPTE 16

+ AIRFOBEP
- = AIRMARAIX .

Figure 1.2 — Répartition des stations d’Airfobep et Airmaraix sur le domaine
ESCOMPTE.

e Les Mesures spécifiques pour la pré-campagne

Deux stations mobiles de mesures chimiques ont été employées, deux véhicules légers de
Météo-France instrumentés pour la mesure d'ozone, particules (PM1), et paramétres
météorologiques et un réseau simplifi¢ de mesures de dynamique.

1.5.1.2 - Mesures en Altitude

- les ballons a volume constant : ces mesures ont été effectuées au Vallon dol et a Martigues
pendant 3 jours (29/06/2000 - 01/07/2000).
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- les données Radar Vent UHF / METEO-France (CNRM) : ces mesures ont été effectuées
de fagon continue pendant les 3 jours de la POI0 (29/06/2000 - 01/07/2000).

- les données issues des radiosondages de METEO-France: plusieurs mesures de
radiosondage ont été effectuées pendant 3 jours, a Martigues et a Nimes situés dans le
domaine d’ESCOMPTE et aussi a Ajaccio hors du domaine d’ESCOMPTE pendant cinq
jours (28/06/2000 - 02/06/2000).

- les mesures aéroportées : deux avions ARAT et Piper AZTEC ont été instrumentés pour
des mesures de dynamique et de physico-chimie. ARAT a effectué 4 vols entre le 30/06/2000
et le 02/07/2000. Piper AZTEC a effectué 6 vols entre le 29/06/2000 et le 03/07/2000. La
Figures 1.3 présente les trajectoires des vols Piper AZTEC du 30/06/00 et ARAT du 01/07/00.

— AZTEC; 30/06/2000; Décollage a 13h59 TU
— ARAT ; 01/07/2000; Décollage a 10h03 TU

Figure 1.3 - Trajectoires des vols AZTEC du 30/06/00 et ARAT du 01/07/00.
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I.5.2 - Résultats de cette pré-campagne

Cette campagne a permis :

e d'explorer les champs de concentrations en 3D afin d'orienter le choix des plans de
vols pour la campagne ESCOMPTE 2001. Il s'agissait, en particulier, d'étudier
lI'extension du panache sur la mer et sur le continent en régime de brise. Cette pré-
¢tude a permis, en relation avec 1'équipe de pré-modélisation, de définir 1'extension du
domaine d'étude et de préciser les zones du domaine a échantillonner avec un pas de
mesure plus ou moins fin.

o de tester les plans de vols retenus et la compatibilité de ces plans avec les contraintes
du trafic aérien civil et militaire de la région,

e de tester l'implantation des stations complémentaires dans les trois zones urbaine, péri-
urbaine et rurale,

e de tester en collaboration avec les services régionaux la procédure de déclenchement
des POls,

e de tester des instruments nouveaux pour les mesures sol et aéroportées.

En outre cette pré-campagne a fourni un premier jeu de données tridimensionnel (certes
incomplet), mais qui a permis de tester les différents modeles sur des cas réels.

1.6 - La campagne ESCOMPTE

Elle a été fixée entre le 4 juin et le 13 juillet 2001. Cette période comprend les 5 autres POIs
apres la POIO de la pré-campagne 2000.

1.6.1 - Les moyens mis en oeuvre

Les moyens de mesure fonctionnant pendant la compagne ESCOMPTE comprennent d’une
part, les systemes opérationnels de surveillance de 1’air (stations du réseau, stations de
radiosondage et radar profileur de vent de Météo-France, et les stations des réseaux
d’observation des associations locales de surveillance de la qualité¢ de I’air, AIRMARAIX et
AIRFOBEP), et d’autre part, les moyens et systémes de mesure spécifiquement mis en ceuvre
pour la campagne (avions de recherche, instruments de télédétection a la surface,
radiosondage, ballons plafonnants, stations de surface, navires). Les outils de prévision,
servant aux déclenchements des périodes d’alerte et des périodes d’observation, sont basés sur
les modeles, opérationnels ou rendus tels pour la période de la campagne.
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1.6.2 - Les Mesures terrestres

Les mesures de surface comprennent deux types de mesures, les parameétres météorologiques
et les paramétres chimiques. On peut aussi diviser cette rubrique en deux parties : les mesures
permanentes de la zone d’intérét, et les mesures spécifiquement déployées pour la campagne.
Dans cette deuxiéme catégorie, un certain nombre d’instruments ont fonctionné pendant toute
la période d’alerte (ou tout au moins pendant une période fixée a I’avance), d’autres ont été
mis en ceuvre spécifiquement lors des périodes d’observation intensive.

1.6.2.1 - Les réseaux permanents

Les mémes mesures et mémes réseaux que pour la pré-campagne ont été utilisés (voir
[.5.1.1).

1.6.2.2 - Les réseaux spécifiques de la campagne (Mesures Chimiques au sol)

Compte tenu de I’objectif du programme ESCOMPTE et afin de couvrir 1’ensemble de la
zone d’étude (carré d’environ 120 km de coté), de nombreuses espéces chimiques présentes
en phase gazeuse en dehors des polluants "classiques" tels que NO, NO,, O3 et SO, ont été
mesurées au sol sur neuf sites. Ces mesures ont été réparties dans les quatre domaines qui
constituent schématiquement la zone d’é¢tude ESCOMPTE :

- Domaine d’entrée de zone d’étude : Un site placé en bord de mer a permis de
documenter les masses d'air entrant et sortant du domaine d'étude. Cette station était
installée a la Gratasse.

- Domaine des poles d’émissions : trois sites ont été instrumentés : 1 site urbain (le
centre de Marseille), 1 site péri-urbain (le Vallon Dol) et un site péri-industriel (le
Realtor).

- Domaine intermédiaire : ce domaine, représentatif de [’évolution chimique
intermédiaire des especes chimiques dans 1’atmosphere, était équipé de trois stations
(Dupail, St Chamas et Plan d'Aups).

- Domaine éloigné : Ce domaine est situé¢ aux fronticres de la zone d’étude. Il est donc
représentatif de 1’évolution finale du panache pollué. Deux sites ont été retenus, Vinon
sur Verdon et les Alpilles.

La localisation des sites dans les différents domaines d'ESCOMPTE a été choisie de fagcon a
aligner les stations selon les axes les plus fréquemment suivis par les masses d'air dans les
conditions météorologiques susceptibles d'engendrer des pics de pollution. Schématiquement
ces axes sont :
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- La vallée du Rhone avec les sites de Marseille, Réaltor et les Alpilles (voir Figure
L.4).

- La vallée de la Durance avec les sites de Marseille, Réaltor, Dupail et Vinon sur
Verdon (voir Figure 1.4).

- Le littoral avec les sites de Marseille et de Plan d'Aups (voir Figure 1.4).

Ces alignements de station doivent permettre un suivi lagrangien de I'évolution des masses
d'air au cours du temps depuis les zones d'émissions jusqu'aux limites de la zone
ESCOMPTE.

Toutes stations confondues, les espéces analysées étaient les suivantes : les Composés
Organiques Volatils (COV) [comprenant les hydrocarbures, les aldehydes (RCHO) et les
peroxydes (ROOH)], le radical peroxyl (RO,), le peroxyde d'hydrogéne (H,O;) les oxydes
d'azotes (NOy), l'acide nitreux (HNO,) et l'acide nitrique (HNOs3). De plus, les taux de
photolyse de NO, (JNO,) étaient parfois mesurés. Les stations ne disposaient pas toutes du
méme équipement. La répartition du matériel a été effectuée en fonction de la spécificité des
stations (et donc de la probabilité d'y détecter les composés recherchés), mais aussi en
fonction des équipements disponibles. Le tableau 1.4 présente une synthése des analyseurs
disponibles sur chaque station.

ROOH HNO,
HC RCHO ’ R ’ N
H,0, 0: | NOy | yno, | INO:
Domaine d’entrée de zone d’étude
La Gatasse | X | - | - | - | - | - | -
Domaine des poles d’émissions
Marseille X X - - - - -
Réaltor X X X - X X X
Vallon Dol - - - - - X -
Domaine intermédiaire
Dupail X X X X - -
St Chamas - X - - - X -
Plan d'Aups X - - - - X -
Domaine éloigné
Vinon/Verdon X X X - - X -
Alpilles X - - - X - X

Tableau 1.4 - (X) Présence d'un analyseur ;( - ) Absence d'analyseur. Composés gazeux
mesurés au sol dans les différentes stations.

Toutes ces stations sont également équipées pour la mesure des composés basiques Oz, NO et
NO; (sauf les oxydes d’azote au Plan d’Aups). En plus des stations des réseaux de
surveillance de la qualité de D’air, ces polluants basiques, ainsi que le CO, ont été mesurés
pendant ESCOMPTE sur les stations spécifiques suivantes (Tableau 1.5 et 1.6).
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Figure 1.4 — Répartition des stations des réseaux spécifiques de la campagne
ESCOMPTE.
Nom de station O3 NO/NO,
Domaine intermédiaire
Meyrargues X X
Bimont X X
La Barben X X
Domaine éloigné
Montmeyan X X
Petit Lubéron X -
Lubéron X -
Montmirail X -
Bolléne X -
Mérindol X -
Véhicules mobiles
Vi1 X -
V2 X -

Tableau 1.5 - Stations ou NOXx et O3 ont été mesurés.
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Nom de station CcO
Domaine des poles d’émission
Réaltor X
St Chamas X
Vallon Dol X
Domaine intermédiaire
Plan d’Aups X
Dupail X
Domaine éloigné

Vinon/Verdon X
Monmeyan X
Alpilles X

Tableau 1.6 - Stations ou CO a été mesuré.

La campagne ESCOMPTE peut se décomposer en six périodes distinctes : une période d'inter
calibration des équipements et de cinqg POIs. L'inter calibration a été réalisée du 4 au 9 juin
sur le tarmac de 1'aéroport d'Avignon. Tous les équipements présentés plus haut n'ont pas
participé a l'étalonnage. Pour que ce travail ait une utilité, il fallait soit que les analyseurs
utilisés sur les différents sites soient de conception différente, soit que des analyseurs
identiques soient utilisés par des laboratoires différents. Lorsque les analyseurs étaient
identiques sur tous les sites et qu'ils étaient mis en ceuvre par un laboratoire unique (exemple :
ROOH, RO,) I'¢talonnage et 1'inter calibration des appareils ont été réalisés avant la campagne
ESCOMPTE dans les laboratoires concernés.

Pour les POIs 2a (du 21 au 23 juin) et 2b (du 23 au 26 juin), le dispositif était opérationnel et
la totalité¢ des instruments étaient sur les sites. Seules quelques pannes sporadiques sont a
déplorer et ont engendré des coupures dans les données. La disponibilité des données a été
effective et les résultats sont présentés dans les tableaux 1.7 et L.8.

Marseille Plan d'Aups | Realtor [Dupail Alpilles|La Gatasse] Vinon
UCI-Airmaraix LISA BTU | UCI | LISA EMD UCI
POI 2a
21/06 XX X (C2-Co) X XX | XX XX XX
22/06 XX X (C2-C6) X XX | XX XX XX
23/06 XX X (C2-C6) XX XX | XX XX XX
POI 2b
24/06 XX X (C2-C6) X XX | XX XX XX
25/06 XX X (C2-C6) X XX | XX XX XX
26/06 XX X (C2-C6) XX XX | XX XX XX

Tableau 1.7 - Disponibilité des mesures de composés organiques volatils : Hydrocarbures
X = Moins de 75% des données disponibles ; XX = Plus de 75% des données disponibles.
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Marseille Réaltor Dupail St Chamas Vinon
LCE LCE LCE EPFL LCE
POI 2a
21/06 XX XX XX XX X
22/06 X XX XX XX XX
23/06 XX XX XX XX XX
POI 2b
24/06 XX XX XX XX XX
25/06 XX XX X XX XX
26/06 XX XX - XX XX

Tableau 1.8 - Disponibilité des mesures de COV : aldéhydes
X = Moins de 75% des données disponibles ; XX = Plus de 75% des données disponibles.

Pour la chimie au sol, plusieurs étapes sont nécessaires avant d'obtenir des résultats. La
premicre étape a constitué par la mesure de terrain qui concerne le plus souvent une prise
d'échantillon. Ces mesures ont été ensuite traitées et analysées en laboratoire.

1.7 - Les mesures en altitude
I.7.1 - Les profileurs continus (vent)

Ces instruments permettant la mesure du profil de vent comprennent des Sodars (d'une portée
verticale pouvant varier de quelques centaines de métres a 2 km environ) et des Radars
(surtout UHF, d'une portée de 2 a 3 km). Ces instruments sont mobiles pour la plupart. Ils
appartiennent au CNRM, au CNRS/Université, a EDF, a Degréane, a Remtech,... Certains de
ces Radars possédent de plus I'option de sondage acoustique (systeme RASS) qui permet de
mesurer le profil de la température quasi-virtuelle. A plus grande échelle (500km), un réseau
de Radars VHF, difficilement transportables, permet la mesure continue du profil de vent
dans toute la troposphére avec une résolution de quelques centaines de métres.

1.7.2 - Télédétection

Une évaluation expérimentale de la distribution de la concentration d’O; et des conditions
dynamiques sur I’ensemble de la zone ESCOMPTE est rendue possible par le déploiement
d’un réseau de profileurs judicieusement situés. Pour répondre a ces objectifs, des profileurs
de vent (sodars, radars UHF et VHF) et de concentration d’O; (lidars Os) ont été installés. Les
caractéristiques expérimentales de ces instruments, le bilan de leur fonctionnement pendant la
campagne et quelques exemples typiques d’observations effectuées font 1’objet de ce chapitre.
Le choix des sites d’installation a été guidé par une stratégie expérimentale qui visait, d’une
part, a avoir des mesures au-dessus de zones critiques pour la création/dissipation d’O; et son
transport et, d’autre part, pour pouvoir localiser plusieurs instruments complémentaires tant
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en parameétres mesurés (vent et O3) qu’en gamme d’altitude sondée. Trois catégories de sites
ont été choisies :

(1) des sites appartenant a 1’agglomération marseillaise et entourant 1’étang de Berre, au
dessus desquels on s’attend a avoir un fort taux de production d’Os lors de conditions de
forte chaleur et d’absence de vent synoptique (Mistral, vents d’Est ...)

(2) des sites intermédiaires au-dessus desquels on s’attend a voir se propager et
¢ventuellement s’accumuler 1’03 produit (région Aixoise et entrée de la vallée de la
Durance)

(3) des sites dans ou hors limite de la zone ESCOMPTE proprement dite, pour documenter
les conditions dynamiques d’entrée/sortie.

En plus des profileurs, le Lidar Vent Transportable (LVT) de I’'IPSL a été installé au nord et
au-dessus de Marseille (Vallon Dol). La spécificité de cet instrument est qu’il peut
fonctionner en mode de balayage dans différents plans horizontaux, obliques ou verticaux, ou
sur des surfaces coniques ou demi-sphériques. Quelque soit le type de surface choisie, le LVT
obtient sur celle-ci le champ de vitesse radiale. Sa facon de fonctionner et sa localisation en
font un moyen expérimental approprié a I’étude des régimes de brises. Cet instrument est
¢galement présenté dans ce chapitre, avec la liste des périodes couvertes et des exemples
d’observations. Tous les instruments de télédétection au sol ont des espacements entre eux et
des résolutions temporelles et verticales adaptés a des études de processus a des échelles
allant de I’échelle locale (quelques centaines de métres a quelques kilometres) a la méso-
échelle (quelques dizaines de kilométres a quelques centaines de kilométres), ce qui constitue
le domaine d’échelle visé par les objectifs de la campagne.

1.7.3 - Les profileurs de constituants : Lidars O;

1.7.3.1 - Les Lidars " Ozone "

Ces instruments, congus pour mesurer de facon continue des profils angulaires ou bien
verticaux d'ozone, permettent d'évaluer les inhomogénéités ainsi que la dynamique
atmosphérique en ozone. Ils sont également intéressants dans la mesure ou ils permettent
d'obtenir simultanément la hauteur de la couche limite.

- 3 profileurs d'ozone ont été présentés : celui du laboratoire d’aérologie (LA) associé a
celui de I'INSU, de I’EPFL.

- 2 laboratoires mobiles LIDAR permettant d'effectuer des cartes 3D d'ozone ainsi
qu'une évaluation qualitative des aérosols atmosphériques, ont ét¢ également présents:
BTU-Cottbus, INERIS La portée des mesures évolue de 2 a Skm suivant le systéme,
pour une limite de détection d'environ 5ug.m™.
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1.7.3.2 - Role et caractéristiques expérimentales des Lidars Oz /Aérosols

Lors de la campagne ESCOMPTE : cinq Lidars Os/Aérosols ont suivi quasiment en continu la
dynamique des profils de concentration en ozone ainsi que [’évolution temporelle de la
hauteur de la couche limite. Le dispositif a pour but d’apporter une documentation
expérimentale, une aide a l’interprétation et une contribution a la validation de modéles
tridimensionnels photochimiques. Ainsi ce dispositif sert d’une part de support de
paramétrage de ces modeles et d’autre part d’instrument de validation au travers de la période
d’observation cachée (POI3). Ce dispositif permettra ¢galement d’étudier la structure verticale
de I’atmosphere ainsi que sa dynamique (stratification de la concentration en ozone, couche
limite, mouvements verticaux) et de son interaction avec les conditions orographiques.

1.7.4 - Description et localisation des différents Lidar

Chacun des Lidar possédait des caractéristiques et des spécifications propres, qui sont
détaillées dans le tableau 1.9.

Altitude | Altitude [Résolution| Résolution | Limite
Type 1¢  |derniére| verticale | verticale |détection [Précision

mesure | mesure | minimale | maximale O3
SA Vertical | 500m |7000m | 200 m 1000m | 2 pg/m’ 10 %
EPFL Vertical | 500m [7000m | 200 m 1000m | 2 pg/m’ 10 %
INERIS Vertical | 100m |3000m | 100 m 200 m 3ug/m3 | 10%
BTU Angulairefk, 5Sm |3 000 m 50 m 200 m 2 pg/m3 5%
INERIS/UCLO |Angulairefk, 5m |[3000m| 50m 200 m 2 ug/m3 5%

Tableau 1.9 - Caractéristiques des différents LIDARS.

Les différents Lidars impliqués dans la campagne ESCOMPTE nécessitaient des contraintes
de fonctionnement particulieéres. Ainsi bon nombre d’entre eux ont fonctionné principalement
durant les phases d’observation intensives (POI). Seul le profileur vertical O; de I’'INERIS a
fonctionné de maniére autonome durant I’ensemble de la campagne de mesure (14 Juin-14
Juillet) en fournissant des données "4 horaires. Le tableau I.10 récapitule le fonctionnement de
chaque Lidar durant les deux POIs que nous avons exploitées. Les heures (TU) figurant dans
le tableau 1.10 correspondent aux périodes nominales d’exploitation, fournissant des résultats
exploitables et pouvant étre retirés de la base de données. Les interruptions inférieures a 2
heures ne sont pas mentionnées. En se référant au tableau de fonctionnement ci-dessus on
peut constater que toutes les deux POIs 2a et 2b ont été couvertes de maniére nominale ou
quasi-nominale par 4 des 5 Lidars. Le bilan de fonctionnement de I’ensemble du réseau pour
les POIs 2a et 2b est donc trés satisfaisant. Les traitements, effectués sur les POI 2, montrent
une trés bonne qualité des données, avec un taux de données utilisables (validées) supérieur a
90%.
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CNRS/SA
BA114

EPFL
St Chamas

Date

BTU
Réaltor

UCLO
Vallon Dol

INERIS
Cadarache

21 juin | 04H-19H 24H/24

05H-21H

04H-21H

24H/24

POI 2A 22 juin | 04H-20H 24H/24

05H-21H

04H-21H

24H/24

23 juin | 04H-21H 24H/24

05H-21H

04H-21H

24H/24

24 juin | 04H-23H 24H/24

04H-21H

24H/24

POI 2B 25juin | 05H-23H 24H/24

04H-21H

24H/24

26 juin | 07H-21H | OOH-21H

05H-21H

04H-21H

24H/24

Tableau 1.10 - Fonctionnement des différents LIDARS pendant les POI2a et POI2b.

I.7.5 - Les profileurs de vent : Radars et Sodars

1.7.5.1 - Role et caractéristiques expérimentales des Radars et Sodars

Dix-sept profileurs (dont deux en dehors de la zone ESCOMPTE et 3 sodars dans le cadre du
projet CLU) ont suivi quasiment en continu 1’évolution temporelle du profil vertical des trois

composantes du vent au-dessus de leurs sites respectifs. Leurs différents sites d’installation
sont portés sur la carte de la zone expérimentale ESCOMPTE (Figure 1.5).
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Figure 1.5 — Localisations des différents instruments de télédétection dans le domaine

ESCOMPTE.
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Le dispositif a pour but d’apporter une documentation expérimentale, une aide a
I’interprétation et une contribution a la validation de modéles dynamiques dans le cadre
d’études de transport des constituants en situations favorables a des épisodes de fortes
productions de polluants (essentiellement en régime de brises ou de faibles vents synoptiques)
ou en situations mixtes dans lesquelles il y a des interactions entre vents synoptiques et brises.
Dans cette thématique, les profileurs de vent pourront également contribuer a 1’étude des
variations de la structure verticale des écoulements (stratification, couche limite, mouvements
verticaux) et de son interaction avec les conditions orographiques.

Les caractéristiques expérimentales des profileurs engagés dans ESCOMPTE sont données
dans le tableau I.11, type d’instrument par type d’instrument. Outre le profil vertical du
vecteur vent horizontal qui est un ‘produit direct’ des profileurs, certains ‘produits dérivés’
peuvent étre obtenus par traitement spécifique :

- Le champ de vent horizontal tridimensionnel et la vitesse verticale & mésoéchelle
peuvent étre obtenus a partir de I’ensemble des données du réseau de profileurs par
interpolation et en utilisant la divergence du vent horizontal, respectivement.

- La couche limite peut étre détectée, ainsi que ses variations en altitude et intensité, a
partir d’un traitement appliqué au diagramme altitude-temps de la réflectivité des
radars UHF.

- Latrace de passages frontaux au dessus des profileurs peut également étre déterminée
en utilisant le champ altitude-temps du cisaillement vertical du vent horizontal ou de
la réflectivité en VHF.

- Enfin, certains sites étaient équipés d’un systetme RASS (Radio Acoustic Sounding
System) permettant 1’obtention du profil vertical de la température virtuelle.

Alt. (m - AGL) [t (m - AGL)l Résolution | p o) i
Instruments (nombre) | . ; maximale verticale .
minimale sondée . temporelle (min)
sondée (m)
Mini-Sodar (1) 10 100 5 15
Sodars (6) 50 400/800 20/50 15/30
Radars UHF (4) 75/150 2000/4000 75 ou 375 5/6
Radar mini-VHF (1) 600/900 3000/5000 300 5

Radar VHF CNRM (1) 900 4000/8000 375 13
Autres Radars VHF (4) 1500 8000/15000 375 15

Tableau I.11- Caractéristiques expérimentales des profileurs de vents pendant

ESCOMPTE.

1.7.5.2 - Bilan du fonctionnement

Tous les deux POIls 2a et 2b ont été¢ couvertes de maniére nominale par tout I’ensemble du
réseau de profileurs. Le bilan de fonctionnement de I’ensemble du réseau pour les deux POIs
2a et 2b est donc tres satisfaisant.
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1.7.6 - Mesure par Radiosondages

Les radiosondages ont mesur¢ les variables classiques : pression, température, humidité, vent
et ozone.

e Radiosondages a Aix-les-Milles

Cette station de radiosondages a fourni des mesures des paramétres météorologiques et
chimiques : pression, température, humidité, vent et ozone

DATE POI HEURE OZONE
21/06/01 2a_ 0031 12 05 23 59
22/06/01 2a_ 0705 12 21 18 05 12 21
23/06/01 2a_ 0037 06 56 12 00
24/06/01 2b 0007 06 59 1521 1521
25/06/01 2b 0052 07 35 1211
26/06/01 2b 0000 12 30 16 03 12 30

Tableau 1.12 - Radiosondages effectués a I’aérodrome d’Aix les Milles

e Radiosondages a Vinon-sur-Verdon

Cette station de radiosondages a fourni des mesures des parameétres météorologiques :
pression, température, humidité et vent.

Date POI Time (UTC)

21.06.2001 2a 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00
22.06.2001 2a 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00
23.06.2001 2a 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00
24.06.2001 2b 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00
25.06.2001 2b 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00
26.02.2001 2b 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00

Tableau 1.13 - Radiosondages effectués a I’aérodrome de Vinon sur Verdon.

e Radiosondages a Saint-Rémy

Cette station de radiosondages a fourni des mesures des paramétres météorologiques :
pression, température, humidité et vent.
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Date POI Time (UTC)

21.06.2001 2a  16:00 9:00 12:00 15:00 18:00
22.06.2001 2a  16:00  16:40 9:00  [12:00 15:00 18:00
23.06.2001 2a  16:00 9:00 12:00 18:00
24.06.2001 2b  6:00 9:00  12:00 15:00 18:00
25.06.2001 2b  16:00 9:00  12:00 15:00 18:00
26.06.2001 2b  6:00 9:00 12:00 [12:50 |15:00 |15:20 |18:00

Tableau 1.14 - Radiosondages effectués a I’aérodrome de St. Remy : Mazet de Romanin.

e Radiosondages a la Station de ’OHP

Pendant la campagne ESCOMPTE, 5 sondages T, Q, Oz ont été effectués a 09HTU dont un
en POI2b en 25/06/2001. Ce sondage est décalé de ceux de Aix-les-Milles pour assurer un
suivi quasi journalier du profil vertical pendant les POIs avec la production photochimique
majeure. Les sondages montrent clairement la présence fréquente de couches présentant de
fortes valeurs d'ozone en altitude (> 80 ppb). Une valeur moyenne d'ozone atteignant 70 ppb
dans une couche de 1 km au dessus de 'OHP (668-1668 m) n'a été observée que le
25/06/2001, c'est a dire pour les POI 2b ou la production photochimique a été importante sur
la région FOS/AIX/MARSEILLE.

e Radiosondages a I’observatoire de Marseille
Récapitulatif :

12h TU
26 juin 14h TU
16 h TU
10h TU
14 h TU
08 h TU
09 h TU
11h30 TU
14h TU

29 juin

13 juillet

Tableau I.15 - Récapitulatif des radiosondages a I’observatoire de Marseille

1.8 - Mesures par avion
1.8.1 — Généralités

Une flotte de 7 avions a participé a la campagne ESCOMPTE, dont 4 (ARAT, Dornier,
Merlin, Piper AZTEC) pour déterminer la thermodynamique et les champs de concentration
de différents scalaires chimiques, le Falcon pour déterminer les champs de vent et 1’altitude
du sommet de la couche limite avec I’instrument WIND, I’"ULM pour mesurer I’impact des
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aérosols sur le rayonnement et le Piper AZTEC 28 embarquant une caméra IR. IIs ont effectué
un total de 300 heures en 125 vols. La répartition des heures et nombre de vols est la suivante
(Tableau 1.16) :

Avion Organisme Heures de vol | Nombre de vols
ARAT INSU 67 27
IMK : Institut fiir
Dornier 128 Meteorologie und
. 49 15
Klimaforschung
Falcon 20 équipé de WIND DLR 27 11
Merlin IV MétéoFrance 49 21
Piper Aztec 23 M¢étéoFrance 46 21
Piper Aztec 28 Société privée 17 8
[FU : Institut fiir
ULM atmosphaérische
Umweltforschung >4 22

Tableau 1.16 - Répartition des heures et nombre de vols pour chaque avion.

21 plans de vol différents ont été réalisés. On peut les classer de la maniére suivante :

- Exploration type A (avions: ARAT, Dornier, Merlin) («explo A ») : il s’agit de
I’exploration du «petit domaine » (Figure 1.6) dans le domaine Escompte, en réalisant des
paliers a niveau constant, globalement parall¢les a la cote, de 55km de long. Ce plan de vol
comporte 5 variantes suivant que les paliers sont plus ou moins rapprochés et suivant que des
sondages sur terre ou sur mer sont effectués. Pour la variante couche limite, le niveau est de
1300m (QNH) au-dessus des montagnes au nord, 800m au-dessus de la ‘plaine’ et 100m au-
dessus de la mer. La figure pouvait étre décrite aussi au-dessus de la couche limite a 1300m
ou 3000m.

- Panache (avion Piper Aztec 23) : constitu¢ de paliers dans la vallée de la Durance (entre
Vinon et St Auban) a 1000, 1500 et 4000 m sol + 1 exploration verticale s0l-4000 m.

- Brise de mer (avions Piper Aztec 23 et Merlin) : constitu¢ de paliers sur un axe nord/sud
passant par Orange, a 700,1000, 1300m et 3000m sol. 2 explorations verticales 0-3000m en
terre et en mer.

- Emissions (avion ARAT) : cercle de 30 km de rayon centré sur Fos a 3 niveaux différents.
- Convection (avion Dornier) : 2 vols différents (matin ou soir) avec description d’un champ

horizontal (ou plusieurs champs superposés) sur une zone carrée encadrant la Ste Victoire +
explorations verticales et axes terre-mer, perpendiculaires a la cote.



Chapitre I : La campagne ESCOMPTE 31

— DORNIER; 22/06/2001; Décollage a 10h56 TU
— ARAT ; 25/06/2001; Décollage a 10h32 TU

Figure 1.6 : Exploration type A (avions : ARAT, Dornier, Merlin) dans le domaine
ESCOMPTE.

- Comparaison (par groupe de 2 avions : ARAT, Dornier, Merlin, Piper Aztec 23) :
sondage vertical, transects vent a cap contraire, 2 axes de turbulence.

- QCQA lidar (avions ARAT, Piper Aztec 23) : exploration verticale au-dessus des lidars a
Aix les Milles. Le plan de vol brise de terre n’a pas été réalisé. Les dropsondes n’ont pu étre
lachées, faute d’autorisation. La répartition des vols pendant les journées de la campagne est
décrite ci-apres, afin de mettre en valeur la richesse de la couverture spatiale (puisque les
avions coordonnés volaient soit sur des zones, soit a des niveaux différents) et temporelle. Les
vols IRT du Piper Aztec 28 ne sont pas indiqués car non coordonnés avec les autres, et
relevant du projet associé « Couche Limite Urbaine ». Le récapitulatif est donné ci-apres
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En conclusion, I’expérience a été tres lourde et éprouvante pour les pilotes, en particulier du

CAM, mais le bilan est trés positif.
Dans les tableaux I-17, I-18, I-19 et 1-20, nous ne citons que les vols effectués pendant les

POI2a et POI2b.

1.8.2 - Récapitulatif des vols Merlin

Date vol | Durée | Type vol | O3 | NOxTOy ((;l(;:; CO JUno2 Remarques
Exploratio Coupures sur CO
22/06/01 | 15 2,4 nA2 |OK OK OK |OK|OK entre 22895 et
modifié 24376s
2306001 | 16| 25 | cLu |ok| ok | - |ok|ok| €9 bruitpendant
1" moitié du vol
Exploratio €O bz;l;%g;squ a
24/06/01 | 17 2,4 nA3 |OK OK - |OK|OK
s Remplacement Td
modifié
bas
Brise de Cables donnés
25/06/01 | 18 2,7 mer OK - - |OK|OK NOXTOy débranché
Pics parasites sur
26/06/01 | 19 2,6 CLU |OK OK - |OK|OK NOXTOy
Tableau 1.17 - Récapitulatif des vols Merlin pendant les POI2a et POI2b.
1.8.3 - Récapitulatif des vols de PIMK (Dornier 128)
Date Time (approx.) Types de vol
22.06.01 07:55-10:25 (UT) A2 modifié
23.06.01 13:45—-17:25 (UT) A2 modifié
24.06.01 13:50 — 17:45 (UT) A5
25.06.01 13:55 - 17:40 (UT) A5
26.06.01 13:50 — 17:30 (UT) A5

Tableau I.18 - Récapitulatif des vols DORNIER pendant les POI2a et POI2b.
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1.8.4 - Récapitulatif des vols Aztec

N° |Duré NOxT | COV
Date vol | e Type vol O3 Oy | (nbr) Remarques
22/06/01 | 10 | 1,4 Conﬁm‘;z X 1OK| OK |OK (5)[Ecart entre Vydop et Vygps
Conditions aux Cap et Ps HS a partir de
22/06/01 | 11 | 1,9 o OK| OK |OK (4) 13105
23/06/01 | 12 | 1,8 Conﬁm‘;z X 10K| OK |OK (3)[Ecart entre Vydop et Vygps
23/06/01 | 13 | 1,9 Conﬂﬁﬁgz X 1OK| OK |OK (3)[Ecart entre Vydop et Vygps
24/06/01 | 14 | 2,0 Conﬂﬁﬁgz X 1OK| OK |OK (3)[Ecart entre Vydop et Vygps
24/06/01 | 15 | 2,3 Conﬂﬁﬁgz X 1OK| OK |OK (3)[Ecart entre Vydop et Vygps
25/06/01 | 16 | 2,0 Conﬂﬁﬁgz X 1OK| OK |OK (3)[Ecart entre Vydop et Vygps
25/06/01 | 17 | 2,6 | Panache Durance |[OK| OK |OK (2) -
26/06/01 | 18 | 2.3 Conch‘upns aux |yl ok ok 3) Décrochages Vxdop et
limites Vydop
26/06/01 | 19 | 2.4 Conf.mfms X 1ok| OK |OK (3) Pas de P sol
1mites

Tableau 1.19 - Récapitulatif des vols AZTEC pendant les POI2a et POI2b.

1.8.5 - Récapitulatif des vols de ’ARAT Fokker 27

2 heure o
Plande | =2 : g ESCOMPTE ,
vol g date décollage § POI ou CAATER observations
= (UT) =
23/06/2001| 05:10:59 | 36 | 2a | Escompte 2 sondages en
Pv 08 23/06/2001| 10:27:39 | 38 | 2a | Escompte LFMV et en
EA2p 5 [24/06/2001| 05:16:22 | 39 | 2b | Escompte EA18
25/06/2001| 05:15:22 | 41 | 2b | Escompte un palier en mer
26/06/2001| 05:09:32 | 43 | 2b | Escompte EA16-EA18
Pv 11 24/06/2001| 10:48:14 | 40 | 2b | Escompte sondage en
EASp 3 |25/06/2001| 10:32:07 | 42 | 2b | Escompte LFI\%IV
26/06/2001| 10:35:49 | 44 | 2b | Escompte
entre Marseille et
Transit 08:52:39 Avignon apres
(local) 1 |23/06/2001 (Marseille) 37| 22 un avitaillement
en carburant

Tableau 1.20 - Récapitulatif des vols ARAT pendant les POI2a et POI2b.
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1.9 - Les cadastres d’émission

Les émissions ont un role clé dans la chimie de I’atmosphere. Dans la simulation chimie de
I’atmosphere, c’est un ¢lément indispensable a prendre en compte. Dans la campagne
ESCOMPTE deux inventaires d’émission ont été disponibles :

1.9.1 - Le Pré inventaire des émissions (PEI : Pre Emission Inventory)

En raison des délais trés courts impartis pour l'obtention de ce pré inventaire, il a été décidé
d'utiliser la base européenne de données horaires d'émissions GENEMIS déja existante et
¢laborée par Rainer Friedrich (IER, Stuttgart). La stratégie suivante a été suivie:

e les émissions biogéniques de COV (sous forme d'isopréne et de monoterpénes
exclusivement), ont été¢ générées par le modele développé par 1'équipe de Rainer
Steinbrecher (IFU, Garmisch Parten Kirchen). Ce dernier utilise les algorithmes
d'émission de COV déterminés par Guenther et al. 1995, les données de température,
de PAR sur le site, et des facteurs d'émissions pour différentes especes végétales, en
partie déterminés in-situ, notamment lors des campagnes BEMA (Biogenic Emission
of the Mediterranean Area) de 1995-1996 pres de Montpellier.

e pour les émissions anthropiques, les données horaires d'émission disponibles pour
1994 ont ¢été utilisées, en premicre approximation, pour initialiser les pré-
modélisations sur les épisodes de 1997 sélectionnés par les modélisateurs. Les prises
en compte de la température ambiante et du type de jour (jour de semaine/week-end)
ont permis de générer les émissions sur le site dESCOMPTE pour I'année 1997.

Cet inventaire a été calculé pour une résolution temporaire d'une heure et une résolution
spatiale fine de 3 km pour les émissions anthropiques et biogéniques et une plus grossiere de
9 km pour les émissions anthropiques uniquement.

1.9.2 - Inventaire d’émission mis a jour — MEI (Main Emission Inventory)

Ce deuxieéme cadastre (disponible depuis février 2003), est beaucoup plus détaillé, il contient
un ensemble d’environ 170 especes anthropiques, biogéniques et des aérosols. Il a été calculé
pour une résolution temporaire d'une heure, spécifi¢ pour chaque jour des POIs avec une
résolution spatiale de 1 km. La technique de calcul du cadastre a été¢ expliquée par J. L.
Ponche (2003).

Les caractéristiques de ces deux cadastres sont développées dans le chapitre IV, (publication
Atmos. Rech) ou on a effectué¢ une recherche sur le réle des émissions pour la restitution des
champs chimiques. Pour la grande grille (voir la configuration du modele dans le chapitre II),
I’inventaire (voir paragraphe 1.91.) qui a le moins de résolution, a été interpolé et adapté. Les
point manquants ont ét¢ complétés avec les données de la base EDGAR.
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1.9.3 — Les émissions d’isopréne

L’une des données manquantes pour la grille 1 est les émissions biogéniques qui a été prise a
partir de la base EDGAR. L’émission d’isopréne a partir de cette base pour la grille 1 est une
valeur moyennée (ISOPtot). Pour une répartition sur 14 heures de la journée (6h -19h), une
simple fonction sinusoidale a été appliquée :

ISOP(t) = ISOPy.x Sin (mt)

Dans cette expression ISOP(t), est I’émission instantanée, ® est la pulsation et ISOPyy est
I’amplitude qui se calcule par I’expression :

ISOP,o = [ ISOPy Sin(ot)
Dans laquelle ISOP est la valeur journaliére. Ce qui donne :

[SOPyux =ISOPy /2

1.10 - Conclusion

La campagne ESCOMPTE s’est déroulée pendant deux années consécutives, une premicre
année (2000) dans le cadre de pré-campagne et une deuxiéme en tant que la campagne
principale (2001). Cela a permis de documenter un grand nombre de mesures dynamiques et
chimiques sur le domaine ESCOMPTE. Trois POIs ont été choisies pour étre développées
dans cette étude : les POIO, POI2a et POI2b. De trés nombreuses mesures (stations de surface,
avions, radiosondages, ballons, bateaux, lidars, sodars) ont été utilisées. Dans ce chapitre,
nous n’avons expos¢ que les mesures dont nous nous sommes servis pour ce travail et les
cadastres utilisés. Cette importante compilation de données va nous permettre de bien vérifier
la validation d’un mode¢le méso-échelle, RAMS chimie a partir de la restitution des champs
dynamiques et chimiques simulés.

Une information détaillée sur I’ensemble des POIs pendant la campagne ESCOMPTE se
trouve sur le site internet d’ESCOMPTE et dans le rapport de 1’expérience sur la campagne
2001 assemblé et rédigé par Pierre Durand.
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Modéles RAMS et MOCA : configuration et initialisation

II.1 - Le modéle RAMS : Présentation, Description technique et détail des
options utilisées

Pour réaliser cette étude, nous avons utilisé¢ le modele météorologique RAMS et le modele
chimique MOCA2.2 couplés on-line; le modele TUV a aussi été utilis¢ en off line pour
calculer les taux de photolyse; enfin, le modele a été couplé avec un schéma de dépdt sec.
Nous allons examiner trés brievement les caractéristiques scientifiques et techniques de ces
modeéles, et les raisons de leur choix.

I1.1.1 - Choix du Modéle météorologique

Comme on I’a indiqué dans I’introduction, I’'un des points centraux de ce travail est
I’utilisation d’un modéle météorologique et un modele chimique couplés « on-line » pour
I’analyse des processus de chimie-transport. La simulation devra s’effectuer & méso-échelle.
Le choix d’un mod¢le méso-échelle est donc indispensable; dans ce cadre, le modele RAMS
semble bien adapté. Les principales raisons pour lesquelles on a choisi le modéle RAMS sont
citées ci-dessous :

e (’est un modele tres utilisé pour simuler les champs météorologiques a la résolution
proche de ce qu’on avait prévu pour cette étude, avec des résultats assez satisfaisants
(Avissar, et al, 1993; Silva Dias, et al, 1997; Chen, et al, 1994 ; Cai and Steyn, 1995,
1996, 2000 ; Freitas, et al, 2000), et également dans la couche limite régionale et
urbaine (Fast, et al, 2000 ; Whiteman, et al, 1999 ; Cai, 1999).

e Le RAMS a été employé pour une grande variété d'études de pollution atmosphérique.
Dans la plupart de ces applications, les vents simulés par le RAMS et la turbulence
sont insérés dans un modele lagrangien de dispersion, comme décrit par Uliasz et al
(1996). Les exemples d’applications de RAMS pour des études de pollution sont:
Lyons et al. (1992; 1995), Pielke et al. (1992b), Moran et Pielke (1996a, 1996b),
Kallos et al. (1993), Eastman et al. (1995), Poulos et Pielke (1994), Pielke et Uliasz
(1998), Poulet et al. (2004), Taghavi et al. (2004a, 2004b).

e La structure de ce modele permet de rajouter un nombre sans limite de traceurs passifs
qui sont automatiquement transportés par un processus incluant un schéma
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d’advection tridimensionnel et de diffusion turbulente. Ce calcul est appliqué a chaque
pas de temps météorologique (dans cette étude: 10s). Ce couplage donne une
définition tres fiable au niveau de la dispersion des espéces chimiques.

e (C’est un modele parallélisé a mémoire distribuée. Cet avantage va nous permettre
d’économiser beaucoup de temps de calcul réel, ce qui est un parametre important
dans des études de simulation.

e Le réglage de chaque run du modéle s’effectue par un « Namelist», ou sont
rassemblées toutes les options du modele. C’est un élément qui facilite beaucoup
I’utilisation du mode¢le.

I1.1.2 - Présentation du Modéle RAMS

Le modele RAMS a été développé a 'université de I'Etat du Colorado (Pielke et al, 1992a) et
le MRC/ASTeR. C’est I’entreprise ATMET (http://atmet.com) qui gére le développement, la
distribution et la maintenance du modéle RAMS.

RAMS est un modele météorologique méso échelle qui permet de simuler des circulations

atmosphériques allant de 1’échelle locale jusqu’au demi-hémisphére entier. Le plus souvent il
est employé pour simuler des phénoménes atmosphériques a méso échelle (échelle
horizontale de 2 kilometres a 2000 kilomeétres). Ses applications sont aussi variées que la
prévision météorologique opérationnelle ou 1’application a I’é¢tude de la qualité de l'air. Le
modele RAMS a aussi été utilisé avec succes avec des résolutions horizontales beaucoup plus
¢levées (quelques dizaines de metres) pour simuler le mélange turbulent de manicre explicite
au sein de la couche limite. Le modéle RAMS est maintenant trés utilisé (plus de 300
chercheurs dans le monde). En 2001 il y a eu plus de 120 installations dans environ 30 pays
différents. Le concept du modele RAMS a été créé au début de I’année 1980 a l'université de
I'Etat du Colorado en fusionnant trois modeles couplés : le code de nuage/méso-échelle de
CSU (Tripoli et Cotton, 1982), une version de paramétrisation des nuages (Tremback, 1990),
et le modele de couche limite (Mahrer et Pielke ; 1977). Ce mode¢le discrétise classiquement
les équations primitives sur une grille tridimensionnelle (ou bidimensionnelle) représentant la
zone a modéliser. Les principales variables météorologiques sont ainsi calculées a chaque pas
de temps.

La premiére version du RAMS a été distribuée en 1988 (version 0a). Une évolution clé dans
le développement des codes du RAMS fut de profiter pleinement des machines paralleles. La
premicre version parallele de RAMS a été développée a CSU en 1991. Le « Message Passing
Interface » (MPI) n’existait pas encore, c’est alors le logiciel « Parallel Virtual Machine »
(PVM) qui a été utilisé pour le « message-passing package ». Une version compléte a été
terminée en 1994 et le support MPI a été mis en application en 1995. Le code RAMS est
bien adapté a la parallélisation.
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Les équations générales du modele RAMS sont décrites ci-dessous. Les symboles sont définis

dans le Tableau I1.1

Symbole Définition

u Composante est-ouest du vent

) Composante nord-sud du vent

w Composante verticale du vent
f Parametre de Coriolis

K, Coefficient de viscosité pour la quantité de mouvement
K, Coefficient de viscosité pour la quantité de chaleur et d’humidité
J2] Température potentielle

6, Température potentielle de 1’eau liquide-glace

"y Rapport de mélange de 1’eau (liquide et glace)

a Densité de Iair

con Indice signifiant une paramétrisation convective

rad Indice signifiant une paramétrisation de rayonnement

res Indice signifiant une paramétrisation de microphysique

7, Rapport de mélange de 1’eau totale (vapeur, liquide, glace)
7, Rapport de mélange de vapeur de ’eau

N Fonction d’Exner (terme total)

N’ Fonction d’Exner (terme de perturbation)

6, Température potentielle virtuelle

p pression

Tableau I1.1 : Symboles utilisés dans les équations.

Equations du mouvement:

a—uz—ua—u—va—u—wa—u—é?a—ﬂ+fv+£(]('ma—uj+i Kma—u +£(Km8_uj
ot ox Oy 0z ox ox ox) oy oy ) Oz 0z

TN R LSS 9 T Py T Py
ot ox Oy 0z oy ox ox) Oy oy ) oz oz

Do __ DD w08 g0 3 o), 0 2w, 0y o)
ot ox oy 0z oz 6, Ox ox ) Oy oy ) oz 0z
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Equation de la température potentielle:

00, 06, 00, 00, _orn' 0O 00, 0 00, o 00, 00,
=—u —yv—L—w—L-—+—|K,—L |+—|K,—L|+—| K, |+| =
ot ox oy Oz 0z Ox ox oy oy 0z Oz ot ).

Equation du rapport de mélange:

or, or,  or, or, 0O or, 0 or, 0 or,
=—u——-v—-w—+—| K, +—| K,— |+—| K,
ot ox oy 0z Ox ox ) oy oy ) oz oz

Equation de continuité

on' _ Rmy (0pobu  0pybyv N 0p,0,w

ot ¢, 0,6, Ox oy 0z
L'option non hydrostatique est traduite par 1'équation verticale du mouvement et 1'équation de
conservation de la masse

VA4 /]
A7

Figure I1.1 : Structure de la grille du RAMS. Disposition des différents champs pour une
maille de grille.



Chapitre II : Modeles RAMS et MOCA ; configuration et initialisation 40

I1.1.4 - Structure de la grille

11.1.4.1 - Grille décalée

La structure de grille utilisée dans le RAMS est la grille standard C (Mesinger et Arakawa,
1976).

Dans cette structure, les variables thermodynamiques (température, humidité, pression) sont
définies au méme point au centre de chaque cellule (maille) de la grille principale. Alors que
les composantes du vent : u, v, et w sont déterminées avec un décalage de 1/2 Ax, 1/2 Ay, et
1/2 Az, respectivement, ou Ax, Ay et Az sont les dimensions d’une cellule. (Figure 11.1)

11.1.4.2 - Projection du domaine

Pour la grille horizontale est utilisée une projection stéréographique polaire, ou le pole de la
projection se trouve dans un secteur pres du centre du domaine, réduisant ainsi au minimum la
déformation due a la projection au centre du domaine.

11.1.4.3 - La coordonnée verticale o (Terrain — following)

La structure verticale de la grille emploie une coordonnée o, (terrain — following) qui suit la
topographie (Gal-Chen et Somerville, 1975; Clark, 1977; Tripoli et Coton, 1982). Dans ce
systéme, la coordonnée verticale correspondant au plus haut niveau du domaine modélis¢ est
totalement rectiligne, alors que le premier niveau suit parfaitement le relief. Le choix de ce
systtme de coordonnées a 1’avantage d’étre adapté a la topographie du domaine. Les
coordonnées dans ce systéme sont ainsi définies:

x*=x
yE=y

Z—Zg

z¥=H| ——
H—Zg

ou H est I’altitude du sommet de la grille et z, est I’altitude au sol (topographie locale) qui est
fonction de x et de y.
11.1.4.4 - Les niveaux verticaux

Pour définir les niveaux verticaux, nous avons deux options: la premicre, on définit
directement les niveaux souhaités ; la deuxiéme, les niveaux sont définis par I’expression :
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AZ),
Rj = u
(az),.,
(Az),=2,,-2,

Dans cette expression, Z; est le niveau numéro j et "*Z; est la distance entre les deux niveaux
Z; et Zj+1 , et R est le rapport d’accroissement entre les niveaux consécutifs. Grace a cet
espacement vertical variable de grille, on peut augmenter la résolution prés du sol et avoir
moins de niveaux verticaux dans la troposphere libre. Il est préférable d'éviter des valeurs
¢levées pour le rapport d'accroissement. Nous utilisons habituellement une valeur fixe assez
petite de R pour obtenir de petites valeurs de Z; prés du sol (dans la couche limite) et des
valeurs élevées en altitude. Par exemple, avec Ri=1.15, Z; augmente dix fois pour environ 16
niveaux. Ensuite, nous imposons une limite supérieure a Z; qui donne a R; la valeur 1 quand
cette limite d’altitude est atteinte.

I1.1.5 - Schéma d’intégration temporelle (Time differencing)

Dans la version parallele du modele RAMS (version actuelle), le schéma d’intégration
temporelle est un schéma hybride (Tripoli, 1992) qui comporte une intégration de type
forward pour les variables thermodynamiques et de type leapfrog pour les composantes de la
vitesse et de la pression. Sachant que dans les versions précédentes, trois options étaient
possibles : forward-backward, leapfrog (Tripoli et Cotton, 1982) et hybride.

Toutes les options ci-dessus sont formulées avec des schémas d’intégration temporelle de
"time-split" (Tripoli et Cotton, 1982 ; Tremback et al, 1985) qui est semblable au schéma de
« time-split » de Klemp et de Wilhelmson (1978a, 1978b) et au schéma explicite « split » de
Gadd (1978). L’objectif de ces schémas est de résoudre avec des plus petits pas de temps les
termes dans les équations qui sont responsables de la propagation des modes d’ondes rapides.
Dans le cas non-hydrostatique, les modes rapides sont représentés par les ondes acoustiques et
de gravité tandis que dans le cas hydrostatique, les modes rapides sont représentés par les
ondes de gravité externes et les ondes dites de « Lamb ».

I1.1.6 - Les grilles imbriquées

Les grilles imbriquées sont employées dans le RAMS pour fournir une résolution spatiale
¢levée dans des endroits choisis du grand domaine a résolution inférieure. Une grille fille
occupe une région au sein de la grille mére, et coincide avec des mailles de la grille mére dans
cette région. Il n’y a pas de limite pour le nombre de grilles filles, si ce n’est la limitation due
a la mémoire disponible pour la machine utilisée. Les grilles peuvent étre configurées en
ordre télescopique ou les grilles méres sont considérées comme des grilles filles dans des
grilles plus larges, ou bien on peut avoir plusieurs grilles filles pour le méme parent, ou
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encore une combinaison de ces 2 cas. Une grille fille peut avoir des dimensions de grilles
différentes pour les directions horizontales et verticales. On doit toujours avoir un nombre
entier de cellules de grille fille contenues dans une cellule de grille mére. De plus, le RAMS
employant un systetme de coordonnée verticale de o, la définition de terrain doit étre
compatible entre les grilles de telle fagon que les niveaux verticaux sur les deux grilles
coincident correctement. L’imbrication verticale dans le RAMS peut étre employée sur des
grilles étirées pour fournir une meilleure résolution verticale dans une grille fille par rapport a
sa grille mere. En plus, le ratio vertical de la grille fille peut varier avec 1’altitude.

Le RAMS utilise la technique d'imbrication des grilles décrite dans Clark et Farley (1984) et
Clark et Hall (1991), avec une généralisation pour des grilles étirées avec un ratio
d’imbrication spatiale variable décrit dans Walko et al (1995). La communication entre les
grilles mere et fille est effectuée dans les deux sens pour toutes les variables pronostiques. La
communication de la grille mere vers la grille fille est effectuée aprés chaque pas de temps sur
la grille parente lors de la mise a jour des champs pronostiques. Ces valeurs sont ensuite
interpolées séquentiellement pour chaque coordonnée, aux endroits ou elles sont définies sur
les fronti¢res de la grille fille. Les valeurs de la grille fille sont remplacées par les valeurs
interpolées. La grille fille fonctionne habituellement avec un pas de temps plus petit que celui
de la grille mere. Ainsi, l'interpolation linéaire en temps des valeurs de la grille mére est
¢galement effectuée pour les pas de temps intermédiaires de la grille fille. La grille fille est
alors mise a jour, jusqu'au rattrapage du temps de la grille mére. A ce moment I3, la
communication est renversée entre les cellules de la grille fille qui occupent une cellule
simple de grille de parent, et en remplacant la valeur de la cellule de la grille mére par la
moyenne des cellules de la grille fille. Les variables pronostiques : la vitesse, la température
potentielle, et I'hnumidité sont multipliées par la densité avant la communication d'une grille
vers l'autre. L'interpolation et les opérateurs qui calculent la moyenne, sont congus pour
conserver les intégrales de volume de ces quantités densité-poids entre les grilles. Ceci
implique que l'algorithme d'emboitement conserve la masse, les moments, et l'énergie
thermodynamique interne.

I1.1.7 - Conditions aux limites

La section suivante détaillera les conditions limite latérales, au sommet, et a la base du
domaine, utilisées dans le RAMS.

11.1.7.1 - Limites latérales
Le RAMS contient plusieurs options pour les conditions aux limites latérales. Pour la grille

mere, utilisée dans le RAMS la condition a la limite utilisée est une condition radiative de
base (Sommerfeld, 1964) dont la forme est :
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ou ou
E = —(Ll + C)a

ou u est la composante normale du vent latéral. Le probléme est alors d'indiquer la forme de c,
la vitesse de phase. Les options qui existent pour calculer cette vitesse ¢, dans le RAMS sont :
le schéma d'Orlanski (1976), le schéma modifi¢ de Klemp et de Lilly (1978) (Durran, 1981),
et le schéma de Klemp et de Wilhelmson (1978). Orlanski (1976) calcule c a partir de:

~(a)/&)

Le schéma de Klemp et Lilly (1978) fait une moyenne des vitesses de phase d'Orlanski sur la
verticale, puis applique les vitesses moyennées a la colonne verticale entiére. Le schéma de
Klemp et de Wilhelmson (1978) indique simplement une valeur constante comme une vitesse
typique de phase d’onde de gravité (10-30 m/s).

La condition limite radiative est seulement appliquée aux composantes normales de la vitesse.
Pour les autres composantes, différentes conditions peuvent étre appliquées : zéro gradient,
flux entrant et/ou sortant constants, conditions de flux radiatifs sortant.

Quand une simulation est initialisée a partir de données d'observation, on utilise le schéma de
nudging de Davies (1978). Ce schéma va étre un peu plus détaillé dans le paragraphe qui
explique l'assimilation de données.

11.1.7.2 - Limites verticales

Pour les conditions limites a la surface, les flux de couche de surface fournissent 1'échange
principal entre l'atmosphére et la surface. Cependant, il est commode, pour des raisons
numériques, de définir des valeurs a un 1/2 Az sous la surface. Pour les conditions aux limites
du sommet, il y a deux choix pour définir la composante normale de vitesse au sommet du
domaine; une condition simple, dite de mur (w=0), ou alors on applique la condition radiative
de Klemp et Durran (1983). De concert avec la condition de « mur » ou la condition de
Klemp et Durran, une couche absorbante est utilisée au-dessus du domaine d'intérét jusqu'au
sommet du modele. Dans le cas de champ homogene horizontalement, on utilise une simple
couche de frottement de Rayleigh. Cela se traduit par I’ajout d’un terme supplémentaire aux
équations pronostiques défini comme suit :

o (9-4,)

ot T
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ou ¢ représente les variables pronostiques de u, v, w et 6 ; ¢ est la valeur initiale de ces
variables, et T est un facteur d’atténuation qui est défini comme une fonction linéaire de
I’altitude, elle est infinie en bas de la couche d’absorption et est comprise entre 60 et 300 s au
sommet.Pour des initialisations non homogenes (cas de cette étude), une condition de nudging
similaire peut étre employée comme couche absorbante au sommet du modéle.

Similairement aux conditions limites latérales, les autres variables sont définies 1/2Az au-
dessus des composantes normales de la vitesse a cause du décalage de la grille. Ces variables
sont calculées par simple extrapolation.

I1.1.8 - La paramétrisation de la surface

Les flux de chaleur de la couche de surface, de moment et de vapeur d'eau dans I'atmosphére
sont calculés avec le schéma de Louis (1979). Ce schéma rapproche les fonctions du profil de
Businger et al (1971) (qui doivent é&tre résolues itérativement) avec des expressions
analytiques. Ce schéma permet de déterminer les flux provenant de la surface de la terre dans
l'atmospheére et est employé pour des surfaces d’eau, de sol nu, et des surfaces végétales. Les
flux calculés servent de limite au niveau le plus bas pour le schéma de diffusion.

I1.1.9 - Les paramétrisations de sol et de végétation

Chaque secteur de grille dans le RAMS est logiquement divisé en trois classes différentes :
I’eau, le sol nu et la surface végétale. La paramétrisation de la couche de surface exige des
valeurs de température de surface et d'humidité pour chacune des trois classes. Pour les
surfaces d'eau, dans la majorité des simulations d’une durée de quelques jours ou moins, la
température a une valeur constante, alors que la valeur d'humidité utilisée dans la
paramétrisation pour la couche de surface est le rapport de mélange saturant défini par la
pression de surface et la température de 1'eau. Pour les surfaces continentales terrestres, les
valeurs de surface sont obtenues a partir des valeurs pronostiques de la température et de
I'humidité pour le sol et la végétation. Pour le cas d’un sol nu, le RAMS utilise le modele de
sol multicouche décrit par Tremback et Kessler (1985). Ce schéma est une modification des
schémas décrits par Mahrer et Pielke (1977) et McCumber et Pielke (1981) dans lesquels les
nombreux processus itératifs ont été¢ enlevés. Ceci a impliqué de formuler des équations
pronostiques pour la température de surface du sol et le contenu en eau en supposant une
couche finie d'interface de la profondeur sol/atmosphere. Le modele de sol a normalement
entre sept et douze couches a une profondeur environ de 0.5 meétres pour une simulation
typique.

La diffusivité de 1'humidité, la conductivité hydraulique, et I’humidité potentielle sont
données par (Clapp et Hornberger, 1978) :

_ Kl
! 7 7

b+3
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ou Dy, est la diffusivité d'humidité, n est le contenu en humidité du sol exprimé en volume de
d'eau par volume de sol, K,, est la conductivité hydraulique, et y est I'humidité potentielle. Ky,
vy, et My, sont des valeurs pour un sol a la saturation. La constante b dépend de la classe de
texture de sol. Les types de sol et les valeurs pour les constantes que RAMS utilise sont
donnés dans le Tableau I1.2.

Classe du sol | ne(m’m~) | Os(m) K¢ (ms™) b Cq(Jm K™
sable 0.395 0.121 | 1.760x10* | 4.05 1.465x10°
zi“a‘jlsz riche en| 5 41 20.090 | 1.563x10™ | 4.38 1.407x10°
Glaise 0.435 0218 | 0.347x10* |  4.90 1.344x10°
sablonneuse

Sﬁéfeuse 0.485 0786 | 0.072x10* | 5.30 1.273x10°
glaise 0.451 -0.478 | 0.070x10™* | 5.39 1.214x10°
Sf‘;ﬁ; argile | 4h0 20299 | 0.063x10* | 7.12 1.177x10°
glﬁﬁﬁ)’n argile | 47+ 10356 | 0.017x10* | 7.75 1.319x10°
;;glx 0.476 0.630 | 0.025x10* | 8.52 1.227x10°
gﬁﬁineuse 0.426 -0.153 | 0.022x10* | 10.40 1.177x10°
ﬁf;feuse 0.492 20.490 | 0.010x10™* | 10.40 1.151x10°
Argile 0.482 0405 | 0.013x10™* | 11.40 1.088x10°
Tourbe 0.863 -0.356 | 0.080x10* | 7.75 0.874x10°

Tableau I1.2. Les parametres de sol pour les classes texture USDA utilisé dans le RAMS.
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Les propriétés thermiques du sol dépendent de I’humidité. La chaleur spécifique volumétrique
et la diffusivité thermique du sol sont:

Cs: (1'T])Cd + nCw

e [log10 ‘ l//‘+247]

p) :C—x4.186><107 , log,o|w]<5.1

~0.00041

A x4.186x107 | log, |y|> 5.1

N

ou Cs est la chaleur spécifique volumétrique du sol humide, A est la diffusivité thermique
(m’s™), Cq est la chaleur spécifique du sol sec et C,, est la chaleur spécifique de l'eau.

I1.1.10 - L'assimilation des données et le forcage aux conditions aux limites

Pour l'assimilation des données a quatre dimensions (4DDA), un systéme de forcage
«nudging » a été appliqué dans le RAMS. Les valeurs des champs du modéele sont forcées
vers des données d'observations. Le schéma 4DDA est un schéma simple de type « nudging »
ou une valeur limite est ajoutée aux équations pronostiques du mod¢le. Cette limite est ainsi
écrite:

op (¢, —9,)

ot T

ou ¢ représente les variables pronostiques de u, v, 0;, m et rr. On note que le mouvement
vertical n'est pas forcé puisqu'on l'observe insuffisamment et cela ménerait a des champs
divergents. t est une échelle de temps qui contrdle le forgage et varie pour les trois
dimensions.
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I1.2 - Domaine, initialisation et forcage du modéle météorologique

I1.2.1 - Domaine géographique

La simulation est effectuée au moyen de deux grilles imbriquées (Figure 11.2). La plus grande
(grille mére ou G1), est un domaine carré de 36 mailles de 15 Km de c6té, soit une extension
horizontale de 540 x 540 km. Les principales zones urbaines qui peuvent contribuer aux
émissions du domaine ’ESCOMPTE sont insérées dans ce domaine : Lyon, au nord, Turin
au nord-est et Barcelone au sud-ouest. Dans la grille 1, nous avons des massifs montagneux :
les Alpes, les Pyrénées et le massif central. Une deuxiéme grille plus fine (G2), est située
exactement sur le domaine d’Escompte, et contient 54 mailles de 3km, soit une extension
horizontale 162 x 162 km. G2 comprend les villes principales de Marseille et Toulon au bord
de la mer, Aix-en-Provence et Marignane au centre, et Avignon au nord du domaine. Les
reliefs les plus importants sont les Alpilles, le massif du Lubéron, le massif du Sainte
Victoire, le massif du Sainte Baume et le massif du sud ouest des Alpes. G2 comprend
¢galement les deux vallées du Rhone et de la Durance. Il y a 35 niveaux verticaux dont 15
sont situés en dessous de 1500m pour avoir une bonne définition dans la couche limite.
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Figure I1.2 - Domaine ’ESCOMPTE, Grille 1 et 2, et principales villes.

Pour effectuer ce type de simulation, le modéle a besoin de certaines données de surface : la
topographie, les classes de végétation et de texture du sol, la température de 1’eau de mer. Ces
données sont trés importantes et nous devons connaitre :

1- La qualité de ces données et leur résolution.

2- La capacité du modéele a prendre en compte des données a haute résolution.
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I1.2.2 - La topographie

Les données de topographie sont issues de la base de données USGS. Elles ont une résolution
de 30>’ soit 1Km environ. Pour intégrer la topographie dans le modéle RAMS, on a trois
possibilités pour I’intégrer : une définition silhouette moyennée jusqu’a une définition trés
exacte (enveloppe réfléchie).

Le calcul de la topographie est un processus a 3 étapes qui implique la définition de la
topographie sur 4 grilles différentes, que nous appelons : grilles « O », « P », « Q » et « R ».
La premiére étape consiste en une interpolation horizontale des données d’entrée qui sont
dans la grille (O) en coordonnées latitude —longitude, vers une grille temporaire (P) en
coordonnées stéréographique polaire de résolution comparable. Cette grille (P) a la méme
projection que la grille utilisée pour la simulation (grille R), mais a en général une résolution
beaucoup plus élevée. Lors de la seconde étape, les données sont moyennées de cette grille
(P) vers une grille de résolution inférieure « Q», qui est également en coordonnées
stéréographique polaire et a un espacement horizontal de maille qui est un multiple de nombre
entier de la grille (P). Dans cette étape, on filtre automatiquement les variations a petite
échelle qui ne sont pas inclues dans la grille du mod¢le. Dans cette deuxiéme étape pour faire
la moyenne, nous avons trois choix possibles d’algorithmes:

1- une moyenne classique consiste & moyenner les valeurs de topographie pour toutes les
cellules de la grille P dans une cellule simple de la grille Q. La moyenne classique et
la moyenne silhouette sont calculées pour chaque maille. La valeur assignée a la
cellule de la grille de Q est une moyenne pondérée de ces deux dernieres. Les valeurs
du poids attribué¢ a ces moyennes sont assignées par I’utilisateur. La moyenne
silhouette est effectuée aussi en deux étapes : une moyennes est calculée a partir d’une
vision d’est en ouest, puis du nord au sud et on fait la moyenne de ces deux valeurs
pour l'ensemble des mailles de la grille P contenues dans une cellule simple de la
grille Q. On remarque que, tandis que la moyenne conventionnelle ou classique
préserve le volume total de terrain au-dessus du niveau de la mer, la moyenne
silhouette ajoute de la masse en complétant les vallées. Elle est employée pour
maintenir la taille effective de la hauteur du sommet que l'air doit parcourir pour
s’élever en passant une barriere topographique telle qu'une aréte. La moyenne
conventionnelle abaisse cette hauteur de sommet, en particulier quand la hauteur de la
barriere est mal résolue.

2- un arrangement de topographie de type « enveloppe » est employé pour obtenir les
valeurs de la grille Q a partir des valeurs de la grille P. Cet arrangement est une
méthode alternative pour préserver la hauteur des sommets.

3- un arrangement de topographie de type « enveloppe réfléchie » vise a préserver la
hauteur des barriéres et les profondeurs des vallées. Naturellement, cette méthode
mene a la topographie la plus raide dans le modele RAMS, tout en filtrant toujours les
longueurs d'onde les plus courtes.

Dans la troisieéme et finale étape, la topographie est interpolée de la grille de Q vers la grille R
La grille R a une résolution modérément plus élevée que la grille Q.
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Figure I1.3 — (a) Coupe méridienne de la topographie en utilisant deux options :
silhouette et enveloppe réfléchie. (b) Carte de topographie du domaine ESCOMPTE
sortie par le modéle RAMS (enveloppe réfléchie).
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La figure I1.3 présente la topographie de domaine ESCOMPTE. Les reliefs principaux et les
deux vallées (Rhone et Durance) sont bien apparents.

I1.2.3 - Probléme d’utilisation de définition de haute résolution de topographie

Dans le cas d’ESCOMPTE, une définition exacte de la topographie a la place d’une
topographie par exemple silhouette provoque des problémes numériques dans la simulation.
La présence du relief de haute altitude comme les Alpes, provoque des vitesses fortes qui
pourront arréter le modéle. Méme 1’option du temps variable du modele ne peut pas résoudre
ce probleme. Une correction effectuée pour résoudre ce probléme est que dans ce cas, on
passe temporairement vers un pas de temps plus court de I’ordre de 1 ou 2 secondes. Une fois
le probléme passé on revient au premier pas de temps.

11.2.4 - La végétation

Les données de végétation sont aussi issues de la base USGS avec une résolution de lkm.
Elles ont ¢été¢ obtenues a partir des images satellite d’AVHRR mesuré d’avril 1992 a mars
1993.
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Deciduous needleleaf tree
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Evergreen broadleaf tree
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Figure I1.4 - Carte de végétation du domaine ESCOMPTE pour les simulations RAMS.
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La configuration de patch dans le modéle RAMS, permet de garder cette information d’un
kilométre méme si la taille de la maille est supérieure. Si la taille de la maille est relativement
grande, plusieurs types de végétation seront représentées. Dans une premicre étape, le modele
RAMS détermine la partie de la maille recouverte par 1'eau (océans, lacs, fleuves), et ensuite
examine le pourcentage des différents types de végétation. L utilisateur indique le nombre de
patchs désirés, c’est a dire le nombre de classes de végétation dans chaque maille. Le modéele
attribue les classes qui ont le pourcentage le plus ¢élevé pour chaque maille. Le modéele de
végétation de RAMS comprend 30 classes différentes, incluant la classe urbaine. La figure
I1.4 présente la carte de végétation du domaine ESCOMPTE calculée par le modéle RAMS.
Les principales villes y sont incluses.

I1.2.5 - La température de ’eau de mer

Pour la température de I’eau de mer, RAMS propose des données qui sont basées sur les
données climatologiques. Ce genre d’information n’est pas assez précis. Pour chaque épisode,
la température de 1’eau de mer a ¢été calculée a partir de données satellite (MODIS) et pour la
cote par les données de 1’observation d’océanographie de Marseille.

I1.2.6 - Le type de sol

Nous avons vu (paragraphe 11.1.9) que RAMS utilise 12 classes de texture de sol par USDA.
Les données de type de sol sont issues d’une carte géologique. (Figure I1.5)
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Figure II.5 - Carte de texture du sol du domaine ESCOMPTE pour les simulations
RAMS.
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I1.2.7 - Linitialisation des champs météorologiques du modele

Les conditions initiales et les tendances aux limites latérales sont effectuées a partir des
champs météorologiques non homogenes a grande échelle, calculés par des modeles globaux.
L’interpolation de ces données grande échelle (0.5° de latitude-longitude) vers des domaines
méso-échelle est obtenue a partir d’une analyse isentropique (Tremback, 1990) nommé
RAMS/ISAN (ISentropic ANalysis package). Les coordonnées isentropiques ont beaucoup
d'avantages par rapport a d'autres systémes d’analyse, puisque I'écoulement synoptique est a
une premicre approximation adiabatique.

Les champs simulés de ECMWF sur I’Europe et notamment en France sont relativement bien
précis a grande échelle. Les champs que nous utilisons sont des réanalyses qui incluent des
assimilations de données. Donc ces champs a grande échelle ’ECMWF sont fiables. Une fois
que le modele est initialis¢, un forcage de ces champs est effectué chaque 6 heures pour avoir
la variation synoptique. Ce forcage ne s’applique qu’au niveau des limites latérales.

I1.2.8 - Initialisation de ’humidité du sol

Les flux turbulents dans la couche limite, la hauteur de la couche de mélange diurne ainsi que
la hauteur de la couche de refroidissement nocturne sont déterminés en grande partie par la
température de surface, qui joue un role clé pour tous ces processus. A son tour, la
température de surface est dépendante de paramétres concernant le sol tel que le contenu en
eau de la couche superficielle du sol et plus encore du réservoir profond du sol dans le cas de
longues simulations. Nous avons défini 8 couches dans le sol pour une profondeur de 1.2
metre. Un test préliminaire nous a prouvé que I’'importance des couches plus profondes est
négligeable pour une simulation de courte durée; en effet ce sont les premiéres couches qui
ont un impact des le premier jour de la simulation. Vu ce résultat, nous avons considéré que la
profondeur de 1.2 m est satisfaisante pour cette étude. Mais le paramétre le plus important est
I’initialisation du profil d’humidité.

Dans le modele RAMS, on utilise en général une initialisation homogene de ce profil
d’humidité pour toute la partie continentale du domaine. Or, cette application n’est pas
convenable dans le cas d’une hétérogénéité importante de la surface du sol (sol sec,
marécage). Les résultats obtenus a partir d’une initialisation homogene de 1’humidité du sol
ont montré des anomalies dans les champs thermodynamiques et dynamiques simulés. Le
champ le plus affecté est la température de 1’air a la surface.

Pour mieux comprendre la sensibilit¢ du modele et connaitre 1I’importance de I’erreur induite
par une initialisation homogene, on a effectué¢ des tests de sensibilit¢ avec différents profils
d’humidit¢é homogeénes sur tout le domaine. Les deux premiéres couches ont été alors
initialisées avec les valeurs suivantes : 5, 10, 15, 20, 25 et 30 % d’humidité. Pour chaque
simulation, la cohérence entre les valeurs simulées et observées a été vérifiée pour la
température de surface (2m), a différents endroits (Toulon, Aix en Provence, Istres, Avignon).
A chaque endroit, la meilleure cohérence ne correspond pas au méme profil d’humidité. La
figure I1.6 montre qu’a Toulon et a Istres, le profil le plus sec (5%) donne de meilleurs
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résultats, alors que pour Aix-en-provence et Avignon la meilleure cohérence correspond a
15%. Donc une correction est devenue indispensable.
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Figure I1.6 — Corrélation entre la température de I’air simulée et mesurée au niveau de

la surface (2m) pour plusieurs valeurs du profil d’humidité du sol (initialisation
homogéne).
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Il est évident qu’une simulation d’assez longue durée a la suite d’une initialisation homogene
raisonnablement proche de valeurs réelles (une moyenne sur tout le domaine) pourrait obtenir
de bons résultats. Mais comme on I’a déja expliqué, une simulation assez longue pourra poser
d’autres problémes et ce n’est pas dans les objectifs de cette these.

La répartition de ce profil d’humidité dépend de différents paramétres comme le taux de
précipitation a chaque endroit, la classe de végétation et le type du sol. La figure I1.7 présente
la moyenne de plusieurs années de précipitation en juillet. On voit que le nord du domaine est
plus humide que le sud. Pour indiquer cette information, on peut imaginer un sol deux fois
plus humide au nord du domaine ’ESCOMPTE qu’au sud du domaine. Dans ce cas, on peut
appliquer une correction dans le modele qui pourra définir des régions de différents profils
pour des zones de différente humidité.

Dans notre cas, les simulations de la période d’ESCOMPTE, il n’y a pas eu de précipitation
dans le domaine durant les mois de juin et juillet.

Le seul paramétre pertinent dont dépend la température du sol est donc la texture du sol. En
examinant la carte du type du sol, nous voyons que les meilleures cohérences obtenues dans
les tests (figure I1.6) sont en bon accord avec les types du sol (figure IL.5). Par exemple a
Toulon un profil d’humidité relativement sec donne le meilleur résultat, et sur la carte, Toulon
est situé¢ dans un endroit plus sableux. De plus, pour savoir quelle valeur d’humidité nous
devons donner, nous avons interpolé¢ les données du centre Européen sur le domaine
d’ESCOMPTE. Ainsi nous avons trouvé les valeurs maximales et minimales et la valeur
moyenne la plus fréquente.
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Figure I1.7 - Précipitation moyenne en juillet dans le sud de la FRANCE
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Figure I1.8 — Comparaison de la température de I’air en surface, 2 Toulon et Avignon
pour quatre simulations. Trois courbes ont une initialisation homogéne pour I’humidité
du sol (5, 15 et 30 %), la courbe rose a une initialisation non homogéne et la courbe bleu
foncé correspond a la température observée.
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Le contenu en eau dans le sol dépend du type de sol. Un sol sableux perd sa quantité d’eau
plus rapidement qu’un sol argileux. Parmi les 12 classes de texture de sol définies dans le
RAMS, cinq sont considérées dans le domaine d’ESCOMPTE. La répartition d’humidité a été
effectuée de telle sorte que la valeur minimale a été donnée a la classe la plus sableuse et la
valeur maximale, ¢’est a dire la plus humide, a la classe marécageuse; ensuite la valeur la plus
fréquente a la classe majoritaire située dans le domaine d’ESCOMPTE. La figure II.8
présente les comparaisons de la température a Toulon et & Avignon pour les 21 et 22 Juin
2001. Dans cette figure la courbe de couleur rose correspond a la prise en compte d’humidité
du sol non homogene.
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I1.3 - Mécanisme chimique, constantes de réactions, validation du
modéle en 0D pour une zone urbaine polluée

Dans ce paragraphe, nous allons tout d’abord présenter le mécanisme chimique utilisé pour
cette étude, ainsi que les raisons de ce choix. Puis nous examinons la dépendance des
constantes de photolyse, de réaction chimiques aux différents parametres météorologiques en
vu des simulations pour le domaine ESCOMPTE. Enfin, on présente les résultats de tests de
sensibilit¢ du modele MOCAZ2.2 en 0D vis-a-vis des faibles ou fortes concentrations de NOx
et COV, pour documenter les interprétations de nos résultats numériques pour les POlIs
¢tudiées dans le chapitre 4. Le dépot sec, I’initialisation et les conditions aux limites sont
ensuite présentés.

I1.3.1 - Mod¢ele MOCA

C’est un modele photochimique en phase gazeuse décrivant la chimie de 1'ozone, des NOx, et
des composés hydrocarbonés. Ce modele, avec 83 especes et 191 réactions, correspond a un
mécanisme réduit bien adapté a des conditions vari¢es de qualité de l'air (allant des conditions
de sites urbains a celles de sites ruraux).

Le LISA a développé ces dernieres années, en collaboration avec I'lFP et EDF, 1'ensemble des
codes chimiques MOCA. La démarche a consisté a élaborer d'abord un mode¢le totalement
explicite traitant la dégradation d'un ensemble représentatif de COV, puis a appliquer a celui-
ci des procédures de réduction dont I'impact pouvait €tre évalué par référence au modele
explicite. Les tests effectués ont montré que le modele simplifié reste représentatif pour le
traitement de la plupart des situations rencontrées dans la basse troposphére continentale. Les
erreurs enregistrées pour les principales especes sont inférieures a 10 % pour des
concentrations de NO de l'ordre 50 ppt (concentration de NOx typiquement rencontrée en
zone océanique) (Aumont et al, 1996). Ce mécanisme chimique permet de traiter aussi bien
la chimie des milieux fortement pollués que celle des zones peu perturbées. Ce modele
comporte pres de 200 réactions.

e Il a été ensuite développé a partir de cette base un ensemble de modules chimiques
plus ou moins condensés et avec des degrés de sophistication suivant les milieux
spécifiquement étudiés. Par exemple, dans le cadre de 1'étude de la pollution urbaine et
peri-urbaine, il est possible de développer des modules plus simples, spécifiquement
adaptés a I'étude de certains polluants aux échelles de temps et d'espace considérées
(Jaecker - Voirol et al, 1998). Comme précédemment, la méthode a consisté¢ a
dégrader un module chimique en lui appliquant différentes simplifications.

e Deux approches ont été exploitées : (i) simplification sur des critéres cinétiques. La
méthode repose simplement sur I'€limination des mécanismes réactionnels ne
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contribuant que faiblement a 1'évolution chimique du milieu considéré. C'est par
exemple le cas des réactions de recombinaison entre radicaux RO;, dont le traitement
est trés colteux en terme de nombre de réactions dans le modéle, et dont I'impact est
trés limité en situation urbaine (chimie des RO, dominée par les réactions avec NO).
(i1) simplification par regroupement des HC primaires sous des espéces généralisées.
A chaque groupe est associée une espece type ou "modele", dont le comportement est
censé représenter la chimie induite par I'ensemble de ses constituants. Par référence au
schéma détaillé, les tests effectués montrent que les biais introduits sont mineurs pour
la simulation des environnements urbains.

11.3.2 - MODELE CHIMIE MOCA 2 .2

C’est un modele qui est la version réduite du modéle MOCA, avec 29 especes et 66 réactions
chimiques, incluant les NOx (NO + NO;) et COV (isopréne: composé biogénique et
propene : composé anthropique). Les espéces et les réactions sont présentées dans I’annexe de
la publication présentée dans le paragraphe IV.2. Ce modele a été déja utilisé par David
Poulet, pour I’étude d’impact de combustion de biomasse en Afrique, dans le cadre de la
compagne EXPRESSO (Poulet (2000); Poulet et al, 2004). Dans ce travail, ce modele
condensé est examiné pour une validation dans les zones urbanisées et pré-urbanisées.

Dans l’introduction, I’un des problémes qui a ét¢ mentionné est l’utilisation des modeles
chimiques explicites ou méme condensés, mais avec un grand nombre d’espéces, ce qui
entraine un colit de calcul informatique et aussi des difficultés numériques. D’autre part
comme il est mentionné ci-dessus, il y a des especes qui ne se trouvent pas dans certain milieu
ou qui existent avec une quantité quasiment faible et négligeable ou bien, d’autres especes qui
malgré leur présence, ont peu d’influence et peuvent étre considérées comme négligeables.
Comme on a vu ci-dessus, lors de 1’¢élaboration d’un modéle chimique, la démarche est de
commencer par un modele détaillé et ensuite, de le réduire. On est a la recherche d’un
meilleur rapport qualité/prix. Ici la démarche est ’inverse, c'est-a-dire que le modéle doit
contenir les espéces les plus importantes et les réactions principales qui gouvernent la chimie
de I’ozone-NOx-COV dans la troposphere (voir chapitre IV). Donc, si les résultats sont
satisfaisants avec une marge d’erreur raisonnable, on peut espérer, avec 1’aide d’une petite
amélioration, obtenir un modele convenable, rapide, simple et pratique. Il faut noter que dans
la structure du modele, on peut rajouter ou enlever une ou plusieurs especes tout en gardant
I’équilibre du systéme. Cette considération a été appliquée lors de la programmation du code
numérique en mode parallele.

11.3.3 - Choix du Modé¢le

L’un des objectifs de ce travail est de vérifier si ce modele simple et condensé (seulement 29
especes) contenant les especes principales est capable de retrouver ou produire les champs
chimiques principaux (O3 et NOx). Comme on a mentionné dans 1’introduction, 1’utilisation
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du modele explicite avec un grand nombre d’especes devient difficile et méme parfois
impossible. Par la suite, on verra que méme avec ce nombre d’espéces, le probleme de
mémoire va apparaitre.

I1.3.4 - Les constantes de réactions de photolyses et chimiques

Nous allons examiner la dépendance de ces taux de réactions aux différents parametres
météorologiques.

11.3.4.1 - Les constantes de réactions de photolyse et le Modele TUV

Ces types de constante dépendent de plusieurs parameétres comme la température, la latitude,
la couverture nuageuse, la quantité d’aérosols, 1’albédo, I’angle zénithal du soleil... Pour 11
réactions de photolyse, ces constantes sont calculées par le modele TUV améliorés par D.
Poulet. (http://www.acd.ucar.edu/TUV ).

Le rayonnement ultraviolet (UV) troposphérique est le mécanisme qui permet de produire les
réactions photochimiques. Les photons dans la longueur d'onde UV ont le potentiel de casser
les molécules habituellement assez stables en fragments trés réactifs (photodissociation).
Quels facteurs influencent la quantité de rayonnement UV disponible ? Quelle est la structure
verticale du champ radiatif (valeur de 1’épaisseur optique en rapport avec la couverture
nuageuse ou la quantité d’aérosols)?

Pour ce calcul, il y a plusieurs parametres environnementaux a définir dans le modéle, qui
sont la base de ces calculs. Le modele TUV propose par défaut, des profils standard pour
toutes ces données. Pour avoir des taux de photolyse plus réalistes, nous avons essayé¢ de
I’initialiser avec les données correspondantes a la région d’ESCOMPTE. Pour cela, il est
apparu nécessaire de connaitre I’impact de chacun de ces parameétres sur les taux de photolyse
et de quantifier leur effet. Une étude effectuée par Emmanuel Buisson dans le cadre de sa
thése de doctorat a testé 1’ordre de I’importance de chaque parameétre. Le résultat de ces tests
est expliqué tres brievement ici (Buisson, 1999).

Dans ces tests, la pression, la température, 1’albédo de surface, les gaz traces susceptibles de
perturber le rayonnement solaire incident sont pris en compte successivement, ainsi que les
aérosols et les nuages. Le tableau I1.3 résume les résultats pour chaque parametre, avec leur
effet sur les taux de photolyse.

La derniére colonne permet de classer les différents parameétres environnementaux suivant
leur importance dans le calcul des taux de photodissociation. Alors trois classes ont été
définies a partir des résultats des tests de sensibilité. La premiere classe correspond aux
paramétres qui ont peu ou pas d’impact sur les taux de photolyse et est indiquée par NON. La
catégorie suivante inclut les parametres qui doivent étre pris en compte dans le calcul des J
(taux de photolyse) suivant des conditions de simulation particuliéres, tels que la température
ou certains gaz traces ; dans ce cas, OUI a ¢été utilisé. Enfin, il a été constaté que certains
parametres environnementaux perturbent fortement le flux actinique et donc les taux de
photolyse. Leur prise en compte dans le compte radiatif est primordiale pour déterminer avec
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un maximum de précision le bilan radiatif atmosphérique. Les tests de sensibilité chimique
ont montré qu’une imprécision sur la détermination des taux de photodissociation engendre
une modification du bilan chimique troposphérique. Pour ces paramétres, NECESSAIRE a été

employé. Le tableau II.3 présente cet ordre d’importance.

Parametres Domaine d’étude Effets surJ Prise en compte dans
le calcul des J
. 6=0°, 7%/10k Si AT >10k
Température 263 -293k 0=75°, 15%/10 k OUI
0
Albédo de surface 0.1-0.9 30% NECESSAIRE
entre 0.1 et 0.3
B J(03), 25% Si A[O3] > 50ppbv
Os 40-200 J(INO»), 2% 018)!
B J(03), 14% Si [NO,] > 20ppbv
NO; 1-100 J(NOy), 30% oul
B J(03), 10% Si [SO,] <50ppbv
SO, =30 JINO»), <1% NON
Ta: 0,11 —0057 10%
Aérosols @o. 1 V. 20% NECESSAIRE
profil vertical . 'y 7100
. Jusqu’a 70%
variable
Dessous : -2% a -
Nuages t:1-100 90% NECESSAIRE
Dessus : 5% a 105%

Tableau I1.3 — Parametres météorologiques ayant un impact sur le calcul des taux de
photolyse (Buisson, 1999)

Donc, parmi les trois parametres ou est mentionné NECESSAIRE, on peut €liminer celui qui
peut étre considéré comme le plus important, les nuages, car comme on 1’a déja répété a
plusieurs reprises, durant les POI étudiées, on n’a pas de nuage.

11.3.4.1.1 - Albédo de surface

D’aprés le tableau ci-dessus, on doit prendre en compte 1’albédo de surface dans le calcul des
taux de photolyse. Nous avons examiné les variations d’albédo que nous avons calculées
avec le modele RAMS pour le domaine de la grille 2 (figure I1.8 pour 6H, 8H, 9H, 12H, 15H
et 18H). Nous constatons que sur la mer, I’albédo dépend fortement de I’angle zénithal du
soleil, tandis que pour la partie continentale du domaine, 1’albédo reste quasiment constant
pendant toute la journée et est égal a 0.18. Les figures I1.9 a et b présentent la variation de
I’albédo pour un point choisi sur mer et sur terre durant toute la journée.
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Figure 11.8 — Albédo de surface de 6H a 18H
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Figure I1.9 - Variation de I’albédo pour un point choisi sur mer (a) et sur terre (b)
modifier la répartition verticale des épaisseurs optiques introduites dans le modele TUV.

durant toute la journée.
11.3.4.1.2 - Profil d’épaisseur optique des aérosols
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I1.3.4.1.3 - Les autres parametres :

Pour les définitions des profils des concentrations des espéces chimiques comme Os, nous
avons modifié¢ le profil standard en considérant les mesures du Lidar (12HTU a Aix les
Milles), ainsi que pour le profil de température avec les mesures du radiosondage.

11.3.4.2 - Les constantes de réaction ne dépendant que de la température

Cette partie a été bien développée dans la these de D. Poulet, donc on fait juste une simple
présentation. La relation qui définit ce type de constante est donnée par 1’expression :

r(T)=AT ".exp(— ?J

1r(T) : constante de réaction

T : la température absolue en Kelvin

A et n : deux constantes positives (n pouvant étre nul)

E : I’énergie d’activation (E,/R), constante strictement positive ou négative.

. Les constantes de réaction dépendant de la température et de la pression :

HT M) = kO—MF[“g[kkMH

r(T,M) : constante de réaction
M : la densité en molécules par cm’ de I’air

T \* a
y :“l(m) “P(‘?]

avec aj, a, et as trois constantes.
ks a pour expression :

ko est donné par la relation :
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k,=A4 1 exp _E
300 T

avec A, n et E trois constantes.
F. est aussi une fonction de T, comportant plusieurs constantes dépendant de la réaction
considérée.

11.3.4.3 - Autres types de réactions

Pour un certain nombre de réactions du mécanisme utilisé, aucun des cas déja présentés
(réaction a la loi d’Arhénius ou « fall off ») ne s’applique directement. Il s’agit notamment
des réactions trimoléculaires qui dépendent de la densité moléculaire puisqu’il y a la
participation d’une molécule quelconque du milieu. Ainsi pour les réactions du type :

A+B+M—X5C+M

avec M, une molécule quelconque. On a :
A qv1415)
dT

I1 est alors possible de définir une constante de réaction k’=k[M], et ainsi de considérer cette
réaction comme dépendante de la température et de la densité moléculaire.

I1.3.5 — Capacité du modele MOCA2.2 a simuler des épisodes de pollution urbaine

Le modele a déja été validé en utilisant le protocole d’inter comparaison de Khun (Khun et
al. 1998) pour 4 scénarios LAND, FREE, BIO et PLUM avec une trés bonne cohérence
(Poulet, 2000). Nous allons examiner son aptitude a simuler des régimes de NOx limité/saturé
ou COV limité/saturé.

I1.3.6 - Le rapport de COV/NOx

L’impact des rapports de COV/NOx sur la chimie d'ozone-NOx-COV a été identifi¢ la
premiere fois par Haagen-Smit (1954) sur le processus de formation d'ozone. Depuis lors, ce
rapport a été exploité dans les modéles et dans des expériences de chambre de simulation de
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brouillard photochimique (voir le sommaire en NRC, 1991). Le graphe de la figure 11.10
montre le comportement classique des modéles chimiques vis-a-vis des différentes
concentrations de NOx et COV (Dodge, 1977). De nombreux modeéles ont montré qu’ils
avaient le méme comportement vis-a-vis des composés NOx et COV : (EMEP MSC-W :
European Monitoring and Evaluation Programme) avec 70 espéces et 140 réactions, le
modele IVL avec 714 espéces et plus de 1800 réaction (Andersson-Skold, 1998), le modéle
UAM : Urban Airshed Model ,(Wakamatsu,1997), le modele ROM : Regional Oxidant
Model, (Possiel et al, 1991), le modele UMICH : University of Mishigan model , (Sillman et
al ; 1993) et le modele CIT : Califirnia Institute of Technology , (Harley et al, 1993) .

Basée sur ces analyses, une regle simple a été développée pour laquelle des rapports de
COV/NOx inférieurs a 8-10 a I’initialisation, sont associé€s a un pic d’ozone di a un régime
COV-limité et des rapports de COV/NOx plus grands que 20 a I’initialisation correspondent
a un pic d’ozone di a un régime NOx-limité¢ (Sillman, 1999). Cette régle est un peu générale
et ne détaille pas l'impact de la réactivit¢ des COV c'est-a-dire la contribution des
hydrocarbures anthropiques et biogéniques.

Toutefois, cette valeur du rapport COV/NOx mesuré en début de journée est encore employée
pour justifier de prévisions de pic d’ozone afin de réduire les émissions de la journée par
exemple (Hanna et al, 1996).

I1.3.7 - La relation entre 1'0zone, NOx et COV dans les modéles photochimiques

Le développement des modeles 3D eulériens pour la photochimie et notamment pour le
transport de l'ozone a pour but d’utiliser ces modeles pour la prévision des pics de pollution,
mais aussi pour connaitre la réponse de 1'ozone aux réductions de NOx et de COV. Ces études
sont tres utiles pour évaluer les politiques de lutte contre la pollution.

I1.3.8 - Test de sensibilité du modele MOCA pour la production d’ozone vis-a-vis des
NOx-COV

Nous venons de montrer que le rapport de NOx/COV est un critére trés important pour les
épisodes de pollution, il nous a semblé indispensable de vérifier le comportement de la
production d’ozone calculée par le modéle MOCA?2 .2 vis-a-vis de différente concentration de
NOX et COV. Ces test sont effectués avec le modele 0D pour une journée d’été (premier
juillet) dans le domaine ESCOMPTE et pour une grande variation des concentrations de NOX
et COV (entre 1ppb et Ippm). La figure II.11 présentent les résultats de ces simulations. Elle
montre que le modéle est parfaitement réaliste, si on la compare avec la figure I1.10
représentant le cas classique.

Ces graphes montrent la concentration de 1'ozone (en ppb) moyennée entre 10h et 19h en
fonction des concentrations initiales de NOx et de COV. Il n’y a pas d’émission dans ce test,
seulement des valeurs initiales sont utilisées.

Les graphes (figures II.10 ou II.11) d’isocontours d’ozone montrent que la formation de
l'ozone est un processus fortement non linéaire par rapport a la concentration des NOx et des
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COV. Quand la concentration de NOx est basse la formation d’ozone augmente avec
I'augmentation de NOx dans un mode presque linéaire, puis a mesure que le taux de NOx
augmente, le taux de formation d'ozone ralentit pour atteindre un maximum, enfin, pour des
concentrations plus élevées de NOx, le taux de formation de l'ozone diminue avec
'augmentation de NOx. Les trois lignes X, Y, Z sur la figure II.11, représentent les maxima
d'ozone pour trois rapports différents de COV/NOx. La ligne X montre la séparation entre un
régime chimique NOx-limité et un autre régime, c'est-a-dire qu’on peut considérer avoir un
régime NOx-limité uniquement en-dessous de la ligne X. C’est un régime ou l'ozone
augmente avec l'augmentation de NOx et montre relativement peu de réponse aux COV,
surtout quand la concentration de COV est plus élevée. A I'inverse, la ligne Z représente la
limite d’un régime COV-limité (ou NOx-saturé); a gauche de cette ligne, I’ozone augmente
avec l'augmentation de COV et diminue avec l'augmentation de NOx. La ligne Y est une
frontiére entre les deux régimes chimiques différents. Cette ligne sépare les régimes de NOx-
limité et de COV- limité. Ces lignes correspondent a des rapports constants de COV/NOx :
rapports élevés pour X et bas pour Y avec Z qui correspond au maximum de concentration
d’ozone. Il convient de noter que la séparation réelle entre le régime NOx-limité et COV-
limité inclut une large région transitoire plutot qu'une ligne de division nette.

0.28
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Figure I1.10 — Isocontours typiques d’ozone en fonction de différentes concentrations
initiales de COV et NOx. (Basé sur les résultats de simulation 0D du modele EKMA
(Dodge, 1977))
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Il y a également des ambiguités liées a la définition des termes tels que « NOx-limité »,
« COV-limité » et « NOx-saturé ». La séparation entre les deux régimes est parfois définie
relativement aux maximums de formation d'ozone en fonction des NOx et COV, de sorte que
le régime NOx-saturé se réfere spécifiquement aux conditions pour lesquelles les
augmentions de NOx auraient comme conséquence moins d’ozone. C'est le plus fréquent
parce qu'il s'applique également aux régions de troposphere libre et aussi aux endroits de forte
émission comme les zones industrielles. Par contre, la chimie urbaine (en centre ville) est li¢e
a des « COV-limité ». Dans cette thése, les termes de « NOx-limité » et « COV-limité »
seront généralement employés, bien que le terme de « NOx-saturé » (plutot que COV-limité)
soit plus largement applicable a la troposphere dans son ensemble. La notion de « NOx-
saturé » sera utilisée dans le cas de panaches issus des zones industrielles. Le contraste entre
les régimes « NOx-limité » et « COV-limité » dans la figure II.11 illustre les difficultés qui
existent dans les études de réduction d'ozone dans les régions polluées. Pour le réduire, il faut
diminuer les émissions de ses précurseurs, NOx et COV. Les réductions de COV seront
seulement effectives dans la réduction de 1'ozone si la chimie en « COV-limité » prédomine.
Les réductions de NOx seront effectives seulement si la chimie en « NOx-limité » prédomine
et peut réellement augmenter 1'ozone dans des régions « COV-limité ».
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Figure I1.11 — Isocontours d’ozone en fonction de différentes concentrations initiales de
COYV et NOx. (Basé sur les résultats de simulation 0D du modéle MOCAZ2.2).
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I1.3.9 - Initialisation des especes chimiques

Au départ de la simulation, il est indispensable d’initialiser les espéces chimiques pour
représenter un épisode composé de plusieurs jours. L’effet de la concentration initiale est
réduit pour les jours suivants ou on retrouve un état réel et stabilisé.

L’initialisation doit étre la plus proche possible de la situation réelle. Pour deux raisons : 1-
elle a une role trés important sur la convergence du modele vers 1’état réel; les initialisations
fausses et trop loin de la situation réelle peuvent conduire le modele vers une divergence. (Par
exemple, on peut voir le test de sensibilit¢ NOx-COV présenté ci-dessus qui donne des
résultats différents, si on a une concentration initiale différente de NOx et COV) .2- pour que
le mode¢le s’approche le plus vite possible de la situation réelle.

Pour I’initialisation on peut utiliser les données moyennes climatologiques, les mesures dans
des expériences passées ou les mesures présentes. L’initialisation pourra é&tre définie
horizontalement ou verticalement homogéne ou non homogene, dépendant de la taille et de la
résolution du domaine. L’effet de I’initialisation est moins important en surface qu’en
altitude, essentiellement sur les zones de forte émission. La figure I1.12 montre la carte de CO
a la surface et a 700 métres juste une heure aprés le début de la simulation pour une
initialisation horizontalement homogeéne de 150ppb. L’emplacement des zones de forte
émission comme Fos-sur-Mer est bien évident sur la carte au sol, alors qu’en altitude il n’y a
quasiment pas de changement sur la concentration de CO.
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Figure I1.12 : Isocontours de CO a la surface (a) et a 700 metres d’altitude (b) juste une
heure aprés de début de la simulation

Théoriquement, une initialisation faible ou bien inférieure aux valeurs réelles posera moins de
probléme que si on initialise avec des valeur supérieures. Il vaut mieux initialiser avec des
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valeurs faibles, mais dans ce cas il faudra plusieurs jours de simulation pour rétablir les
champs réels si on a un bon cadastre d’émission. Toutefois, il y a d’autres problémes qui
limitent la durée des simulations (comme les conditions aux limites) et qui exigent d’arriver
rapidement a la situation réaliste.

L’heure de départ de la simulation est aussi importante pour I’initialisation. Un départ a midi
ou les réactions photochimiques sont trés actives et ou une couche limite s’est fortement
développée ne peut pas Etre tres
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I1.3.10 - Prise en compte du dépot sec

Le dépdt sec est le processus par lequel les espéces chimiques en trace sont transférées aux
végétaux et a la surface du sol par adsorption. Pendant les POIs étudiées, méme quasiment sur
I’ensemble des POlIs, le ciel était clair, avec peu de nuages et aucune précipitation. En
présence de pluie, le dépot humide se caractérise par une vitesse de dépdt élevée mais
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épisodique. Dans la figure I1.14 extraite de Slinn (1977), on peut voir 1’importance relative
des deux types de dépot sec et humide. Le processus de dépdt sec bien que faible, est un
phénomene continu et il représente une part importante des transferts atmosphére — surface.
Le puits de SO, dii au dépdt sec, par exemple, représente environ 20 a 30% (Garland et al,
1974 ; Caramichael et Peters, 1984). Il doit donc étre pris en compte pour le bilan des espéces
dans la basse troposphére pour des simulations de plusieurs jours.

La paramétrisation et le couplage du schéma de dépdt sec avec le modele RAMS a été déja
réalisé par Edy (1997). Dans ce schéma, le dépdt sec d'espéces gazeuses, y compris 1'ozone, le
dioxyde de soufre, les composés azotés comme HNO3, les composés organiques a longue et a
courte durée de vie, a été paramétrisé selon Wesely (1989). Le modele calcule la vitesse de
dépot a partir de valeurs de trois résistances en série, les résistances aérodynamiques,
laminaires et de la surface. Ces résistances sont calculées en utilisant les champs de surface de
RAMS. Les champs liés a la végétation, tels que l'indice foliaire, sont prescrits avec une
résolution d’un kilométre sur D’ensemble des grilles. (On rappelle [’utilisation de
configuration de patch). Un certain nombre de modifications a été apportées a la
paramétrisation du dépot sec [Wesely, 1989]. Par exemple pour la formulation de la résistance
stomatale et celle de la résistance de surface sur les surfaces mouillées, il y a eu certaine
modification car le nombre de classes de végétation définies dans la version utilisée a
augmenté de 18 a 30.
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Figure 11.14 - Distribution statistique des dépots secs et humides en fonction du temps de
résidence d’un traceur exprimé en jours.

11.3.11 - Les conditions aux limites

Dans la simulation, un autre point important est la définition des conditions aux limites.
Winner et al. (1995) montrent que deux simulations avec deux conditions aux limites
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différentes pourront avoir des résultats différents sur les simulations. Cet effet peut
complétement changer la prévision chimique par le modéle.

Quand on simule avec deux grilles imbriquées, les conditions aux limites pour la grille fine
(fille) sont définies par sa grille mére. Donc le probléme est aux limites latérales de la grille
mere. La raison principale d’une simulation a deux grilles imbriquées est d’avoir une bonne
définition de condition limite aux bornes du domaine d’étude qui est la grille fine. Mais il faut
savoir qu’une bonne définition de la condition limite pour la grille fine par la grille mére,
nécessite une bonne définition de condition limite pour elle-méme.

Pour cela il y a différentes possibilités, comme [’utilisation de données d’une simulation a
grande échelle. Dans cette simulation, il n’ y a pas de forgage chimique d’un mod¢le a grande
échelle, ni au centre ni a la limite. Donc, les conditions aux limites sont trés importantes, car
elles peuvent influencer tous les résultats a la limite (frontiére) qui vont se propager vers le
centre de la grille mére et par conséquence modifier les simulations de la grille fine (le
domaine d’étude). Ces conditions sont reliées au transport des espéces chimiques (ici le
modele RAMS). Parmi les conditions limites proposées par le RAMS, nous avons utilisé
I’option qui prend en compte les flux entrant dans le domaine pour la grille mere (figure
I1.15). Le modé¢le définit une ligne supplémentaire et lui affecte les valeurs de concentration
de la derniére ligne du domaine et calcule les flux d’entrées en considérant le vent entrant.
Pour les flux sortant, il résout 1’équation différentielle a la frontiére.

Figure II.15 - Condition aux limites latérales utilisée.

Cette option est meilleure que l'option la plus simple de zéro-gradient. Pour utiliser cette
condition, il faut définir la grille mére de telle sorte qu’elle se termine dans une zone
chimiquement homogene et peu active. Donc, dans une premicre étape, pour définir la grille
mere, on a essay¢ d’éviter que les limites latérales soient trop proches d’une grande source
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d’émission : une zone industrielle ou une grande ville. Pour les quatre cotés de cette grille, le
coté nord apparait le plus important pour deux raisons : 1- la présence de la zone industrielle
lyonnaise et la distance relativement courte de cette région par rapport a la petite grille. 2-
d’un point de vue dynamique, la présence quasiment permanente du mistral dans cette région
qui peut provoquer un flux entrant assez important. La figure II.16 présente la répartition des
zones industrielles et des zones de grand habitat autour du domaine ESCOMPTE. Bien que
prenant en compte toutes ces précautions au niveau des conditions aux limites chimiques, la
durée de simulation est
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I1.3.12 — Conclusion

Les tests de sensibilité que nous avons effectués, ont montré que le modéle MOCA2.2 peut
simuler des régimes chimiques de NOx_limité¢ ou COV_limité. Ce modele condensé que nous
avons choisi pour le coupler en online avec le modéle méso-échelle RAMS, est capable de
restituer les champs chimiques pour un domaine de pollution urbaine (campagne
ESCOMPTE). Les régimes de « NOx-limité » et « COV-limité » seront examinés lors de la
présentation des résultats numériques des champs chimiques (chapitre V).

Dans ce paragraphe, nous avons abord¢ les différentes questions que nous devons nous poser
avant d’effectuer une simulation meso-échelle de ce type : initialisation chimique, condition
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aux limites pour les especes chimiques, prise en compte des parametres météorologiques dans
les taux de photolyse, et le dépot sec. Dans ce travail, ils ont été étudiés trés soigneusement
autant qu’il était possible, pour minimiser les biais que peuvent induire les parametres
météorologiques.
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I1.4 - Couplage du modéele météorologique RAMS et du mécanisme
chimique MOCA 2.2

Dans cette section, le couplage on-line du modéle RAMS et du mécanisme chimique MOCA
2.2 va étre développé. Tout d’abord, il ne s’agit pas strictement d’un couplage « on-line »
mais d’un couplage « serré » car le calcul du transport, du mélange turbulent et de la chimie
est effectué en méme temps. C’est-a-dire que les champs météorologiques sont indépendants
des champs chimiques (i.e. pas de rétroaction chimique sur les champs météorologiques).

Le couplage du mécanisme chimique du code MOCAZ2.2 avait déja été effectué¢ par Poulet
(2000) avec la version 3a du modele RAMS qui est une version non parall¢le. Foret (2003) a
parallélisé le code chimique pour le coupler au modele RAMS version 4.3. C’est cette
configuration du mod¢le qui a été utilisée pour ce travail. Certains modules ont été modifiés
(émissions, initialisation) et le modele couplé a été optimisé. Evaluer le couplage en version
parallele nécessite de revoir tous ces codes (initialisation, émission, chimie) et de les réécrire,
car pour rendre performant ce couplage, il faut optimiser tous les temps de calcul. Un point
important dans ce couplage a été de garder la méme structure de parallélisme que celle du
modele RAMS. Ce travail a été effectué en collaboration avec Gilles Forét.

Pour mieux comprendre les optimisations que nous avons effectuées, nous allons examiner la
structure parallele de RAMS

I1.4.1-La structure parall¢le de RAMS

La premiére version parallele du modele RAMS a été développé au CSU en 1991 et elle
utilisait le logiciel Paralléle Virtuel Machine (PVM), mis en place par le laboratoire national
d'Oak Ridge, pour la communication entre les processeurs de la plateforme parallele
(Bequelin et al, 1991). Cependant, depuis lors, un nouveau logiciel standard appelé MPI
(Message Passing Interface) a été développé par un consortium d'industrie, de gouvernement,
et d'informaticiens universitaires. RAMS a ¢été modifié pour pouvoir utiliser aussi bien MPI
que PVM. RAMS est structuré dans une configuration standard de maitre-noeud, ou le
processeur principal est le processeur qui gere les processus d'initialisation et de rendement
tandis que les autres processeurs dits « nceuds » sont les ouvriers, exécutant pratiquement tous
les calculs requis lors des simulations. La structure de base de RAMS dans cette configuration
de maitre-nceud est la méthode standard de décomposition de domaine ou a chaque processeur
est associ¢ a une partie du domaine modélisé. A chaque noeud est associ¢é un ensemble
rectangulaire de points de grille et une région environnante de frontiére, qui est désignée sous
le nom de sous domaine. Tous les calculs sont effectués par les « nceuds ». Pour chaque pas
de temps du modele, les « nceuds » doivent échanger l'information aux fronticres du sous
domaine.
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I1.4.2 - La décomposition du domaine

La décomposition du domaine consiste a subdiviser spatialement le domaine de simulation en
deux sous domaines ou plus, chaque sous domaine étant associé¢ a un processeur. Il y a
beaucoup de manieres possibles pour décomposer un domaine 3-D, les considérations
suivantes sont prises en compte :

e certains algorithmes du modele résolvent les systémes linéaires tri-diagonaux
verticalement, exigeant la connaissance simultanée de toutes les valeurs des cellules
de grille dans la colonne verticale. Ainsi, il y a un avantage a garder une colonne
entiere sur le méme processeur et a ne décomposer le domaine que selon les deux
directions horizontales.

e Dbien que la décomposition horizontale 1-D, c.-a-d., groupant non seulement une
colonne entiére mais également toutes les colonnes correspondant a une valeur
constante de x ou de y dans le méme sous-domaine, soit conceptuellement et
algorithmiquement plus simple que la décomposition a 2-D, cela augmente le nombre
de mémoire et, donc, la quantité¢ d’information qui doit étre communiquée entre les
processeurs. Ainsi, il a été adopté 1'approche plus générale de la décomposition selon
les deux directions horizontales.

e nous désirons avoir la flexibilité d'utiliser n’importe quel nombre de processeurs qui
peuvent étre disponibles.

e L’efficacité du parallélisme implique que tous les processeurs accomplissent leurs
calculs simultanément de telle sorte qu'aucun processeur ne puisse perdre du temps en
attendant les résultats des autres. Cette condition associée au fait que (1) la nature de
chaque processeur peut étre différente (par exemple, dans un cluster paralléle utilisant
des postes de travail différents) et (2) certaines régions du modele exigent des étapes
avec plus de calculs que d'autres (par exemple, les endroits ou les nuages sont
simulés). Ceci implique que 1’on puisse utiliser des tailles inégales pour les sous-
domaines, afin d'équilibrer correctement le volume de calculs sur chaque processeur.

L'algorithme de décomposition du domaine dans le modele RAMS répond a toutes les
exigences ci-dessus. L'algorithme exige en entrée : le nombre de points de grille (colonnes
verticales) dans chaque direction horizontale, le nombre de processeurs a employer, la vitesse
relative de chaque processeur, et un ensemble de « facteurs de travail de colonne » ou charge
de travail relative pour le calcul (temps - CPU) de chaque colonne verticale. Les deux
parametres, vitesse relative du processeur et facteur de travail d’une colonne peuvent étre
évalués a partir de l'exécution des pas de temps précédents ou, au début d'un run du mode¢le.

Une grille entiére du modele se compose des colonnes verticales intérieures de la grille ou les
variables de champ sont pronostiqués, plus une rangée simple des colonnes de la grille dans
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lesquelles les valeurs des fronti¢res latérales diagnostiques sont appliqués formant un
périmetre latéral. Dans la décomposition du domaine, chaque colonne pronostique intérieure
est placée dans seulement un sous-domaine et pronostiqué seulement dans ce sous-domaine,
ce qui évite completement des calculs pronostiques réitérés entre différents processeurs. Une
rangée simple des colonnes de la grille (la région de chevauchement) est ajoutée pour former
un périmetre autour de chaque région pronostique du sous-domaine ce qui va donner un
nombre de colonnes modeste pour la grille entiére. Ces colonnes sont employées pour stocker
des valeurs des champs et pour communiquer vers les zones adjacentes du sous-domaine ou
elles sont pronostiquées. Dans les applications ou plusieurs grilles sont utilisées dans le
modele RAMS, la décomposition du domaine est complétement indépendante pour chaque
grille. Ainsi, la décomposition est basée sur les facteurs de taille et de travail de grille, et sur
le nombre et la vitesse de processeurs, mais ne dépend pas de 1’endroit ou la grille fille est
placée dans la grille parent, ou si des grilles plus fines sont placées en son sein, ou comment
les grilles plus fines et de parent sont décomposées.

11.4.3 - Les types de communication

Il y a sept types distincts de « message passing » dans la structure du modéle RAMS. Ceux-ci
sont :
¢ Initialisation: Pendant l'initialisation, le processus principal calculera la décomposition
de la grille et enverra toutes les informations et les données nécessaires aux noeuds de
calcul; une information compléte correspondant a chaque sous domaine sera envoyée
pour presque toutes les variables. Ceci se produira également pendant 1’équilibrage de
charge dynamique (i.e. le calcul de la répartition des charges de travail par nceuds).

e La région de chevauchement du pas de temps long : Au début d'un pas de temps, les
noeuds échangeront les régions de chevauchement pour les variables pronostiques. La
région de chevauchement est réduite jusqu’a une rangée.

e La région de chevauchement du pas de temps long (turbulence) : Afin de ramener la
région de chevauchement a une rangée, il est nécessaire d'ajouter une étape
supplémentaire de communication ou les coefficients d'échange turbulents dans la
région de chevauchement sont échangés entre les noeuds. Cette technique a ajouté 5-
10% d’efficacité, selon la plateforme utilisée.

e La région de chevauchement du petit pas de temps : Pendant le calcul du petit pas de
temps acoustique, les noeuds de calcul échangeront les régions de chevauchement des
composantes de la vitesse u et v ainsi que la pression.

e La zone limite des grilles imbriquées : Les noeuds contenant une grande grille (mére)
enverront les données nécessaires a un noeud de grille fine (fille) pour l'interpolation
de la zone limite d’une grille imbriquée.
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e La remontée des informations venant des grilles imbriquées : Les noeuds de calcul
moyennent 1’information de la grille fine (fille) pour la grande grille (meére) puis
transférent ces données aux nceuds appropriés pour la grande grille (mere).

e Le fichier de sortie: Les noeuds de calcul envoient les valeurs des variables
pronostiques du sous-domaine vers le processeurs maitre (processeur principal).

Toutes les communications de nceud a nceud correspondant a un ensemble de variables
sont transférées par paquet dans un message simple avant d’étre envoyées aux noeuds de
réception.

11.4.4 — Simultanéité entre calculs et communication

Il faut que le temps de communication entre chaque processeur du systeme parall¢le soit
minimal surtout dans le cas ou le temps de communication entre les processeurs dans un
systéme est significativement comparable aux temps de calculs. Une méthode pour réduire au
minimum le colit de communication est de planifier les communications de telle sorte qu'elles
s’effectuent en méme temps que le calcul. La structure modulaire du code RAMS favorise
bien ce type de technique. La structure informatique a été réarrangée si bien que plusieurs
routines qui n'exigent pas d'information des régions frontiere du sous-domaine (calculs en un
seul point de grille ou dans une colonne verticale) sont exécutées prioritairement. Pendant ce
temps, les processeurs dédiés au calcul échangent l'information sur la frontiére du sous-
domaine. Enfin, les noeuds terminent le reste des calculs.

I1.4.5 - Fichier de sortie

L’écriture des fichiers sortie du code RAMS sera accomplie par le processeur principal. On
détermine au début d’une simulation la fréquence d’écriture des fichiers de sortie. A chaque
écriture, les processeurs de calcul envoient toute l'information nécessaire au « maitre », qui
peut alors écrire les fichiers sur le disque local. D'autres techniques peuvent étre employées
ou chaque noeud écrit la partie des données concernant son domaine, et ou un processus
séparé recombine les sorties correspondant a chaque nceud. Le concept de gestion des
processus entrée/sortie (i.e gestion des processus de lectures et d’écritures des fichiers
externes) par le processeur maitre a plusieurs avantages:

e Aprés que les noeuds aient transféré leurs données, ils peuvent continuer leur
traitement sans attendre le retour du processeur principal (maitre) signifiant la fin de
I’€criture des fichiers.

e Les fichiers de sorties sont immédiatement disponibles pour le processeur principal
(maitre) pour d'autres activités.
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11.4.6 — Quelques précisions concernant ’imbrication de grilles

Comme mentionné précédemment, le modéle RAMS posseéde un schéma d’imbrication de
grilles interactif et bidirectionnel ; ainsi au cours d’un pas de temps, une grille parente fournit
lI'information aux frontieéres a une grille fille et en retour, cette grille fille fait la moyenne des
variables recalculées sur son domaine et « rend » ces nouvelles valeurs moyennées a la grille
parente sur ce méme domaine. Les grilles imbriquées peuvent étre télescopiques (i.e la grille 2
imbriquée dans la grille 1, la grille 3 imbriquée dans la grille 2 etc..) ou bien plusieurs grilles
filles peuvent étre simultanément imbriquées dans une grille parente sur des domaines
distincts. Il n'y a pas, théoriquement, de limite aux nombres de grilles imbriquées pas plus
que pour la valeur des ratios d’imbrication (pour les ratio des valeurs de 3 a 5 sont
recommandées). Cette capacité d’imbrication a singulierement compliqué la mise en place
d’une version parallélisée du code RAMS eu égard aux procédures de décomposition des
domaines, a I’allocation dynamique des charges de travail (« Dynamic Load Balancing ») et a
la réduction des temps de communication entre nceuds.

Afin d’optimiser ’efficacité du code parallélisé, le schéma d’imbrication a été modifié : ce
nouveau schéma permet de décomposer chacune des grilles imbriquées indépendamment les
unes des autres; les communications appropriées ont été mises en place pour I’algorithme
d’imbrication bidirectionnel; concernant les processus rétroactifs, les données des grilles filles
sont moyennées sur les nceuds traitant ces grilles filles puis transférées aux nceuds traitant la
grille parente; les interpolations faites pour les fronti¢res des grilles imbriquées sont faites au
niveau des grilles imbriquées, elle mémes a partir des données de frontieres fournies par la
grille parente. Dans tous les cas, seules les données des grilles parentes sont transférées, ce
qui permet de réduire les temps de communication entre noeuds.

I1.4.7 —Procédure de couplage

Vu les questions posées par certains utilisateurs du modele RAMS, a propos de la qualité des
résultats issus du modele parallélisé, nous avons effectu¢ différents tests pratiques pour
vérifier, si les résultats d’une simulation parallele sont différents pour une méme simulation
en mono processeur. Nos résultats ne montrent aucune différence significative, et nous avons
aussi vérifié que les résultats de la méme simulation avec un nombre différent de processeurs
sont identiques.

11.4.7.1 - MPI (Message Passing Interface) au CINES

C’est un logiciel qui permet a un réseau de machines de faire du calcul en paralléle en
utilisant le transfert des messages, seul moyen de communiquer en mémoire distribuée. Ce
logiciel de 'message passing' est disponible sur la machine SP du CINES. MPI ne fonctionne
que selon le principe SPMD (Single Program Multiple Data), le méme code exécutable est
chargé sur tous les processeurs.
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11.4.7.2 - Les procédures de couplage

La procédure de couplage comprend trois parties principales. On a déja expliqué que le
modele RAMS peut prendre en compte des traceurs inertes et faire tous les calculs concernant
leur dispersion et leur transport. Dans le modele RAMS, il y a une boucle sur tous les points
de grille. Dans le programme principal, a chaque pas de temps, il fait appel a toutes les
routines. Donc le couplage RAMS chimie est effectué en rajoutant trois codes principaux.

a) initialisation :

1- les émissions sont stockées dans des tableaux prédéfinis.

2- Les constantes des réactions chimiques déja calculées (table de look up) ainsi que les
constantes de photolyse sont stockées dans des tableaux prédéfinis.

3- Les valeurs des espéces chimie sont initialisées.

b) injection des émissions :

A chaque pas de temps, ce module est appelé. A partir des tableaux des émissions déja
stockés et dépendant du temps, I’émission pour chaque espece est injectée a chaque point
de grille et pour chaque domaine.

¢) programme de chimie :

Dans ce code, tous les tableaux concernant les concentrations des espeéces chimiques
sont appelés. Pour chaque point de grille, les champs météorologiques sont utilisés afin de
déterminer les constantes de réaction et de photolyses stockées dans les tables de look-up ou
pré-calculées. Ensuite, on calcule la production et la destruction pour chaque espece. Enfin,
I’équation différentielle est résolue par le solveur chimique QSSA (Hesstvedt et al, 1978) ou
un pas de temps chimique est pris en compte.

d) dépot sec

Enfin, on calcule le dépdt sec et on met a jour les concentrations des especes concernées au
travers des modules d’advection et de diffusion.

Cette procédure est présentée schématiquement dans la figure I1.17.
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I1.4.8 - Test d’optimisation du nombre de processeurs

Tout d’abord on va définir quelques expressions qu’on va utiliser pour ce test :

e Temps réel : il s’agit du temps réel de simulation, c’est a dire du début a la fin de la
simulation.

e Temps CPU: le temps de travail d’un processeur ou un ensemble de processeurs
pendant la simulation. Ce temps représente le colit de la simulation.

e Temps de l’interface ou communication : il ne se définit que pour les simulations
multiprocesseurs et il s’agit du temps de communication entre les différents
processeurs pour échanger les informations des limites latérales du sous domaine de
calcul.

Parallélisation PVM et MPI :

La différence la plus importante est liée au fait que lorsque ’on utilise le logiciel PVM,
I’échange de toutes les informations concernant les données latérales de chaque sous-domaine
entre les nceuds ne se fait que par le processeur maitre. Le probleme dans ce type de
parallélisation tient au fait qu’a partir d’un certain nombre de processeurs les temps de
communication vont augmenter de facon importante allant jusqu’a compenser le gain de
temps di a la division du temps de calcul. Il y a une saturation de la capacité de
communication du processeur « maitre » avec les nceuds. Dans le cas du logiciel MPI, ce
genre de communication se fait directement entre les nceuds et pas par I'intermédiaire du
processeur maitre. Par conséquent, le temps réel diminue en utilisant plus de processeurs
jusqu’a ce que le nombre de processeurs soit comparable au nombre de points de grille
horizontaux de la simulation, c’est-a-dire lorsqu’un processeur est associé¢ a un seul point de
grille (Ceci reste théorique, la plupart du temps le nombre de points de grille horizontaux est
supérieur aux nombres de processeurs utilisables). Le temps CPU entre une simulation
monoprocesseur et multiprocesseur va d’abord augmenter de fagon importante, puis il va se
stabiliser, présentant souvent un minimum avant d’augmenter de nouveau. Ce minimum de
temps CPU correspond a un rapport gain de temps réel/temps CPU optimisé. C’est dans ce
cas que nous avons la meilleure distribution entre le temps de calcul physique et le temps
d’interface. C’est vrai que le temps d’interface par processeur devient de plus en plus petit
parce qu’il y a moins d’échange d’information, mais, en revanche, le temps d’interface de
I’ensemble des processeurs va augmenter car la quantit¢ de I’ensemble d’information a
échanger sera augmentée. Dans ce travail, les tests d’optimisation sont effectués avant et apres
le couplage entre le modele météorologique et le mécanisme chimique. La figure 11.18
présente un des résultats de ces tests. Sur cette figure, on voit le temps réel et le temps CPU
en fonction du nombre de processeurs pour le modele non couplé (a) et couplé (b). Le
comportement avant et aprés coulage semble trés proche : dans les deux cas, le temps réel
diminue en augmentant le nombre de processeurs. Le temps CPU présente un pic relatif au
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passage de simulation mono processeur a des simulations multi processeurs. Puis il y a un
minimum pour 8 processeurs, dans le cas de la simulation non couplée et entre 16 et 20
processeurs, dans le cas de la simulation couplée, puis on a une augmentation constante. On a
donc, pratiquement le méme comportement vis-a-vis de la parallélisation avant et apres le
couplage. Pour évaluer cette optimisation, nous nous référons au tableau I1.4 qui présente,
d’une part, le temps réel de calcul et le temps CPU obtenus en fonction du nombre de
processeurs utilisés et, d’autre part, le gain de temps réel (en pourcentage) obtenu en
comparant les temps réels de simulation entre la simulation mono processeur et les différentes
simulations multi processeurs, puis I’augmentation de colit en temps CPU (toujours en
pourcentage) dans les mémes cas.

=@ Temps réel == Temps CPU =®- Temps réel == Temps CPU
1800 2900 16000 23000
(a) (b)
1600 T / 2700 14000 - 22000
1400 / 12000 - 21000
/ - 2500
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= p = 8000 i
0 A\ (2] 0 (2}
S 800 1 L2100 & s - 18000 @
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0 4 8 12 16 20 24 28 32 0 8 16 24 32 40 48 56 64
Nombre de processeurs Nombre de processeurs

Figure I1.18 — Optimisation du nombre de processeurs

Avec 20 processeurs on gagne environ 95 % et cela colite environ 17% de plus par rapport a
une simulation en monoprocesseur. 24 heures de simulation correspondent a environ 15
heures et 2 heures de temps réel et CPU respectivement. Alors que si on passe a 60
processeurs le gain est d’environ 97%, c’est a dire 2 % de plus qu’une simulation a 16 ou 20
processeurs, mais cela coltera 55 % plus cher par rapport a une simulation en
monoprocesseur et 38 % plus cher par rapport a une simulation a 16 ou 20 processeurs, qui
correspond a moins d’une demi heure et environ 6 heures en temps réel et CPU
respectivement.
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Temps réel de calcul Temps CPU Gain
Nombre de sur le
R
processeurs Secondes heures Secondes heures temps
réel
1 58100 16,139 57840 16,067 0,00 0,00
4 19540 5,428 77963,36 21,656 66,37 34,79
8 9100 2,528 72528,84 20,147 84,34 25,40
16 4248 1,180 67469,08 18,741 92,69 16,65
20 3416 0,949 67728,48 18,813 94,12 17,10
40 1880 0,522 74334,28 20,648 96,76 28,52
60 1516 0,421 89269,6 24,797 97,39 54,34

Tableau I1.4 — Temps réel de calcul et temps CPU en fonction du nombre de processeurs
R représente I’augmentation du coiit (temps CPU) en pourcentage par rapport au cas
monoprocesseur

I1.4.9 - Test d’Efficacité du couplage

Pour vérifier si le couplage a été bien fait du point vu de la parallélisation, on applique la loi
de Amdahl (Amdahl, 1967) qui est définie par I’expression :

S=—1
1-Py+L
(1-Py+ L
ou :
S : accélération le calcul
N : nombre de processeurs
P : la fraction parallélisée
On peut donner P par I’expression :
pNES-1)
S(N—1)

La valeur de P (fraction parallélisée) avant couplage est 0.96273, ce qui veut dire que 96,273
% d’opérations s’effectuent en paralléle. La fraction parallélisée apres le couplage augmente
a 098022, ce qui veut dire que 98,022% d’opérations s’effectuent en parallele. Cette
augmentation de la valeur P, veut dire que la fraction parallélisée de la partie chimie est
encore plus élevée que 0.98022 puisque c’est la composition de deux modeles (météo et
chimie) qui nous donne une fraction parallélisée de 0.98022. Ce résultat montre la qualité du
couplage paralléle. Pour voir ce que signifie une petite différence dans la valeur de la fraction
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de parallele, on trace 1’accélération de la vitesse de calcul en fonction du nombre de
processeurs pour les deux fractions parallélisée trouvées ci-dessus.

La figure I1.19 montre qu’aprés le couplage, le modele est plus performant quand on
augmente le nombre de processeurs. On peut atteindre une vitesse jusqu’a presque 50 fois
plus ¢élevée en utilisant mille processeurs, tandis qu’avant le couplage pour un méme nombre
de processeurs, on n’atteint que 25 fois plus vite, la moitié¢ de la valeur précédente.
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Figure I1.19 - Vitesse de calcul en fonction du nombre de processeurs : (a) avant le
couplage, (b) apres le couplage
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I1.5 - Conclusion

Dans ce chapitre, les principales caractéristiques du modele RAMS ont été développées.
L’utilisation de 1’option de topographie « envelop reflected » a permis de restituer une
topographie réaliste avec I’ensemble des reliefs et des vallées.

Lors des différentes simulations des champs météorologiques de surface pour la région
concernée, un certain nombre de problémes est apparu. Notamment dans le cas des tests
effectués avec un profil d’humidité variable montrent une hétérogénéité importante au niveau
de ’humidité du sol. Npus avons vu qu’une humidité du sol fonction du type de texture de sol
peut améliorer les résultats des simulations pour des sols secs comme a Toulon et a Istres et
pour des sols plus humides comme a Avignon.

Les tests de sensibilité que nous avons effectués, ont montré que le modele MOCA2.2 peut
simuler des régimes chimiques de NOx_limité ou COV_limité. Ce modele condensé que nous
avons choisi, pour le coupler on-line avec le modele méso-échelle RAMS, est capable de
restituer les champs chimiques pour un domaine de pollution urbaine (campagne
ESCOMPTE). Les régimes de « NOx-limité » et « VOC-limité » seront examinés lors de la
présentation des résultats numériques des champs chimiques (chapitre 4).

Dans ce chapitre, nous avons aussi abordé les différentes questions que nous devions nous
poser avant d’effectuer une simulation méso-échelle de ce type : initialisation chimique,
conditions aux limites pour les espeéces chimiques, prise en compte des parametres
météorologiques dans le calcul des taux de photolyse, et calcul du dépdt sec. Dans ce travail,
ils ont été¢ étudiés trés soigneusement, pour minimiser les biais que peuvent induire les
paramétres météorologiques de surface (humidité du sol, topographie, température de 1’eau de
mer, végétation, texture du sol,...).

En terme de performance de calcul, la fraction parallélisée du modele RAMS seul et du
modele couplé fournit les valeurs de 0.96273 et 0.98022 respectivement de la loi d’Amdahl.
L’augmentation de cette fraction de parallélisation est la garantie d’un bon couplage en
version parallele. Sur la SGI 3800 du CINES, le temps réel de calcul du modele
RAMS Chimie optimisé (en utilisant 16 processeurs) est €gal a 1h30 pour une journée de
simulation.
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Etude Météorologique

Dans ce chapitre nous allons exploiter les situations météorologiques pendant les trois POIs
¢tudiées. Ensuite nous allons présenter les comparaisons des champs météorologiques simulés
avec les observations pour la validation. Dans un troisiéme paragraphe de ce chapitre, nous allons
étudier les circulations atmosphériques locales les plus fréquentes sur cette région que I’on a
rencontrées pendant les trois POI examinées. Cette ¢étude est basée sur les champs
météorologiques validés.

II1.1 - Situation météorologique des POIs étudiées

Dans le chapitre II, nous avons expliqué que dans le domaine d’ESCOMPTE se situent des
circulations locales complexes dues a la présence de topographie et de brise de mer, appelé
« complex coastal environment » (Cai et al, 2002). L’un des objectifs de cette thése est une étude
détaillée de cette dynamique pendant la campagne ESCOMPTE au travers des simulations méso-
¢échelle, afin de pouvoir examiner I’impact de la dynamique sur la chimie.

Dans cette étude, trois situations météorologiques différentes sont présentées dans le cadre des
trois POI étudiées. Pour chaque POI nous allons présenter les situations météorologiques locales
et synoptiques afin de bien comprendre les différences dynamiques caractéristiques de chacune
des POIs étudiées. Les informations concernant la durée, le début et la fin de chaque POI ont déja
été présentées dans le chapitre 1. Voici les situations observées pour ces trois POI :

I1I.1.1 - La POI0

La POIO commence par un mistral modéré le 29 juin. Les conditions météorologiques générales
pour la POIO sont résumées dans le tableau III.1. La Figure III.1 présente la situation synoptique
en surface a 12HTU du 30 Juin 2000 de la POIO. Cette carte météorologique montre un
anticyclone au-dessus de la méditerranée et au sud de I’Europe centrale, un front sur les Alpes au
nord de I’Italie et une forte dépression au-dessus de 1’Atlantique associée a un systéme frontal.
Le domaine d’ESCOMPTE est dominé par ce flux de Nord Ouest - Ouest.
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Tableau III.1 - Résumé de la situation météorologique de la POI0
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Figure III.1- Situation synoptique en surface, le 30 Juin 2000 42 12H00 - POI0

II1.1.2 — La POI2a

La situation générale pour la POI2a consiste en un mistral rencontrant une faible brise de mer qui
I’empéche de se prolonger sur la mer et s’arréte le long de la cote. Ce mistral est dominé par cette
faible brise. Les figures II1.2 et II1.3 présentent les conditions observées a grande échelle et aussi
a I’échelle de domaine d’ESCOMPTE pour le 22/06/2001, jour situé¢ au milieu de cette POI. Les
conditions météorologiques observées sont résumées dans le tableau II1.2 pour cette POI.
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Tableau II1.2 - Résumé de situation météorologique de la POI2a
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Figure II1.3 - Situation synoptique du 22/06/01 (POI2a)

I11.1.3 —1a POI2b

La situation synoptique est présentée par la carte météorologique de surface dans la figure I11.4.
La carte montre un anticyclone sur le nord de I’Europe et une dépression au niveau des Pyrénées
et sur I’Espagne. Bien que la POI2b soit la suite de la POI2a, elle est assez opposée ala POI2a
d’un point de vue météorologique. La situation générale dans cette POI est une forte brise de mer
qui est associée a un flux de sud (Figure II1.5). Les caractéristiques de la POI2b sont résumées
dans le tableau III.3.
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Tableau II1.3 - Résumé de situation météorologique de la POI2b
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Figure I11.4 - Situation synoptique du 25/06/01 (POI2b)
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I11.2 - Simulation Météorologique

Les champs 3D météorologiques sont simulés avec beaucoup d’attention afin d’avoir une
représentation trés réaliste pour pouvoir examiner dans un deuxieme temps les champs
chimiques. Plusieurs tests ont été¢ évalués pour vérifier que tous les paramétres de surface soient
bien adaptés au domaine ESCOMPTE et aussi pour mesurer I’importance de chacun de ces
parametres (voir chapitre I1.3). Le profil d’humidité du sol doit étre initialis¢é de maniére non
homogéne. Il faut inclure une bonne définition dans les données de topographie représentant les
sommets et les vallées avec précision, mais aussi pour la végétation, le type du sol et la
température de 1’eau de mer. Toutes les simulations ont démarré un jour avant chaque POI pour
que modele se stabilise.

I11.2.1 - Les comparaisons modele — mesures

Ces simulations ont été effectuées avec un profil d’humidité non homogene, une topographie
réaliste (option 3 — « enveloppe reflected »), une végétation qui prend en compte 4 classes par
maille, les types de sol détaillés et les températures de I’eau de mer issues des données satellitales
(MODIS). Pour valider les champs météorologiques simulés, ils ont ét¢ comparés avec
différentes observations (stations de surface et mesures aéroportées). Le choix de chaque mesure
soit a la surface ou en altitude a un objectif précis. L’étude principale étant la pollution des zones
urbanisées et péri urbanisées, on s’intéresse plutot a la surface, a la couche limite et a la basse
troposphére libre. L’altitude maximale que nous avons examinée est 3500m. Les comparaisons
sont effectuées en on-line ou off line suivant le cas.

I11.2.1.1 - Stations de surface

Les comparaisons de surface ont été effectuées en off line en utilisant le logiciel Grab dans le
module REVU (programme graphique de RAMS). Pour chaque station, les coordonnées
géographiques (latitude, longitude et altitude) ont été prises en compte. En fonction de ces
coordonnées, la valeur du parametre désirée est interpolée pour chaque heure qui correspond a un
fichier de sortie. Pour les champs thermodynamiques : température et humidité relative, 1’altitude
a été fixée a 2 m au-dessus du sol, comme ont ét¢ effectuées les mesures. Par contre, pour les
champs dynamiques : vitesse du vent et direction du vent, ’altitude a été fixée a 10 m du sol.
Parmi les nombreuses stations de mesures de la base de données ESCOMPTE, nous avons
sélectionné certaines villes représentatives du domaine: les grandes villes et les zones
industrielles. Toulon et Marseille au sud du domaine, sur le littoral ; Marignane, Aix-en-
Provence, prés de I’étang de Berre et des zones industrielles de Fos-sur-mer, et Avignon au nord
de domaine. Dans ce type d’exercice, nous devons remarquer qu’une cohérence parfaite entre les
mesures et les simulations ne peut pas exister surtout pour les champs dynamiques de vitesse et
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direction du vent. Ces champs peuvent étre toujours affectés par certains effets treés locaux qui
sont tres difficiles a prendre en compte dans une modélisation. C’est peut étre pour cette raison

qu’on constate parfois que deux stations de mesure dans une méme ville ont des écarts assez

importants. Pour comparer les champs de surface, on utilise souvent les méthodes statistiques qui
moyennent les paramétres de plusieurs stations (Cai et Steyn, 2000). Ici nous estimons que les
résultats sont assez satisfaisants pour les présenter station par station. Pour chaque observation,

nous calculons I’erreur c’est a dire la différence entre les mesures et la simulation. Pour chaque

graphe, les observations sont présentées en couleur bleu foncé et les valeurs simulées en couleur
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e POI0

La figure II1.6 présente les comparaisons pour la POIO (3jours) pour la température et la vitesse
du vent en surface pour 4 stations. Nous avons une bonne cohérence entre les mesures et les
simulations sur I’ensemble, plutét mieux pour la température. Les faibles valeurs de vent
(< 1m/s) ainsi que certaines valeurs maximales ne sont pas atteintes dans les valeurs calculées,
mais les variations sont bien reproduites. Le Tableau II1.4 montre un ensemble de données
statistiques. Toutes les grandeurs présentées dans les deux premieres lignes du tableau I1I-4 sont
les valeurs moyennées pendant la POIO (72 heures), pour chaque station.

Valeurs moyenndes pendant | AVIGNON | MARIGNANE | MARSEILLE | TOULON
P ——
Vitesse du observée 4,14 5,89 ** 3,10 * 4,32
vent (m/s) simulée 4,41 561 ** 3,43 * 4,65
Différence |nst§ntan¢e en’tre 072 * 0,58 0,56 * 0,66
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 24,20 ** 10,77 * 21,46 23,95
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par rapport . .
a moyenne mesurée) 6,51 4,76 10,63 7,68
Température observée 24,01 24,66 ** 24,32 23,20 *
(°C) simulée 23,01 23,92 ** 23,17 2292 *
Différence |nst§ntan§e en'tre 1,16 0,92 124 ** 0,67 *
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 4,81 3,67 4,97 ** 2,88 *
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par fapport 419 2.99 4,75 ** 122 *
a moyenne mesurée)

Tableau I11.4 - Statistiques des données météorologiques de surface pour la POI0

Dans la troisieme ligne du tableau III-4, nous avons calculé la moyenne de la différence absolue
instantanée entre les valeurs simulées et mesurées (une valeur zéro pour cette grandeur veut dire
une tendance exacte de 100%).Dans la quatriéme ligne, nous avons calculé la moyenne du
pourcentage d'erreur (valeur simulée par rapport a valeur mesurée). Cette grandeur relativise la
valeur précédente; elle illustre la marge d’erreur par rapport aux mesures. Et enfin nous avons
calculé le pourcentage d’erreur sur les valeurs moyennées simulées et observées. Les valeurs
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présentées avec une et deux étoiles sont les valeurs minimales et maximales pour chaque ligne
respectivement. Bien que les taux d’erreur soient relativement faibles, on constate que les
différences entre ces maxima et minima sont aussi petites. Cela montre que la qualité¢ de la
simulation est pratiquement homogene sur tout le domaine.
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Figure II1.7 - Les champs thermodynamiques a la surface pour la POI2a.
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e POI2a

La figure II1.2 présente la température et I’humidité relative et la figure II1.3, la vitesse et la
direction du vent, pour la POI2a et pour 5 stations de surface. Dans ’ensemble, les champs
simulés ont la méme tendance que les mesures. Les valeurs simulées de la température sont
meilleures que celle de I’humidité.

8 o 360
)
T 1\ |Avignon, 21-23 Juin 2001] B0 f
£ —\ N T 270
5 | E o
>4 2 1801
T SV \ S 150 1
@ ) |\ 7 S 1;2 ‘Avignon, 21-23 Juin 2001‘
n 24 - / o 1
£ V B 60| i .
5 '] —Observé — Simulé £ 30| —Observeé — Simulé
0 T T T T T T T T T T T o 0 T T T T T T T T T T T
0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72 0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Temps (heure) Temps (heure)
12
o 360 7
- . - ) 7
g 104 ‘Marlgnane, 21-23 Juin 2001 H*Observé — Simulé S 3301
@ 300
< T 20
5 84 £ 240
> g 210
s 6 - 180
g 4 o© 150
» g 120
0
2 o g o . . — Observe
s © 3 ‘Marlgnane, 21-23 Juin 2001‘ — Simulé
o =
8 o :
0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Temps (heure) Temps (heure)
12 o 360
—_ = - . . =
@, | Port-de-Bouc, 21-23 Juin 2001 —Observé — Simuié| | & 20
£ - S om0 ]
€ 89 | € 240
9 g 210
s 69 S 1801
° TS 150 4
% 44 s 120 |
g2 % ool — Observé
> @ 3 | |Port-de-Bouc, 21-23 Juin 2001 — Simulé
0 T T T T T T T T T T T -
a o : : : : : : : d . ; ‘
o 8 12 18 TseompsS(Zheu‘;i) 48 54 60 66 72 0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Temps (heure)
12 360
@,,| Marseille, 21-23 Juin 2001|[ — Observé — Simuis ?
£ D a0 | |
g T 270 |
S £ 2401 \
2 8 2101 | |
5 69 > 1804 \ J
° > N A
© o 150 1 \ /
@ 41 g 120 [\
e,] b Zg | Li
> £ %] | |Marseille, 21-23 Juin 2001]
0 o o ! . . . . : — : : —
0 0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Temps (heure) Temps (heure)
14 :d-; 360
—_ A " . . 330 + H
@12 {|Toulon, 21-23 Juin 2001] | observe - simue||  Bo [ Toulon, 21-23 Juin 2001]
\E,m’ A T 7N
t 2 240 —
o g/ o 210
; ; 180
T 6 T 150
Q < 120
@ L 904 .
K] B w01 — Observé
s g 30 1 — TOULON
T T T T T T T 0
30 36 42 48 54 60 66 72 0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Temps (heure) Temps (heure)

Figure II1.8 - Les champs dynamiques a la surface pour la POI2a
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Figure II1.9 - Comparaison de la vitesse du
vent mesurée en deux stations différentes a
Marseille.

Toutefois les maxima de température ne sont pas toujours retrouvés, alors que les minima le sont.

Pour la température, I’écart maximum entre les mesures et la simulation est 4,33°C qui

correspond a Toulon a 12 h, le premier jour. Le tableau I11.5 des données statistiques nous montre
que les meilleurs résultats pour cette POI2a sont trouvés a Marignane pour la température et a

Toulon pour I’humidité relative, alors que 1’observation uniquement des graphes ne nous permet

pas de le dire. Pour la direction du vent, les simulations et les observations ont aussi la méme
variation avec toutefois quelques écarts. Les grandes différences que nous observons dans la

direction du vent ne sont pas toujours significatives, car par exemple a Avignon a 41h, la mesure
est 10° et la simulation calcule 359°, donc cela fait une différence réelle de 11°.

rapport a moyenne

PORT-
Valeurs moyennées pour | AVIGNON | MARIGNANE DE- MARSEILLE | TOULON
la POl2a BOUC
Direction du observée | 323,33 ** 222,08 237,78 170,69 167,08 *
vent (degré) simulée 305,79 ** 257,16 284,43 210,79 192,14 *
Différence instantanée entre | 54 5¢ 64,23 7743 * | 53,00 45,54
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 8,71 * 17,84 21,51 ** 14,72 12,65
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 5,43 * 15,79 19,62 23,49 ** 15,00

mesuréez

rapport a moyenne
mesurée)

Vitesse du vent | observée 3,67 3,92 ** 3,89 2,10 * 3,14
(m/s) simulée 3,61 4,51 4,64 ** 291~ 3,91
Différence mst,antane_e en’tre 0,60 * 1,37 ** 1,15 1,34 1,16
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 18,87 * 51,06 55,09 55,60 ** 59,02
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 1,67 * 15,11 19,19 38,57 ** 24,62
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Température observée 26,02 ** 24,63 24,02 22,11 22,02 *
(°C) simulée 26,07 ** 23,80 23,21 21,42 21,35*
Différence inst'antané_e en’tre 1,25 * 114 1,15 1,00 * 1,25
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 4,91 4,29 * 4,46 4,76 5,40 **
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 0,20 * 3,34 3,38 ** 3,14 3,04
rapport a moyenne
mesurée)
e —
Humidité relative | observée 41,65~ 50,00 53,03 59,68 71,82 **
(%) simulée 39,28 * 52,11 55,71 62,03 69,26 **
Différence mst,antane_e en’tre 6.76 430* 7.08 7.31 % 6.80
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 17,22 11,70 20,16 ** 13,39 9,75 *
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne‘S|muIee par 5,70 ** 423 5,06 3,94 3,56 *
rapport a moyenne
mesurée)

Tableau IIL.5 - Statistique des données météorologiques de surface pour la POI2a

Le tableau III.5 montre que c’est a Marseille que nous avons le maximum de pourcentage
d’erreur et a Avignon le minimum. Les valeurs élevées dans les tableaux I11.4 et II1.5 ne sont pas
forcément un signe important d’erreur (par exemple un erreur de 0,5 m/s ou la mesure est
0,25m/s et la valeur simulée est 0,75 m/s donne un pourcentage d’erreur de 200%). Pour mieux
expliquer cela, on présente sur la figure I11.9, les deux mesures effectuées a Marseille station
13055001 Marseille-OBS et 13055025 Marseille ou I’on observe une différence instantanée de
55,16 %. Nous notons, que les résultats de simulation sont relativement meilleurs pour les
champs thermodynamiques.
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e POI2b

Les champs simulés et observés a la surface pour la POI2b sont présentés dans les figures I111.10
et III.11. Le tableau II1.6 présente les données statistiques pour cette POI2b. Les valeurs de la
température sont aussi bien simulées que pour la POI2a, par contre I’humidité relative et la
vitesse du vent sont mieux restituées pour la POI2b que pour la POI2a.
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Figure I11.10 - Les champs thermodynamique a la surface en POI2b
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On note que le flux synoptique n’est pas du tout le méme, puisque pour la POI2b nous avons un
flux de sud dominant alors que c’est I’inverse pour la POI2a. Nous constatons que pour tous les
champs de température et d’humidité les maxima et les minima sont aux mémes endroits
(Avignon et Toulon), par contre il n’y a pas de similitude pour la vitesse et la direction du vent.
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. PORT-
Valeurs moyennées pour | A\ GNON | MARIGNANE | DE- | MARSEILLE | TOULON
la POI2b
BOUC
Direction du observée 171,39 197,64 ** 146,53 * 158,33 151,39
vent (degré) simulée 141,27 * 175,49 ** 152,46 160,13 153,27
Différence instantance entre | 54 o7 . 30,35 4748 | 26,01* 31,15
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 14,43 ** 8,43 13,19 7,23* 8,65
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 17,57 ** 11,21 4,05 1,13 * 1,25
rapport a moyenne
mesurée)
P ———@———$y@_—-§
Vitesse du vent | observée 1,94~ 3,04 3,61 ** 2,65 2,61
(m/s) simulée 2,70 3,21 4,23 ** 3,04 285*
Différence mstfantane_e en’tre 0,86 ** 077+ 1,03 079 0.80
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 39,84 ** 31,21* 37,98 37,80 35,00
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 39,17 ** 5,64 * 17,18 14,56 9,06
rapport a moyenne
mesurée)
Température observée 24,97 ** 24,44 22,68 * 22,87 22,71
(°C) simulée 24,39 ** 23,41 22,30 22,07 22,08
Différence mstfantane_e en’tre 116 1,28 1,34 * 1,02 0,86 *
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 4,55 5,07 5,99 ** 4,30 3,64 *
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 2,32 4,21 1,69 * 3,52 2,77
rapport a moyenne
mesurée)
Humidité relative | observée 60,72 60,71 * 77,08 71,07 84,37 **
(%) simulée 63,43 61,60 * 77,80 73,69 81,83 **
Différence mstfantane_e eqtre 7.36 ** 5.70 7.01 4,63 * 5,55
valeur mesurée et simulée
Pourcentage d'erreur (valeur
simulée par rapport a valeur 14,89 ** 9,88 10,08 7,33 6,65 *
mesurée)
Pourcentage d'erreur
(moyenne simulée par 4,47 * 1,46 0,93 * 3,69 3,01
rapport a moyenne
mesurée)

Tableau II1.6 - Statistique des données météorologiques de surface pour la POI2b
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111.2.1.2 Comparaisons avec les mesures
e Radiosondages

Martigues, situé¢ au bord de I’étang de Berre, est un site industriecl. A cet endroit, source
d’émissions, la vérification des champs dynamiques est cruciale.
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Figure I11.12 - Profil de température, du rapport de mélange, de la vitesse et de la direction
du vent pour la POI0, Martigues, le 29 juin 2000 a2 16h07TU.
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La figure III.12 présente les comparaisons entre les mesures de radiosondage effectuées a
Martigues le 29 juin 2000 (POIO) a 16h07. La température dans la couche limite est bien
restituée, en altitude a partir de 3500m, le mod¢le a une surestimation de 1 a 2°C par rapport aux
mesures. A cette altitude, cette surestimation est essentiellement due a 1’initialisation et aux
forcages des champs ECMWF. Pour le rapport de mélange sur cette figure I11.12, on note que la
valeur au sol est un peu faible, dans la couche limite, nous avons une différence entre les valeurs
simulées et mesurées de moins 1 g/kg; ce qui correspond a un intervalle d’erreur d’environ 10%
par rapport aux champs mesurés. Les masses d’air humides au-dessous de 1500m et les tres
séches au-dessus de 3000m sont bien restituées. Pour la vitesse et la direction du vent, un bon
accord existe entre les mesures et la simulation, bien que le modéle ne retrouve pas le
cisaillement de vent entre 1500m et 3000m, malgré les nombreux niveaux verticaux inclus dans
la modélisation, soit 15 niveaux en dessous de 1500m.

e Sodar

Les profils verticaux et instantanés obtenus a partir des mesures Sodar sont jugés intéressants
pour vérifier I’évolution de la restitution instantanée du modele dans les trés basses couches
(<800m). La figure II1.13.a présente les profils verticaux de la vitesse horizontale du vent mesuré
a Istres le 21 juin 2001 (POI2a) et la figure II1.13.b présente le méme profil avec les valeurs
simulées. Les endroits non colorés dans la figure II1.13.a, correspondent a des moments ou il n’y
a pas eu de mesures. Les mesures présentent 2 pics de vitesse, le premier aux alentours de 2-3
heures du matin entre 200 et 300 m d’altitude, avec des valeurs qui atteignent 20m/s, et un
deuxiéme aux alentours de 16h entre 200 et 400 m qui atteignent toujours 20m/s. Le modéele
retrouve ces deux pics aux mémes endroits et aux mémes moments, avec cependant une sous-
estimation (16 m/s). Les faibles valeurs mesurées par le Sodar prés du sol (< 2m/s) ne sont pas
toujours retrouvées par le modele, par exemple vers SH du matin.

e Lidar

Les mesures obtenues a partir du Lidar permettent de vérifier les valeurs de I’humidité du sol a la
troposphere libre. La figure II1.14 présente la comparaison entre les mesures du rapport du
mélange et les simulations a Aix-les-Mille le 26 juin 8 0IHTU (POI2b). A cette heure de la nuit,
nous avons de nombreuses stratifications entre le sol et 1200m.
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Figure I11.13 - Profil vertical de vitesse horizontale du vent dans les basses couches a Istres
le 21 juin 2001 (POI2a) : (a) Mesuré par le Sodar, (b) Simulé.
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Le modéle linéarise le profil en dessous de 800m. On restitue trés faiblement un minimum a
800m et un maximum a 1200m dont les valeurs sont plus fortes/ faibles (respectivement) que les
mesures. La Figure II1.15 montre une coupe méridienne passant par Aix-les-Milles a 01HTU. Le
trait en pointillé représente le profil montré dans la figure II1.14 Cette figure montre que le
mod¢le restitue des zones stratifiées situées en amont du domaine.
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Figure II1.15 - Coupe méridienne du rapport de mélange (g/kg) passant par Aix les Milles,
le 26 juin a 01HTU (POI2b)

e Mesures aéroportées

Les mesures aéroportées permettent une bonne validation car elles représentent une importante
couverture spatiale (horizontale et verticale) sur une grande partie du domaine. Ces comparaisons
sont effectuées en on-line, c'est-a-dire qu’a chaque instant observé, on a la valeur modélisé au

méme endroit.
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POI0

La figure III.16 présente les comparaisons entre les mesures de I’avion AZTEC, lors du vol du 30
Juin 2000 a partir de 13.30HTU, et les valeurs simulées, pour la température et la vitesse du
vent. La température prés de la surface (décollage et atterrissage) est en parfait accord et dans la
couche limite une petite sous estimation apparait.
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Figure II1.16 - Comparaison entre les mesures de I’avion AZTEC lors du vol du 30 Juin
2000 et les valeurs simulées, pour la température et la vitesse du vent (POIO0).
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Pour la vitesse du vent, il y a quelques différences dans la couche limite (une sur estimation),
alors qu’en troposphere libre, les valeurs sont bien simulées. Toutefois, les variations sont
reproduites. La figure II1.17 présente les comparaisons entre les mesures de I’avion ARAT, pour
le vol du 01 Juillet 2000 a partir de 10HTU, et les valeurs simulées pour le rapport de mélange et
la direction du vent. Pour le rapport de mélange, la différence entre les valeurs mesurées et
simulées est inférieure a 2 g/kg sur deux tiers du vol ou la moyenne de I’ensemble présente une
valeur d’environ 12 g/kg.
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Figure II1.17 - Comparaison entre les mesures de I’avion ARAT pour le vol du 01 Juillet
2000 et les valeurs simulées, pour le rapport de mélange et la direction du vent (POI0).
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A 44100s une sous estimation et puis une sur estimation qui peut étre le passage d‘une petite
cellule séche et ensuite de I’air plus humide qui n’est pas restituée par le modéle. Pour la
direction du vent, la tendance est bien représentée entre mesure et modele. Sur I’ensemble du vol,
sauf en troposphere libre entre 45000-45900s, la différence entre les valeurs mesurées et simulées
pour la direction du vent ne dépasse pas a 30°.

POI2a

La figure II1.18 présente les comparaisons entre les mesures de 1’avion DORNIER, lors du vol du
22 Juin 2001 a partir de 1 1HTU, et les valeurs simulées.
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Figure II1.18 - Comparaison entre les mesures de I’avion DORNIER, pour le vol du 22 Juin
2001, et les valeurs simulées pour la température potentielle et la vitesse du vent (POI2a).
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Un champ thermodynamique comme la température potentielle et un champ dynamique (vitesse
du vent) ont été choisis pour examiner les comparaisons pour la POI2a. Les comparaisons pour
les deux champs sont assez bonnes sur 1’ensemble du vol. L’intervalle d’erreur ne dépasse pas
2% pour la température et environ 10% pour la vitesse du vent. Les champs de température sont
mieux retrouvés que ceux de la vitesse du vent.
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Figure II1.19 - Comparaison entre les mesures de I’avion ARAT, pour le vol du 25 Juin
2001, et les valeurs simulées pour la température potentielle et la vitesse du vent (POI2b).
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POI2b

La figure II1.19 présente les comparaisons entre les mesures de 1’avion ARAT, pour le vol du 25
Juin 2001 a partir de 10.30HTU. Les champs thermodynamiques (la température potentielle) et
dynamiques (la vitesse du vent) montrent que la restitution est dans ce cas trés bonne.
L’intervalle d’erreur ne dépasse pas 2% pour la température et environ 6% pour la vitesse du
vent. Nous retrouvons comme pour les stations de surface une meilleure restitution des champs
sur la POI2b que sur la POI2a.

I11.2.3 Conclusion

Notre centre d’intérét, dans cette étude de pollution urbaine et péri urbaine, se trouve plutot dans
la couche limite et en dessous de 3000m. Nous avons constaté a plusieurs reprises que dans la
troposphére libre (2000-3000m), les champs simulés présentent une sous estimation de quelques
degrés pour la température, quelques différences pour la vitesse du vent ou I’humidité, comme
on peut le voir dans les comparaisons pour le radiosondage et les mesures aéroportées. Par contre,
nous avons de bons accords, mais aussi parfois quelques différences dans les champs
météorologiques pour la couche limite. Les mesures trés fines du sodar, par exemple, nous
montrent que les tres fortes et trés faibles valeurs du vent ne sont pas bien restituées. En général,
les champs météorologiques de la POI2b semblent mieux simulés que ceux de la POI2a. Enfin, le
point faible du modéle est la restitution des couches stratifiées dans la couche limite. Cette
difficulté justifie de prendre un grand nombre de niveaux verticaux.
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I11.3 -Interprétation des situations météorologiques, basées sue les simulations
validées

Dans cette section nous étudions plus précisément les conditions météorologiques des trois POIs
étudiées en examinant les circulations dynamiques et leurs conséquences sur la redistribution des
polluants, apres avoir présenté la validation de nos simulations dans le paragraphe précédent.

IT1.3.1 — Les circulations les plus fréquentes

Comme on I’a vu dans le chapitre I, le domaine d’ESCOMPTE est dominé par 2 circulations
principales : la circulation de la brise de mer et le Mistral.

I11.3.2 — Mistral

Il s’agit d’un vent dans la basse atmosphére, de direction Nord-ouest (NW) a Nord (N), frais ou
froid, souvent violent, qui concerne le Nord du bassin de la Méditerranée occidentale. On
l'appelle tramontane dans le Sud-ouest de la France, mistral en Provence et sur la Cote d'Azur,
mais c'est le méme vent qui peut souffler jusqu'au sud des Baléares et atteindre le nord de la
Tunisie. Toutefois, on se méfiera des appellations locales : a Nice, par exemple, tout vent froid
est qualifié de mistral, méme s'il vient du sud-ouest (SW). En Corse, ou il souffle plutot de
'Ouest (W), seule sa température permet de le distinguer du Libeccio, qui est un vent fort ou
violent d'W a SW. A Marseille, on entend parfois appeler mistral une simple brise thermique de
beau temps (de secteur ouest) qui a pris quelque ampleur. L'apparition du mistral (et de la
Tramontane) est liée a l'arrivée d'un flux maritime frais d'origine atlantique, ou d'un flux froid
continental, qui parvient en Méditerranée par le col du Lauragais et le couloir Rhone-Saone. Le
mistral en Provence souffle de la terre vers la mer. Il chasse les eaux de surface, toujours plus
chaudes, qui sont alors remplacées par de 'eau plus froide par effet « d’'upwelling ». L'été, au
bord des plages, le mistral peut diminuer la température de I'eau de plusieurs degrés en quelques
heures. En général, c'est en Camargue (débouché de la vallée du Rhone) que le mistral est le plus
puissant.

Le Mistral est moins fort la nuit prés des cotes. En fait, le vent moyen n'est pas moins fort, mais
le Mistral est moins turbulent. Les rafales sont moins fréquentes et moins violentes. Dans une
période de Mistral donnée, les maximums de la nuit sont trés inférieurs a ceux de la journée. Mais
c'est beaucoup moins vrai en mer. Au dela de la bande coticre, le Mistral continue a souffler aussi
fort. Les explications données pour ces calmes (relatifs) nocturnes ne sont pas trés convaincantes.
On admet en général que c'est a cause de l'absence de brise thermique (la nuit) que le vent est
moins fort. Méme si I'explication semble plausible, il reste a l'affiner.
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En général, les causes de déclenchement du mistral sont :

I n’est

Etablissement d'une dorsale anticyclonique sur le SW de la France
Dépression relative sur la Méditerranée occidentale

Présence d'air chaud dans la zone de la dépression

Alimentation en air froid

bien entendu pas indispensable que ces 4 conditions soient réunies.

111.3.2.1 - Canalisation dans la vallée du Rhone et de la Durance

Dans le cas de Mistral, le vent est de secteur Nord (soit nord-est ou nord-ouest), illustré par les
POIO et POI2a. Nous avons une canalisation du vent dans les vallées du Rhone et de la Durance.
La figure I11.20 montre cette canalisation pour les POIO et POI2a dans la grande grille (G1).
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Figure I11.20 - Vitesse du vent en surface pour la grille 1 : POI0 et POI2a.

Dans les deux cas, le champ de vent suit la vallée du Rhone (canalisation) avec une direction

Nord-S

ud. Nous notons que pour la POIO, le vent synoptique (Mistral) est relativement faible

(inférieur a Sm/s) et les circulations locales vont dominer. En effet, le matin, nous observons au

niveau

du relief du Lubéron (partie nord de la grille 2), les vents catabatiques qui descendent la
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vallée de la Durance (Figure I11.21) pour la POIO. Au contraire, pour la POI2a, le vent synoptique
est plus fort (de I’ordre de 6-8m/s), c’est lui qui domine; le vent remonte la vallée de la Durance
(Figure II1.21). Ainsi a cause des paramétres topographiques de la vallée du Rhone (direction :
Nord —Sud, large vallée), le vent est canalisé, quelque soit la vitesse du Mistral et va transporter
avec lui les masses d’air polluées venant de la région lyonnaise. Par contre, dans le cas de la
vallée de La Durance, tout va dépendre de l’intensité du Mistral. Si les vents catabatiques
dominent I’air venant de la région montagneuse, cet endroit sera moins pollu¢ que si c’est le
Mistral qui domine, transportant avec lui de I’air trés pollu¢, comme nous le verrons dans le
chapitre suivant.
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Figure II1.21 — Canalisation dans les vallées du Rhone et la Durance en POI0 et POI2a

111.3.2.2 - Mistral et champ d’humidité faible

Le Mistral est un vent caractérisé par une masse d‘air séche. Cet air relativement sec est
transporté¢ au-dessus de I’air marin. Une coupe méridienne du champ d’humidit¢ a 12HTU
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(Figure I11.22) est présentée pour le cas de la POI2a, cas ou le mistral est installé depuis la nuit de
21 Juin 2001. Ce flux apporte une grande quantité d’air sec. La rencontre de ce Mistral avec une
faible brise de mer est la cause d’une convergence pres du littoral, au niveau du massif d’Estaque
dans la figure I11.22. La brise de mer empéche ce flux de se propager vers la mer dans les basses
couches, par contre il est présent en altitude au-dessus de 500m environ. Ce mécanisme est
présent le long du littoral, le 22 Juin 2001.
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Figure 1I1.22 — Coupe méridienne au niveau de I’étang de Berre et du massif de I’Estaque
du champ d’humidité, le 22 Juin a 12HTU, pour la POI2a
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111.3.2.3 - Cellule convective

Dans le cas du Mistral (POI2a), on peut constater que nous sommes en présence de fortes cellules
convectives au niveau du massif du Lubéron (nord de la grille 2) de la figure 111.23. Le Mistral
rencontre le massif montagneux et une cellule ascendante se développe du c6té nord dans ce cas.
Lorsque nous sommes en présence de circulation de brise de mer seule, les cellules associées au
relief se développent du c6té sud du massif (par exemple, au niveau du massif de 1’Estaque ou
nous avons une petite cellule de brise, voir Figure I11.23).
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Figure I11.23 — Coupe méridienne au niveau de I’étang de Berre et du massif de I’Estaque
du champ de vitesse verticale, le 22 Juin a 12HTU, pour la POI2a.
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A cause de cette ascendance située au nord du massif, une quantité d’air transportée par le Mistral
sera ¢jectée en altitude lors du soulévement. Ce mécanisme est plus important a I’ouest de
domaine ou d’importante masse d’air canalisée dans la vallée du Rhone pourra étre soulevée au
niveau des Alpilles. L’altitude moyenne de ce soulévement est plus petite qu’a I’est du domaine
ou la présence de relief est assez haute (le Luberon).

Un autre effet de ces cellules intervient dans le régime descendant qui existe c6té sud de ces
reliefs et ne permet pas un développement vertical des masses d’air situées au pied de ces reliefs.
Ce cas peut étre considéré important, car certaines grandes villes du domaine sont situées au sud
de relief par exemple : Marseille au pied de I’Etoile ou Toulon au pied du Mont Caume.

II1.3.3 - Cas de brise de mer

La brise de mer est un phénoméne météorologique dont 1I’extension horizontale dépend de la
latitude, des hétérogénéités de surface (relief, végétation), de la température de I’eau de mer Elle
est généralement comprise entre 40 et 60 km en zone tempérée et a une extension verticale
comprise entre 1 et 2 km. Des circulations de brise de mer se produisent sur environ deux tiers
des cotes terrestres (Simpson et al, 1996) et sont habituellement des systémes assez stables se
reproduisant quotidiennement ce qui les rend remarquables et accessibles pour I'¢tude. Elles
résultent de la différence de propriétés thermiques de la terre et de la mer. En raison d’une plus
faible capacité thermique, la terre chauffe et se refroidit plus rapidement que la mer, ayant pour
résultat des différences de température entre l'eau et la terre. Ceci mene aux différences de
pression terre-mer avec pour résultat des systémes de brises a travers la cote. La nuit, a I’inverse
de la journée, la mer est plus chaude que la terre, qui s’est rapidement refroidie, et les vents de
basses couches sont orientés de la terre vers la mer, c’est la brise de terre. Cependant,
fréquemment, le systéme de brise de mer est plus complexe et peut résulter en des vents le long
du rivage, comme dans le cas de la brise de mer de ‘Freemantle Doctor’ observée en Australie du
sud-ouest (Pattiaratchi et al, 1997).

Les brises de mer ont été¢ intensivement étudiées. En effet les conditions locales sont des
parametres trés importants, donc les caractéristiques des circulations de brise de mer seront
différentes pour chaque cote. Pattiaratchi et al, (1997) montrent les mécanismes de pénétration
de la brise en relation avec la topographie du littoral. En revanche, ils ne discutent pas du lien
dynamique entre la brise de mer et les flux synoptiques.

- Déclenchement de la brise

En général, pour que le phénomene de brise se déclenche, 2 conditions sont nécessaires :
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1. la couverture nuageuse doit étre faible pour faciliter le rayonnement. La présence de
cumulus dans la journée n'est pas un inconvénient, au contraire, elle est signe d'instabilité

de l'air, ce qui facilite I'ascendance au-dessus de la terre.

2. la différence entre la température de la mer et celle de l'air doit dépasser 3°C (Cautenet,

1988).

111.3.3.1 - Canalisation dans le cas de la brise

Lorsque la forte brise pénetre a I’intérieur du continent, seule ou associée a un flux de sud, on

retrouve la canalisation a la fois dans les vallées du Rhone et de la Durance.
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Figure 111.24 — Canalisation du vent dans les vallées du Rhéne et de la Durance dans le cas

de brise de mer (POI2b).
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Dans le cas de la vallée de la Durance, le flux entre dans la vallée au-dessus de I’étang de Berre,
juste a coté des Alpilles et le long du massif du Lubéron. Ensuite, il suit le trajet de la vallée et
transporte les masses d’air jusqu’au fond de cette vallée. Dans les trois POI étudiées, c’est pour la
POI2b que la brise de mer, renforcée par le flux de sud, a la plus forte pénétration. Elle remonte
jusqu’a Avignon en passant par la vallée du Rhone dans la partie ouest du domaine et elle peut
atteindre le fond de la vallée la Durance apres 15h TU (Figure 111.24).

111.3.3.2 - Les Cellules convectives

Dans le cas de brise, les cellules convectives dépendent fortement des hétérogénéités locales
(étang, relief, intensité du flux de brise).

Afin d’examiner les zones convectives que nous pouvons rencontrer dans le domaine
d’ESCOMPTE, nous avons subdivisé la zone en quatre endroits différents a cause de la présence
de source plus ou moins importante de polluants et aussi a cause de relief plus ou moins escarpé.
Il s’agit de 1 —la Crau (zone plate et prés du Golfe de Fos), 2- 1’étang de Berre (domaine situé
entre le Golfe de Fos et Marseille), 3-ville de Marseille et 4-ville de Toulon. La Figure I11.25
montre ces cellules pour les quatre endroits.

On a considéré pour les 4 régions, 4 coupes méridiennes correspondant a la méme situation
dynamique qui présente une forte pénétration de brise de mer : la POI2b

e La Crau (Bouche du Rhone)

Au niveau de la Crau (4°54’de longitude) la cote est plate. L’absence de relief prés de la cote
autorise une importante pénétration de la brise de mer sur le continent qui est associée a une zone
d’ascendance verticale positive (> Scm/s) (Figure I11.25). Le massif des Alpilles provoque une
forte cellule (20cm/s vers 500m d’altitude) et jouera un role dans la redistribution des polluants.

e Etang de Berre (massif d’Estaque)

A 5°8’ de longitude, les masses d’air maritimes advectées sont d’abord soulevées au niveau du
massif de I’Estaque (environ 200 meétres d’altitude) situé trés preés du rivage, puis subissent une
subsidence au niveau de 1’étang de Berre (au nord du massif). Cette succession de mouvements
ascendants et descendants provoque au-dessus de 1’étang de Berre, des vitesses verticales de
I’ordre de 10cm/s vers 400m d’altitude (Figure III.25). Cet endroit est caractérisé¢ par
d’importants rejets de polluants. A 60km du littoral, les montagnes du Luberon permettent un
transport vertical maximal jusqu’a 25cm/s a 700m d’altitude. Ce massif situé¢ a larriere du
domaine, jouera un rdle dans la redistribution des polluants, si la brise de mer pénetre
suffisamment a I’intérieur des terres.
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e Marseille

En partant de Marseille (5°14° de longitude) et en remontant vers le nord, on rencontre une
succession de reliefs : le massif de Marseille Veyre, la chaine de 1’étoile, puis la chaine de la
Trévaresse et enfin le grand Luberon. Ce sont des massifs relativement élevés (environ 500
metres jusqu’a plus de 1000 metres au nord du domaine). Ils produisent des ascendances
verticales significatives (50cm/s pour le massif le plus élevé a 800m d’altitude). Ce relief jouera
évidemment un réle important dans la redistribution de la pollution urbaine (Figure I11.25).
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Figure I11.25 — Les cellules convectives sur la Crau, I’étang de Berre, Marseille et Toulon, le
25 Juin a 1SH TU, pour la POI2b.
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e Toulon (massif prés de la mer)

Au niveau de Toulon (5°58’ de longitude) le relief est trés important pres du littoral (700 métres
d’altitude, relief de Grand cap et Montagne de la Loube). Ce relief situé le long de la cote est
associé¢ a des cellules convectives trés fortes qui ont des vitesses d’ascendance de 1’ordre de
30cm/s a 300m d’altitude dés 11HTU. Cette conjonction, relief et cote, produit une circulation

singuliére ou la brise est plutdt orientée vers I’est nord-est et contourne le relief (Figure I11.25).

111.3.3.3 - Champs de vent en surface et a 1000m

La figure II1.26 montre que la circulation en altitude (a) et a la surface (b) est trés différente
pour le 24 Juin 2001 (POI2b). Sur les figures II1.26, les fleches en noir représentent cette
différence au niveau de la direction du vent. A 1000m, le flux synoptique est dominant (direction
nord-ouest) alors qu’a la surface le vent est dans le secteur sud-ouest. Toutefois, on note qu’au
niveau de la Crau ou le relief est trés bas ou pres du littoral, les champs a 1000m sont faibles et
encore influencés par la circulation de brise.
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Figure I11.26 - Circulation du vent a la surface et en altitude.

Pour les flux situés au-dessus des cellules convectives présentées ci-dessus, cette différence de
circulation a différents niveaux peut engendrer des stratifications au sein de la redistribution
verticale de la masse d’air.
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111.3.3.4 - Front de la brise

La pénétration du front de brise de mer est une caractéristique importante a connaitre car, ce front
peut transporter une grande quantité de masse d’air de la cote vers le continent. Vu la circulation
complexe que nous avons dans le domaine ’ESCOMPTE, il est tres difficile de quantifier la
pénétration de la brise seule, car nous avons toujours une influence plus ou moins marquée du
flux synoptique soit de direction nord (POIO et POI2a), soit de direction sud (cas du 25 juin
POI2b). Les champs de vent en surface pour les POI2a et POI2b (figure I11.26) montrent que la
pénétration couvre toute la grille 2 et est plus importante au niveau du delta du Rhone, dans la
plaine de la Crau, qu’a I’est du domaine ou nous avons de nombreux reliefs. Nous présentons
pour la grille 1, deux coupes méridiennes de champ d’humidité et de vent (Figures II1.27) au
niveau de la plaine de la Crau et de la ville de Marseille afin d’évaluer cette pénétration pour la
POI2b qui correspond a la pénétration la plus importante. Pour la plaine de la Crau (figure I11.27),
on a une pénétration de 1’ordre de 60 a 80 km a I’intérieur des terres (isocontour de 10 g/kg), et
un peu moins grande pour la coupe méridienne au niveau de Marseille, de I’ordre de 40 & 60km.
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Figure I11.27 — Front de la brise de mer a la Crau et a Marseille, le 25 juin 2001 & 15h TU
(POI2b)
111.3.3.5 - Hauteur de la cellule de la Brise (coupe méridienne du vent)

Pour mieux caractériser la cellule de brise, nous examinons une coupe méridienne du champ de
vent, & 15 heures, ou la brise est & son maximum, pour les 24 et 25 Juin, au niveau de la Crau et
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pres de Marseille. Pour déterminer les limites de la cellule de brise nous avons retrouvé la
structure d’une brise classique (figure I11.28, Cautenet S.; 1988). Pour déterminer les limites
horizontales, nous avons considéré I’endroit ou la composante horizontale du vent devient faible
et la composante verticale significative. Pour déterminer la hauteur de la cellule de brise, nous
avons repéré I’endroit ou la vitesse horizontale a une composante nord-sud.

Mer Terre

Figure I11.28 — Trajectoire fermée le long de laquelle est calculée la circulation de brise

Le 24 Juin, au niveau de la Crau, (Figure I11.29), I’extension horizontale est de I’ordre de 200km
dont 110km sont sur la terre. A cet endroit, la rencontre de la brise avec un flux du nord produit
une convergence et une ascendance jusqu’a 3000m. A la méme heure, au méme endroit, pour le
25 juin, I’extension de brise en présence de flux de sud s’étend jusqu’a 300km.

Le vent descendant de la cellule de brise a pour origine une masse d’air mélangée: d’une part le
flux de nord et d’autre part le flux de brise. L’altitude de la cellule de brise de mer atteint environ
1500m le 24 juin et 2500m le 25 juin.
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Figure I11.29 — Cellule de brise a la Crau et a Marseille pour le 24 et 25 Juin 2001 a 15

heures (POI2b).

Les différents parameétres qui peuvent affecter la hauteur de la cellule de brise sont: la
topographie locale, la rugosité, 1’écart thermique entre la température de I’eau de mer et de la
surface de la terre. Comme on peut voir sur une coupe méridienne au niveau de Marseille, les
cellules de brise sont beaucoup plus petites qu’au niveau de la Crau avec une longueur de 40 a
60km et une hauteur de 1200m a 2000m pour les 24 et 25 juin respectivement. On constate que
dans ce deuxiéme cas, contrairement au cas d’un flux de Mistral, la masse d’air venue du sud (air
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maritime) sera bien transportée a I’intérieur du continent, puis s’élévera et enfin redescendra sur

la mer.

I11.3.4 - Brise de terre

La nuit, le phénoméne inverse de brise de mer se produit. La terre perd sa chaleur plus

rapidement que la mer.

z (m)

800.+ 200_

600.

400

200

2.0 m/s horiz

0.02 m/s vert |

—40. —R<0.

0. y (km)

Figure I11.30 — Cellule de brise de terre a Toulon, le 26 juin 2001 a 3h TU (POI2b).

Un gradient de pression et de température s'établit lorsque la terre devient plus froide que la mer

et il se crée une basse pression sur la mer.Afin de combler le vide relatif de cette basse pression,

un écoulement d'air s'établit de la terre vers la mer.

Dans les meilleures conditions

météorologiques (absence de flux synoptique), la brise de terre pénétre trés faiblement sur la mer.
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La hauteur de la cellule de brise de terre est beaucoup plus petite que celle de brise de mer.
Durant les POIO et POI2a, le flux du nord est dominant et ne permet pas de visualiser la brise de
terre. Pour la POI2b, le flux de sud empéche qu’une brise de terre se développe. Le seul cas
simulé qui présente une brise de terre est celui qu’on voit a Toulon. Cette cellule de brise de terre
est certainement associée aux vents catabatiques dus aux reliefs de Toulon. Malgré sa force
faible, la brise de terre peut transporter relativement une quantité importante de masse d’air de
la cote et la disperser sur la mer pendant toute la soirée.
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I11.4 - Conclusion

Les trois épisodes étudiés (POIO, POI2a et POI2b), sont tous caractérisés par le développement
d’une cellule de brise. Cette brise est plus ou moins importante puisqu’elle est associée a un flux
de nord (mistral) ou de nord ouest (flux océanique) ou de flux de sud (flux méditerranéen)
respectivement. Ces flux ne sont pas persistants tout au long des trois épisodes et sont tres
variables.

Globalement, les résultats des simulations de ces trois POIs a la surface sont assez satisfaisants.
Les champs dynamiques et thermodynamiques obtenus pour les simulations de la POIO sont les
meilleurs. La POI2a présente 1’écart maximum entre les mesures et les simulations. On a déja vu
que pour les POI2a et POI2b, les résultats sont meilleurs au nord et ensuite au sud du domaine.
La différence de la température entre le nord du domaine et le sud du domaine est minimale pour
la POIO (24,01°C au nord (Avignon) et 23,20°C au sud a Toulon ; soit moins de 1°C). Cette
différence est maximale pour la POI2a (26,02°C au nord (Avignon) et 22,02°C au sud a Toulon ;
soit 4°C) ; 4 fois plus grand que pour la POIO.

Notre centre d’intérét, dans cette étude de pollution urbaine et péri urbaine, se situe plutdt dans la
couche limite et en dessous de 3000m. Nous avons constaté a plusieurs reprises que dans la
troposphére libre (2000-3000m), les champs simulés présentent une sous-estimation de quelques
degrés pour la température, quelques différences pour la vitesse du vent ou I’humidité, comme on
peut le voir dans les comparaisons des résultats du modele avec le radiosondage et les mesures
aéroportées. Par contre, nous avons un bon accord globalement pour les champs météorologiques
dans la couche limite. Les mesures trés fines du sodar, par contre, nous montrent que les trés
fortes et trés faibles valeurs du vent ne sont pas bien restituées. En général, les champs
météorologiques de la POI2b semblent mieux simulés que ceux de la POI2a. Un point faible du
modele est la restitution des couches stratifiées dans la couche limite, ce qui justifie le fait de
prendre un grand nombre de niveaux verticaux (15 niveaux en dessous de 1500m d’altitude).

Les résultats des simulations montrent que dans le cas d’un flux de nord, le Mistral, en
rencontrant les reliefs, provoque des cellules ascendantes du c6té nord de ces massifs, et entraine
une dispersion de ces masses d’air en altitude. Dans le cas de Mistral, on observe la canalisation
dans la vallée du Rhone qui permet de transporter des quantités importantes de masse d’air. La
canalisation dans la vallée de la Durance est sensible a la direction du vent synoptique.

Dans le cas de la POI2b, la forte brise de mer est associé¢e a un flux de sud et provoque des
cellules convectives dont la hauteur et la vitesse dépendent de la vitesse de vent et de la
topographie locale. Ces cellules convectives sont plus importantes preés de Marseille qu’au niveau
de la Crau. La cellule de brise de mer, dans ce cas, pénétre profondément dans le domaine
d’ESCOMPTE.

La brise de terre peut se présenter a Toulon: la largeur de la cellule de brise de terre a cet endroit
ne dépasse pas une vingtaine de Km et sa hauteur est environ de 300 m.



CHAPITRE IV

Chimie
IV.1 - La chimie de 1'0zone, des NOx et des COV

Dans le chapitre II, au paragraphe 3, on a présenté brievement le modele MOCA 2.2. Dans ce
chapitre nous allons examiner les différents résultats chimiques obtenus a partir des
simulations. Mais les interprétations de ces résultats comme on 1’a déja mentionng,
nécessitent quelques rappels sur la chimie de I’ozone, des NOx et des COVs. Dans le cadre de
la production de I’0ozone, nous allons examiner les différents régimes NOx-limit¢ et COV-
limité.

On évoque, ici, également la chimie urbaine de NOx - COV, dans un plus large contexte, li¢e
aux processus photochimiques dans la troposphere éloignée. Plusieurs limites analytiques
communes (radicaux d'hydrogeéne impairs, oxygene impair, et efficacité de production de
I'ozone) sont également présentées et définies ici.

Dans ce paragraphe, les régimes chimiques de NOx-limité et COV- limité sont interprétés de
différentes fagons. En associant les champs météorologiques, les positions des sources
d’émission et leur répartition, on examine les résultats des simulations chimie-transport a trois
dimensions.

IV.1.1 - Production d’ozone dans I’atmosphére propre, cycle de Leighton (1961)

L'ozone est produit directement par la photolyse de NO; :

NO, +hv >NO+0@3p)  (IV.1)

@) (3p) +0,+M—>0;+M (IV2)

ou l'atome d'oxygéne (O) se recombine rapidement avec l'oxygeéne moléculaire (O;) pour
produire 1'ozone (O3). Normalement, cette réaction est équilibrée par la réaction de NO avec
'ozone:

NO + O3 > NO, + O, (IV3)
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Prises ensemble, les réactions (IV.1) et (IV.3) ne produisent aucun changement net de 1'0zone.
Chacune de ces réactions se produit rapidement, sur une échelle de temps de 200s ou moins.
Typiquement, les deux composés principaux de NOx (NO et NO,) s'ajustent et on obtient un
état équilibré entre les réactions (IV.1) et (IV.3). Cependant, il y a deux situations distinctes
pour lesquelles ces réactions entrainent un changement net dans la concentration d’ozone: (i)
la perte d'ozone par l'intermédiaire de la réaction (IV.3) le soir ou a proximité de sources
intenses de NOx (parfois désignées sous le nom de titration de NOx) et (ii) la production nette
d'ozone lors de la photochimie des NOx-COV. La perte d'ozone se produit quand la réaction
(IV.3) domine sur la réaction (IV.1).
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Figure IV.1 - Titration d’ozone sur la ville de Marseille et sur la zone industrielle de
Fos-sur-mer (pointillé rouge) a 7 heures du matin (29/06/2000, POI0)
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La concentration en ozone a la surface est faible (<30ppb) la nuit puisque les taux de
photolyse sont nuls, et localement tres faible en raison de la titration d’ozone due aux NOx.
Pendant la journée la perte significative de l'ozone par la réaction (IV.3) se produit au
voisinage des grandes sources d'émission de NO. La Figure IV.1 montre cette situation sur la
ville de Marseille et sur la zone industrielle de Fos-sur-mer. Dans ces situations les
concentrations ambiantes de NOx atteignent 50 ppb ou plus qui est équivalent a des valeurs
de concentration d’ozone.

IV.1.2 - Le concept de I'oxygéne impair

Les analyses de la chimie de 1'ozone emploient souvent le concept de l'oxygeéne impair :
Ox = 03 + O + NO; (Logan et al, 1981). Cela permet de séparer le processus de titration de
NOx, des processus de formation et perte d'ozone qui se produisent sur des échelles de temps
plus longues. L'oxygeéne impair n’est pas affecté par les réactions (IV.1) et (IV.3) et reste
constant dans les situations dominées par la titration de NOx, telle que dans 1’état initial des
rejets des cheminées d’usine. La production de I'oxygene impair est seulement attribuée a la
chimie des NOx-COV-CO, et la perte de 1'oxygéne impair est produite par la conversion de
NO; en PAN et HNO; ou par des réactions plus lentes de perte d'ozone (par exemple réaction
(IV.8)), plutdt que par les réactions plus rapides de (IV.1) et (IV.3). Le temps de vie chimique
de l'oxygeéne impair relativement a ces pertes est typiquement 2-3 jours dans la basse
troposphere.

IV.1.3 - La production d’ozone par les réactions impliquant COV, CO et NOx

Le processus chimique de la formation de I'ozone se produit par des réactions impliquant les
COV, le CO et les NOx, qui ont comme conséquence la conversion de NO en NO, par
d’autres processus que la réaction (IV.3). La conversion de NO, en NO est suivie de la

réaction (IV.1) et puis de la formation d’ozone (IV.2). Ces réactions sont presque toujours
démarrées par les réactions des hydrocarbures RH ou CO avec OH:

RH+OH —[Ll, RO,+H,0 (IV.4)

CO+OH —2L, HO, +CO, (IV.5)

Suivi des réactions radicalaires de RO, et HO, avec NO

RO, + NO —l, R’CHO + HO, + NO, (IV.6)
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HO, + NO —Ll, OH+NO,  (IV.7)

Les réactions (IV.6) et (IV.7) transforment NO en NO; et entrainent la formation d'ozone par
la réaction (IV.1). R’CHO représente 1’espéce organique intermédiaire, comprenant en
général des aldéhydes et des cétones. Ces réactions modifient donc le rapport NO,/NO. Des
valeurs mesurées de ce rapport peuvent étre employées (particulierement dans la troposphere
libre) pour identifier le processus de formation d'ozone. Quand le rapport NO,/NO est plus
¢levé que s'il était déterminé seulement par les réactions (IV.1) et (IV.3), il va guider la
formation d'ozone (Ridley et al, 1992). Les réactions (IV.1), (IV.3), (IV.6) et (IV.7) peuvent
étre combinées pour connaitre la concentration des radicaux HO; et RO, a partir de mesure
d’ozone, NO, NO, et du rayonnement solaire (Duderstadt et al, 1998). Pour NOx > 0.5 ppb
(typique sur des sites urbains et ruraux pollués en Europe de 1’ouest), les réactions (IV.6) et
(IV.7) représentent les processus réactionnels dominants pour les radicaux HO, et RO,. Dans
ce cas, le taux de production d'ozone est dirigé par la disponibilité¢ des radicaux d'hydrogenes
impairs, définis par Kleinman (1986), HOx comme étant la somme d'OH, HO; et RO,, et en
particulier par le radical OH en liaison avec les réactions (IV.5) avec CO et (IV.4) avec les
hydrocarbures. La séparation entre les régimes NOx-limit¢ et COV-limité est étroitement
associée aux sources et aux pertes de radicaux. Des radicaux d'hydrogéne impairs sont
produits par la photolyse de l'ozone, du formaldéhyde et d'autres produits organiques
intermédiaires:

0, + hv —=ol, 20H (IV.8)

HCHO + hv —1, HO,+CO  (IV.9)

Ils sont détruits par les réactions qui produisent les peroxydes et I’acide nitrique :

HOZ + HOZ —> H202 + 02 (IVIO)
RO, + HO, - ROOH+ 0, (IV.11)

La formation de peroxyde acétyle nitrate (PAN) est également une perte significative pour
I'hydrogene impair. La séparation entre les régimes NOx-limité et COV-limité est déterminée
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aussi par les réactions de peroxyde et de formation d’acide nitrique (Sillman et al, 1990;
Kleinman, 1991). Quand l'acide nitrique représente une perte dominante pour I'hydrogéne
impair, alors la concentration d'OH est déterminée par I'équilibre entre les réactions (IV.8) et
(IV.12). Dans ce cas, OH diminue avec I'augmentation de NOx. Le taux de formation d'ozone
est dirigé par les réactions des hydrocarbures-OH (IV.4) et augmente avec 1'augmentation de
COV et diminue avec I'augmentation de NOx. C'est le régime COV-limité.

NOXx (ppb)
(1dd) HO
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10 10
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Figure IV.2 — Isocontours de la concentration de OH (ppt) en fonction de NOx et COV,
issus des simulations 0D du modéle MOCA 2.2.

Quand les peroxydes représentent la perte dominante pour 1'hydrogéne impair, alors la somme
HO; + RO; est relativement peu sensible aux changements de NOx ou de COV. Le taux de
formation d'ozone, approximativement égal au taux des réactions (IV.6) et (IV.7), augmente
avec l'augmentation des NOx et n’est pas affecté par les COV. C'est le régime NOx-limité.
Ces exemples sont illustrés par les figures IV.2 et IV.3, présentant les résultats de simulation
avec le modele 0D, qui montrent la concentration des radicaux OH et HO,+ RO, en fonction
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de la concentration de NOx et COV pour des conditions correspondant aux graphes des
isocontours d’ozone de la figure II.11.

La ligne Y dans la figure II.11 qui sépare grossierement la chimie de NOx-limité et COV-
limité correspond a de fortes concentrations de radicaux OH, alors que les radicaux HO, +
RO, sont plus élevés dans la région correspondant a la chimie NOx-limité. Les radicaux OH
sont faibles pour les deux conditions : NOx tres élevé (di a la perte d’OH par la formation
d'acide nitrique, réaction IV.11) ou NOx trés bas (dd au taux lent de transformation de HO;
vers OH par la réaction (IV.7)).
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Figure IV.3 — Isocontours de la concentration de HO,+ RO, (ppt) en fonction de la
concentration des COV (ppb) et NOx (ppb) issus de le simulation 0D du modéle MOCA
2.2

La Figure IV.4 montre le rapport du taux de formation des peroxydes (réactions (IV.10) et
(IV.11)) divisés par le taux de formation du HNOs3, basé sur la simulation de modele 0D (voir
aussi : Kleinman et al, 1997 ; Sillman et al, 1990). Une comparaison avec la figure II.11.a
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montre que ce rapport est étroitement associé a la séparation entre les régimes de NOx-limité
et COV-limité. Le rapport est en général 0.8-0.9 ou plus élevé pour des conditions NOx-
limité, ou les peroxydes dominent le HNO3; comme la perte pour I'hydrogeéne impair, et 0.1 ou
moins pour des conditions COV-limité. La ligne Y (Figure II.11.a) qui sépare les régimes
chimiques de NOx-limit¢é et COV-limité¢ correspond a un rapport de 0.2-0.3. Ce résultat
fournit la base pour 1'usage des peroxydes et de l'acide nitrique comme « indicateurs » pour la
chimie de NOx-COV (Sillman, 1995; Kleinman et al, 1997; Perros et Marion, 1998).
Kleinman (1991, 1994a) a constaté que la chimie des NOx-COV est liée a la taille relative des
sources de radicaux d'hydrogéne impairs (réactions (IV.8) et (IV.9)) et NOx (déterminé par
les émissions et/ou le transport).
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Figure IV .4 - Isocontours montrant le taux de production des peroxydes (incluant H,O,
et produits organiques) divisé par le taux de production de HNOj3 en fonction de COV
(ppb) et de NOx (ppb) issus de la simulation 0D de modele MOCA 2.2.

Si la source des radicaux excede la source de NOx, alors les peroxydes deviennent dominants
pour la perte de I'hydrogeéne impair et les conditions NOx-limité s'appliquent. Si la source de
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NOx exceéde la source des radicaux, alors les faibles valeurs d’OH pour permettre le
démarrage des réactions de formation d’ozone sont limités par les NOx. L’acide nitrique
devient dominant pour la perte des radicaux et nous sommes dans des conditions de NOx-
saturées.

Un autre concept central pour la chimie de NOx-COV est ’efficacité de production d'ozone
(Liu et al., 1987; Lin et al., 1988; Trainer et al., 1993). L’efficacit¢ de production d'ozone
représente le rapport de la production de I'oxygéne impair a la destruction des
NOx = (P(O3+ NO,)/L(NOx)). Liu et al. (1987) et Lin et al. (1988) ont constaté que les
efficacités de production sont les plus élevées pour de faibles concentrations de NOx, méme
lorsqu'on suppose que COV augmente avec l'augmentation de NOx. Lin et al. (1988) ont
¢galement constaté que les efficacités de production augmentent avec COV. Dans la théorie,
les efficacités de production d'ozone sont données par le rapport entre les réactions
(IV.4+1V.5) et (IV.12), c.-a-d. par le rapport de la somme des réactivités pondérées de COV
et CO a NOx, bien qu'ils soient également influencés par le taux de formation des nitrates
organiques.

Des études récentes (Sillman et al, 1998; Ryerson et al, 1998; Nunnermacker et al, 1998;
Trainer et al, 1995) estiment une efficacité de production d'ozone de 3-5 pendant des épisodes
de pollution. Les caractéristiques du régime NOx-saturé peuvent étre expliquées en partie par
la chimie des radicaux d'hydrogene impairs et en partie par I’efficacité de production de
l'ozone. Dans le régime NOx-saturé le taux de perte de NOx est limité par la disponibilité des
radicaux, de sorte que le taux de traitement chimique de NOx n'augmente pas avec
l'augmentation de NOx. En méme temps, 1’accroissement des NOx est associé¢ a une faible
efficacité de production d'ozone. Ces deux facteurs associés entrainent un taux inférieur de
production d'ozone a mesure que NOx augmente. Dans le régime NOx-limité une
augmentation des concentrations de NOx est toujours associée a un taux absolu plus élevé de
perte de NOx, et par conséquent a la production accrue d'ozone. Le taux de production
d'ozone est déterminé par le taux de perte de NOx et de 1'efficacité de production d'ozone.

Jaegle et al, (1998) ont décrit une séparation similaire entre les régimes photochimiques NOx-
limité et NOx-saturés dans la troposphére libre. Cette séparation est associée aux taux relatifs
de formation des peroxydes et de l'acide nitrique et d’autre part de I’intensité de la source des
radicaux par rapport a celle des NOx, comme décrits par Sillman et Kleinman pour la
troposphere polluée. La source des radicaux excede la source des NOx pour I’ensemble de la
troposphére, de telle sorte que la capacité d'oxydation de la troposphére doit davantage
transformer les NOx imposé par des activités humaines. Pour cette raison, la troposphere est
dans un état NOx-limité plutdt que NOx-saturé. Cependant les calculs des modeles suggerent
que l'ozone augmente avec celle des COV méme en état de NOx-limité dans la troposphere
libre (Jaegle et al, 1998; Kanakidou et al, 1991), apparemment parce que la réaction (IV.1)
démarrée par les hydrocarbures conduit a une plus grande formation d'ozone par le radical OH
puis par la réaction (IV.3) démarrée par CO (Sillman, 1999) qui domine dans la troposphére
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libre. L'ozone croit avec I'augmentation des COV dans les régimes NOx-limité et NOx-saturés
dans la troposphere libre, la chimie NOx-saturée se produit aux concentrations inférieures de
NOx dans la troposphére libre que dans des régions polluées (1 ppb ou plus dans la
troposphére, 5-10 ppb ou plus dans des régions polluées) parce que la source radicale
(conduite par moins de H,O par la réaction (IV.8)) est inférieure.
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IV.2- Amélioration de la modélisation chimique

Nous avons recherché I’amélioration de la modélisation chimique afin de réaliser un des
objectifs de cette thése, qui était la validation du mécanisme chimique MOCAZ2.2 sur une
zone urbanisée et péri urbanisée. Bien que I’utilisation des grilles imbriquées dans les
modé¢lisations météorologiques soit courante, nous avons essay¢ de I’appliquer dans le cadre
d’une imbrication Two Way Nesting sur les modélisations chimiques en couplage on-line
avec un modele météorologique. Ce travail est original et a fait I’objet d’une publication
(Taghavi et al, 2003a). Nous allons montrer I’importance de 1‘utilisation de cette technique
sur le domaine ’ESCOMPTE.

On montre que la présence de grilles imbriquées permet d’avoir des conditions aux limites
pour les champs chimiques de la grille fille. Deux simulations ont été effectuées avec et sans
I’utilisation de grilles imbriquées et les résultats ont été comparés aux observations au sol et
en altitude. On constate que dans le cas de la POIO, ou se présente un faible flux de nord
(Mistral), les stations de surface situées pres de la frontiére de la grille fille comme Avignon,
sont affectés dés le premier jour de simulation et on obtient une sous estimation par rapport a
la simulation ayant une seule grille (Figures 8 et 9 de la publication). Cet impact se présente
sur toutes les stations situées au centre et au sud de domaine pour les jours suivants. En
altitude, sur les mesures aéroportées (figure 7 de la publication), on peut constater que,
lorsque les polluants du nord sont arrivés sur le domaine, les cellules convectives, montrées
dans le chapitre précedent, sont efficaces pour transporter verticalement les polluants dans le
cas de I'utilisation des grilles imbriquées. Les simulations avec une seule grille sous estiment
trés nettement les concentrations en ozone, parce que I’ozone de la région lyonnaise venu par
la canalisation de la vallée du Rhone, n’est pas la pour augmenter la concentration de la
région ESCOMPTE. Cette étude a été publiée dans le journal d Atmospheric Chemistry and
Physics Discussions (ACPD) et a été acceptée pour étre publié dans le journal de
Atmospheric Chemistry and Physics (ACP).
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Abstract. During ESCOMPTE precampaign (June 15 to sess the ozone production: for instance, the Current Directive
July 10, 2000), three days of intensive pollution (IOP0) have92/72/EEC for the European Union requires that the member
been observed and simulated. The comprehensive RAMStates set and continually monitor thg @resholds, with
model, version 4.3, coupled on-line with a chemical mod- emphasis on the excess concentrations cases (Gangoiti et al.,
ule including 29 species, has been used to follow the chem2002). A numerical model, describing meteorology, pollu-
istry of the zone polluted over southern France. This on-tants emission, transport, chemistry and deposition is a pow-
line method can be used because the code is paralleledrful tool to solve the problem and to allow effective control
and the SGI 3800 computer is very powerful. Two runs strategies. First, the model must undergo a validation step us-
have been performed: runl with one grid and run2 withing reliable observational data, which ensures to some extent
two nested grids. The redistribution of simulated chemicalits accuracy. In fact, some uncertainty is inevitable, because
species (ozone, carbon monoxide, sulphur dioxide and nitrothere are more than 3000 different chemical species in the at-
gen oxides) was compared to aircraft measurements and sumosphere, involving a complex chemistry. For instance, the
face stations. The 2-grid run has given substantially betteexplicit oxidation mechanism of even one organic compound
results than the one-grid run only because the former takegcludes hundreds of reactions. Hence, the amount of reac-
the outer pollutants into account. This on-line method helpstions quickly becomes unmanageable for a VOC-NOx mix-
to explain dynamics and to retrieve the chemical species reture when the number of organics increases. An example of
distribution with a good agreement. complex explicit mechanism is the NCAR gas-phase mas-

ter mechanism (Madronich and Calvert, 1989), with 4930

chemical reactions. Thus, there are three major problems:
1 Introduction (i) a large CPU time is required for an explicit solution; (ii)

) ) . the wide range covered by the chemical timescales leads to
During the last century, the atmospheric composition hasyiqny stiff systems, which requires specific solvers (Djouad

been considerably modified by human activities. One of 4 gportisse, 2002); (iii), as a general rule, kinetic coeffi-
the consequences of this change is the high ozone concefjents and emission rates are not available for each organic
trations observed in polluted zones. In the recent yearsspecies, but for a whole group. As a result, these explicit
strong ozone concentrations have been reported _in the SO_“%emical mechanisms are not used in pollution studies, ex-
of France, where there are strong anthropogenic and biogg 1 gescribe the inorganic NOx chemistry, which is rela-
genic emissions. The ESCOMPTE campaign (2000-2001); e\, sraightforward. Condensed schemes are therefore rec-

took place in this region (Cros et al., 2003). High concen- g mended (Aumont et al., 1996). One way to reduce (con-
trations of ozone and other photochemical oxidants have araiense) the problem is the lumping method. In this method
impact on lung functions of human beings (Bates (1995a); '

X . g the organics with similar chemical reaction properties are
Bates (1995b)) and are recognized as having negative efy o \ned. as non-aromatic VOCs (Jenkin et al., 1997) or alka-

fects on public health, crops and forests (Taylor (1969); Heckrles (Wang et al., 1998). Two approaches have been used
et al. (1984)). In order to study the transport of pollutants;, yeyeloping condensed mechanisms for the organic com-
and their chemistry regime, it is hence very important to as-n,,n4s. The first one groups these species according to their

bpclermont.fr) ics. The second one ranks the organic compounds in terms

(© European Geophysical Union 2003
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of bonding (carbon bond mechanism) (Finlayson-Pitts andoeen coupled online with the MOCA 2.2 chemical model
Jr., 2000). There are different methods to use the chemicalAumont et al., 1996). It is named RAMS-chemistry. We
model. It can be used as a 0 dimension or box model (Scherbave focussed on transport, dynamical impact and chemical
and Demerijan (1978); Kuhn et al. (1998)). However, Eule- redistribution from primary or secondary species.
rian models must be used to asses realistic pollutant transport In this paper, we first remind briefly the context of ES-
and concentrations: COMPTE precampaign. We display the emission database
] and the modelling. We examine the meteorological condi-
— Urban-scale models : the UAM (Urban Airshed Model: jons during the pollution period and compare the modelled
Reynolds etal. (1973); Tesche and McNally (1991)), the e teprological fields to the observed values (surface station
CIT model (California Institute of Technology model: 5nq ajrcraft measurements). Then, we describe the chemistry
McRae et al. (1982Db); Russell et al. (1988)), and themechanism (code MOCA 2.2) coupled online with RAMS.
SMOG model (Surface Meteorology and Ozone Gener-ging|ly. we assess the numerical results of 0zone, monoxide
ation model; Lu et al. (1997a); Lu et al. (1997b)) where ot carhon, nitrogen oxides and sulfur dioxide in comparison

the horizontal size of each grid is of the order of a few \yith ajrcraft and surface observations, and we discuss their
kilometers, e.g., 4 or 5 km square grids with the verti- .o istripution.

cal height split into 5-20 layers of increasing thickness
beginning at ground level.

. , _ 2 ESCOMPTE pre-campaign
— Regional-scale models: RADM (Regional Acid Depo-

sition Model: Chang et al. (1987)), ADOM (Acid De- The ESCOMPTE pre-campaign was conducted in June and
position and Oxidant Model: Venkatram et al. (1988)), july of 2000 in south-eastern Frandetp://medias.
STEMII (SulfUrTranSport Eulerian Model: Carmichael Obs_mip_fr/escompte/maquette/pagef_php3 )
et al. (1991)), RTM-IIl (Regional Transport Model Ill:  pyring the ESCOMPTE precampaign (2000), an Intensive
Liu et al. (1984)), LIRAQ (Livermore Regional Air  Opserved Period (IOP0) was performed in June 29, 30
Quality Model: MacCracken et al. (1978)), CALGRO and July 01. For these three days, we have results of
(Yamartino et al., 1992), and ROM (Regional Oxidant meteorological and chemical surface stations and also
Model: Lamb (1983)), the scale is of the order of 15- jrcraft measurements. For the modelling group, the aim
130 km. The number and size of the vertical layers canof this pre-campaign was to perform runs in order to locate
vary from 6 to 30. flight plans and surface stations. The pre-campaign includes
The chemistry models can be coupled either onling or Of_chemical and meteorological data, which are required to run
and validate the models. We have: (i) the anthropogenic and

fline with the meteorological models. In offline case, care . . . . . .
. biogenic emissions with two different resolutions (15 km
must be taken of the frequency of the sampling rate of the

) : and 3 km); (ii) information about meteorological situation
meteorological fields as regards transport. For example,

3-hour frequency is used in the offline coupling of LOTOS %urlng th_e pollu.tlon period, (iii) surface measurement (.f|x
. and mobile stations) for both meteorological and chemical
model (VanLoon et al., 2000) whereas a 1-hour frequency is

taken for TVM (meteorological model) coupled off line with data; (iv) airborne measurements (aircraft and balloon). Two
the chemistry model RAC%\]/I (Thunis and CFiJveIier 2000). It aircrafts were operated: the PIPER AZTEC o&&b France
Y ' . .and the ARAT of INSU (Institut National des Sciences

is evident that, in these cases, we cannot have a good a%'e I'Univers), with several flights during the studied days.

curacy of the species _transport, bepa_u se the meteorologm@ome of the main objectives of the ESCOMPTE campaign
data are averaged in time. The emission rates and the trans-

. X . . are to answer the following questions: 1- What is the respec-
port play an |mpprtant rolg n .the chemistry regime for the tive role of the various dynamic and chemical mechanisms
meso-scale studies, specially in case of complex cwcula’uonbn the pollutants redistribution 2 2- How to take the urban
For instance, if we use a 3-hourly meteorological dataset, & P )

roblem arisés during the afternoz;n as at 16 %ST ma occ'uemissions in the regional or global models into account? 3-
g sea breeze re imeg whereas at 1’9 LST a Iana breyeze OE:_an we develop an operational forecast of pollution period?
gime, Wi ' " O% What strategy is necessary to develop in order to reduce
set may already be effective. On the other hand, the offlmethe ollutants concentration 7
method is useful in large scale studies. P '
The aim of this study is to find a chemistry/transport
model, which reconciles two antagonistic requirements: a3 Meteorological modelling description
minimum CPU time and a maximum accuracy. To this end, it
is certainly better to use an online coupling between the meThe RAMS (Regional Atmospheric modelling System;
teorological and the photochemical models, since computerttp://www.atmet.com ; Cotton et al. (2003)) model is
as SGI 3800 are very powerful and fast for paralleled codesa paralleled mesoscale model allowing the simulation of me-
In this modelling, the RAMS (Regional Atmospheric Mod- teorological fields with horizontal scale spanning from one

elling Systems) meso-scale model (Cotton et al., 2003) hagilometer to about one hundred kilometers. It includes nested

Atmos. Chem. Phys. Discuss., 3, 3833-3867, 2003 www.atmos-chem-phys.org/acpd/3/3833/
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Fig. 1. (a) Geographical map and configuration of nested grids, grid 2 represents the ESCOMPTE domain; (b) A zoom on grid 2 with
location of some observation stations.

grids. Many investigations on regional pollution were previ-
ously made using RAMS model (Lyons et al. (1995); Mil- f
lan et al. (1997); Edy and Cautenet (1998); Cautenet et alk
(1999); Poulet et al. (2003)). :

Simulations have been performed using two nested gridsi
simultaneously to take the synoptic and local circulations F
into account. In a simulation with 2 nested grids, each grid E
covering a particular domain size (Figure 1), a two-way inter- [
active process is involved. Grid1 covered southern France, ¢
part of the Northern Spain and a part of the northern ltaly,
resulting in 36 square meshes of 15km. Grid2 representsf
the ESCOMPTE domain. It has 52 meshes of 3km. Wef
used a time step of 10 seconds and 35 levels in the vertif | EMISSIONS
cal dimension (the same in both grids) with 15 levels from f
surface to 1500m, which ensured a fine description of thef MEDITERRANEAN SEA
boundary layer. The coarse domain included the Lyons,f ... ...
Turin and Barcelona cities to the north, east and southwest
respectively. Moreover, it comprised the Pyrenees, Massifig. 2. NOx emission map for an ordinary day of July at 12 UTC
Central and Alps mountains. This topography introduces a
complex circulation associated with sea breeze. In the fine
grid (Grid2), we have Marseilles, Toulon and Avignon cities d’Océanographie de Marseille) for the shore data.
with the Alpilles hills, the Durance and Rhone valleys. The
meteorological fields have been initialized and nudged every
6 hours by ECMWF (European center for Medium-Range4 Emissions
Weather Forecasts) database. The simulation started on the
June 28th, 2000 at 00 UTC and ends on July the 1st, 2000 &4.1 Anthropogenic emissions
2100 UTC. The soil vegetation model included 30 classes
issued from USGS (United States Geophysical Survey) aA key point of the atmospheric chemistry is the influence
a 1km resolution. The patches configuration allowed us toof human activity on emissions. For example, humans have
keep the 1 km information. The topography at a 1km res-doubled the natural rate of N fixation (Vitousek et al., 1997).
olution was also provided by USGS. The sea surface temin fact, one of the important reasons to study atmospheric
perature was obtained from satellite and OOM (Observatoirechemistry in southeastern France is the high anthropogenic
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1.8 sources and July 21 and 22, 1997 for biogenic sources. A
! new and more realistic inventory with a high resolution (1
3

AVIGNON
km) specially dedicated to the ESCOMPTE experiment will
be available in 2003.

HNIMES

5 Two-way nesting

In mesoscale chemical and meteorological modelling, the
boundary conditions must be specified. Modelling can be
strongly influenced by them, especially, when there is a

ISOPRENE ' ;:1 strong flow crossing the borders. For chemistry/transport

EMISSION 8 models, the existence of a high emission near the study do-
Bt main can not be insignificant because a strong wind will

] transport a large amount of the emitted pollutants from the

MEDITERRANEAN SEA 3 0.0 outside source inside modelling domain. The boundary con-

ditions can be provided by global modelling results, which
generally have a resolution of about 50 x 50 km or more. This
Fig. 3. Isoprene emission map for an ordinary day of July at 12 crude resolution is not sufficient to obtain realistic results
uTC with respect to chemistry. In our study, we want to realisti-
cally retrieve the chemical fields in Grid2. In fact, the coarse
grid or Grid1 (15 x 15 km) was used to provide boundary val-
emission due to many industrial factories, a great number,es for the fine grid or Grid2 (3 x 3 km). Two-way nesting
of oil refineries, EDF (France Electricity) power stations s very important to obtain realistic simulations because at
and other large factories such as "Air Liquide” situated in ggch time step, the fine grid (Grid2) provides its data to the
the industrial zone of Fos-Sur-Mer or Berre Pond. In addi-cog5e (mother) grid, which in turn forces the fine (daugh-
tion, highways and the polluted cities such as Marseilles anqer) grid. The two grids communicate with each other in a
Toulon, in shore, and Aix-en-Provence or Avignon, inland, two-way scheme described in Clark and Farley (1984). In
increase the emissions. These high anthropogenic emissioRsarticular, such a scheme allows emissions far outside Grid 2
are illustrated in Figure 2, where the NOx emissions areyg influence pollutant budget within this Grid2. For instance,

shown at 1200 UTC for an ordinary day of July. we take the emissions of pollutants from Lyons, Barcelona
) ) o and Turin cities into account. The pollutants from Lyons are
4.2 Biogenic emission channeled in the Rhone valley and have an impact on the

. . . . ozone production in the ESCOMPTE domain.
This region is covered by a Mediterranean vegetation, pro-

viding important biogenic emission. In France, the results

of experimental data indicate a periodical annual evolution6é High-resolution meteorological simulation: compari-

of biogenic emissions characterized by a rapid growth from  son with the surface data and airborne measurements
March up to a maximum reached in July-August, followed

by a net decrease in September-October. Isoprene appears Bge redistribution of pollutants and therefore the ozone pro-
the most abundant species (Simon et al., 2001). This comduction is very dependent on meteorological conditions. The
pound is mainly due to Holm oak. In Figure 3, we can seeobserved meteorological situation during IOPO is summa-
the isoprene emission at 1200 UTC for an ordinary day offized in Table 1. Generally, it is not cloudy. On June 29, the

July. west-northwesterly wind prevailed; on June 30, a sea breeze
developed; finally, on July 1, the sea breeze was intensified
4.3 Database by a southwesterly flow.

To validate the simulated meteorological fields, we com-
For Gridl with a resolution of 15km, the emissions pare the model results to surface observations and airborne
were obtained from GENEMIS database. For the finemeasurements. Some of these comparisons are shown in Fig-
domain (Grid2), we used an inventory derived from ure 4 and 5. To compare the model issues with the station
GENEMIS and additional local data gathered in the data, we use the statistical method (Cai and Steyn, 2000). In
ESCOMPTE region Http://medias.obs-mip.fr: fact, we have many stations: about 5 for each of the 4 towns
8000/escompte ). For both grids, emissions were calcu- in the model area (Marseilles, Toulon, Marignane and Avi-
lated from data of 1994 for anthropogenic emission and 199fnon). These data can be strongly influenced by local effects.
for biogenic emission. Hourly values were used for eachMarseilles and Toulon are located near the shore; Marignane
mesh and for two days: July 5 and 6, 1994 for anthropogenidies in the center of the domain; Avignon is the furthest in
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Table 1. Meteorological situation during IOPO.

M. Taghavi et al.: Ozone simulation using nested grids

DATE SITUATION SITUATION CLOUDY TEMPERATURE WIND
IN THE | AT COVERAGE
UPPER AIR SURFACE
minimum maximum
June  29,| Strong westerly| Regime of | Partly cloudy between between Mistral, moderate to strong, ex-
2000 or northwest-| prevailing 18°C and| 29°C and| ceeding 12 m/s locally
erly flow northwesterly 20°C 31°C
flow
June  30,| Persistence shallow low Clear to partly| between around In the early hours, the wind i$
2000 of west- cloudy 14°C and| 30°C directed to the northwest sectar,
northwesterly 19°C weak to moderate (6 m/s in Ar-
flow les, 4 m/s in Marignane, 5 m/s
in Istres), then it turns to the
west sector strengthening to |5
- 7 m/s. After 18:00 UTC it
weakens, its orientation oscil-
lates between the southwest and
the southeast
July 01, | Progressive gap Little  active | Very cloudy the| between between Regime of breezes. In the
2000 of the ridge| front over | morning clear-| 16°C and| 25°C and | morning, the wind is weak<4
of height east-| the western| ing up early in| 20°C 30°C m/s) In Marighane the breeze
ward, forming| country the afternoon begins at about 08:00 UTC
(training)  of from the southwest-south and
a minimum blowing at a speed of 5 to 8 m/s
on the near at 19:00 UTC. Elsewhere (Art
Atlantic ocean les, Sainte Marie, Marseilles) it
generating 4 turns to the southeast south di-
southwesterly rection.
flow

land. The station data referred to as "hourly” have been avspecies and 64 reactions into account. It can account for
eraged over the last 15 minutes. In Figure 4, we note thathe main processes driving the ozone concentration in a pol-
the observed and modelled temperature for the three days dfited zone. The hydroperoxyl/ aldehyde conversion allows to
IOPO are in good agreement for all surface stations, the samdescribe the degradation of the various organic compounds
for the wind speed in Figure 4. from the anthropogenic emissions. The main 3 ways of
With respect to airborne data (Figures 5 and 6), potendsoprene oxidation (strongly emitted by Mediterranean for-
tial temperature, specific humidity, wind speed and direc-est) are taken into account. Our chemical module calculates
tion measurements are in good agreement with modelled valPAN concentration, which allows to represent NOy transport.
ues. However, we note some small differences for potentialLastly, the model includes N{@N,O5 equilibrium for night
temperature, wind speed and direction around 51500s andhemistry.
54500s (Figure 5). In these times AZTEC is situated in low
level (Figure 7) where the altitude is drawn versus time. For The chemical solver is the QSSA or Quasi Steady State
ARAT, wind speed and direction are different around 38500sAPProximation (Hesstvedt et al., 1978), faster than matrix
(Figure 6) in free troposphere (Figure 7), and for wind direc- Solver like Gear solver (Gear, 1971), but quite accurate
tion and specific humidity around 45000s (Figure 6) in low (Shieh etal. (1988); Dabdud and Seinfeld (1995); Saylor and
levels (Figure 7 for ARAT). Finally, we can say that the sim- Ford (1995)). At each time step and each mesh, chemical

ulated meteorological fields are very realistic and then theyrates are evaluated from temperature and pressure calculated

Madronich model (Madronich, 1987), which takes solar inci-
dent radiation and molecular properties of atmospheric gases
into account. These rates are updated every five minutes. Ac-
tinic fluxes are estimated by delta-Eddington approximation
The mechanism used is given in Annex 1. It is a condensedJoseph et al. (1976); Wiscombe (1997)). Three photolysis
version of MOCA 2.2 (Aumont et al., 1996). It takes 29 reactions, not integrated in the Madronich’s program, have

7 Chemical model
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Fig. 5. Wind speed and direction, potential temperature and specific humidity for AZTEC plane (flight of June 30, 2000 at 13:59 UTC)
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been added in this model: the quantum yield and the absorpealculated from a 1994 database for anthropogenic emissions
tion efficiency (Aumont et al., 1996). and from a 1997 file for biogenic emissions. When the air-
To reduce the CPU time calculation, we have developedcraft altitude is high, i.e. when the measurements are per-
an original way of chemical constant rate evaluation (Pouletformed within the free troposphere, we note weak ozone
et al., 2003). Chemical kinetic coefficients are calculatedvalues. For the lower levels, near the ground, the values
from a complex expression dependent on temperature andre generally high, except for the landing. Planes took off
pressure. Since temperature and pressure vary at every mesind landed at Marignane airport, which is very close to high
calculations are made for each of them and therefore requiremissions sources of NOx and they flied at low altitudes over
avery long time. In our scheme, a lookup table has been cresmokestacks. In this case, where there are a high NOx con-
ated for each chemical kinetic coefficient before simulationcentrations, the ozone titration is very probable, especially in
for all the temperature and pressure conditions in the atmothe absence of sufficient amount of VOC, or in other term,
sphere. So, during the run, RAMS-chemistry merely choosesvhen the NOx/VOC ratio is not favorable (Finlayson-Pitts
the coefficient fitted to the meteorological conditions in the and Jr., 2000). However, we remark that for both flights,
lookup table. The interest of such a method with a paralleledrun2 which takes the pollution from Grid1 into account gives
code is that CPU time is short: it allows to strongly reduce better results than runl.
the simulation time (for SGI 3800 computer : 1h30 CPU for

a simulated day).
8.2 Surface stations

8 Chemical results . .
For some surface stations, the numerical results are com-

In the ESCOMPTE region, the emissions are mainly anthro_pared with the ozone, carbon monoxide, sulphur dioxide and

. . ._nitrogen oxide observations. Figure 8 shows that for four sta-
pogenic and are located along shore (Figure 2), and speciall ;
: . ..~ tions, the ozone results of run2 follow better the observations
around the Berre Pond, but there are also biogenic emissio

r}%an runl. In Avignon, town located to the north of Grid2

from thg for'est inland (Figure 3). In the troposphere, ozF)ne Figure 1), on 29 and 30 June (0100 UTC to 4800 UTC), the
production is dependent on many parameters such as: dy-

namical conditions, radiation intensity, NOx/VOC ratio, etc.. 0zone values are higher than on July 1 (4800 UTC to 7200

It is sensitive to VOC and NOx emissions (Weimin et al., UTC) (Figure 8). On the 29th of June, the values are above

1997). The maximum in ozone occurs when there is a high70 Ppb because Qf tran;port of pollutants from nothern areas.
On the contrary, in Marignane, Toulon and Marseilles, towns

concentration in VOC and N_O).( that can t_;e due to emISSIonIocated near shore (Figure 1), the maxima of ozone are found
or transport (Dodge (1997b); Finlayson-Pitts and Jr. (1993))'f0r June 30. During this day, the wind is weak and the sea

The sensitivity of ozone production to each of these param, : .
) . . . breeze is well developed, we have a maximum of 80 ppb at
eters is variable. If one of these parameters is not taken int

. : Youlon and 70 ppb at Marignane. In Figure 9, for two stations

account correctly, an error in 0zone concentration occurs. . . ) )
Two runs are performed: runl with one grid, Grid 2 which (Marseilles and Aix), the NOx measurements are slightly dif-
: ! ferent from numerical results for both runs. Again, we note

represents the ESCOMPTE region; run2 with two nested . .
grids (Grid1 and Grid2). To evaluate the skill of RAMS- that run2 is always better than runl. The observations show

chemistry model, we compare the aircraft and surface stathat the NOx are limited only at Aix on June 29. The same
. y ' omp . ) occurs at Aix and Marseilles on July 1 (which is a Saturday).
tions measurements with numerical results. During the run

. . ) . . The NOXx levels are very strong for both towns on June 30
at each time step, the coordinates of aircraft (altitude, lat"which is a Friday (a day of departure for summer holidays).
tude, longitude) are noted and the fitted numerical values are. Figure 9, we can see the CO variations for the three days
written in a file. Then the modelled vqlues corrgspond ®*The levels :':1re high, particularly on June 30 and July 1. The
actly to the same place and the same time than aircraft. numerical results are better the first day (where the traffic is
regular) than the next days. In Figure 9 we display the time
evolution of the S@ concentration for two stations (Aix and

Figure 7 presents the comparisons between model results arﬁngnon). In Aix, there is a local SQemission. In Avignon, :

: i . e levels are low, except on the last day because of synoptic
airborne data during IOPO for runl and run2. For both ﬂlghtstransport (Southerly flow). For both cases, run2 is slightly
(AZTEC and ARAT), the modelled ozone curve follows the better than runi ' '
observed ozone curve (same maximum and minimum), with, '
however, a weak, but systematic underestimation in model We have examined four compounds during three days, and
values. We think this difference could originate from two each of them has a different time evolution due to their dif-
reasons: (i) our chemical model includes the main speciesferences in nature: ozone is a secondary pollutant; CO is an
but not all, and (ii) errors can exist in emissions rates datanert tracer; NOx is a primary pollutant and is driven by pho-
and in sources locations. Recall that these emissions werechemistry; finally, S@is a primary pollutant.

8.1 Aircraft measurements
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Fig. 7. Ozone concentration, observed with AZTEC plane (June 30, 2000) and ARAT plane (July 01, 2000), and modelled using only one
grid (Runl) and using two nested grids (Run2)
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Fig. 8. Time variation (UTC) of observed and modelled (Runl and Run2) ozone concentration (ppb) from June 29 - July 01, 2000 for 4
cities: Avignon inland in north of ESCOMPTE domain, Marignane in center, Marseilles and Toulon in shore.
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Fig. 9. Time variation (UTC) of observed and modelled (Runl and Run2) NOX, &@ CO concentration (ppb) from June 29 - July 01,
2000 for 3 cities: Avignon inland in north of ESCOMPTE domain, Aix-en-Provence close to center and Marseilles in shore.

8.3 Discussion the contrary, the S©concentration is well retrieved. We are

in the case where the inventory is not adapted for NOx and
For the four stations of Marignane, Marseilles, Toulon and CO- During this day, the northerly wind is weak and the sea
Avignon, and during the three days of IOPO, we have anPreezeis wgll developed. Photochem|§try is active an.d ozone
ozone peak every day, in spite of the fact that the meteorologP€aks are higher near the shore (Marignane, Marseilles and
ical and chemistry regimes are very different. The first day Toulon) than inland (Avignon).
(Thursday, the 29th of June) is a normal day as regards emis- On the third day (July 1), we can see in Figure 9, from
sions, because the levels of CO,Sfdd NOx concentrations 4800 to 7200 UTC, that the CO concentration is still high be-
are not very high (Figure 9, from 0000 to 2400 UTC). The cause it is an inert gas, and, moreover, the wind is weak and
sea breeze is weak and is associated with a northerly synopherefore the diffusion is not efficient. During this day (Sat-
tic flow (Mistral). The ozone production is more important urday), the traffic is less important than during the previous
in Avignon than in the other cities because the channellingday. The sea breeze is associated with a weak southwesterly
along the Rhone valley brings the pollutants from the northwind. The photochemistry is active and we have an ozone
region. In this case, the impact of Lyons city must be takenproduction with limited NOx (Dodge (1997b); Finlayson-
into account and this is the reason, for which run2 is betterPitts and Jr. (1993)). We remark that S€oncentration is
than runl. For this day, in Figure 10, we can see that the maxhigher in Avignon than during the previous days at this same
imum in ozone at 0900 UTC in Grid 2 is due to the northerly place, where there is no emission, because of the southwest-
flow which transports the pollutants along the Rhone valley. erly flow.

The second day (June 30), the traffic is very important be- Although the June 30 and the July 1 present different
cause it is the departure of summer holidays, so that the emiscthemistry and meteorological conditions, the ozone values
sions are wrong because they refer to a normal day We caple falrly retrieved in both the mixed bOUndary Iayer and the
see in Figure 9, from 2400 to 4800 UTC, that the high levelsfree troposphere (Figure 7).
of NOx and CO are not retrieved by either runl or run2. On  Throughout this study, the numerical results from run2 ex-
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Fig. 10. Ozone concentration (ppb) and Wind speed(Ms Left: Grid 1, Right: Grid 2; June 29, 2000 at 9:00 UTC

plain better the redistribution of chemical species than thoseand ozone redistribution are compared with aircraft measure-
from runl. However, this method is more relevant to retrievements and four surface stations during IOP0. Primary species
the ozone concentration, which is a secondary species thaike carbon monoxide, nitrogen oxides and sulfur dioxide

the concentration of primary compounds like NOx or.30  are investigated in several stations. The 2-grid run looks
a polluted region. We have remarked that the emission invensubstantially better than the one grid run because the for-
tory has a strong impact for the species locally emitted. Furmer takes the outer pollutants into account. However, this
ther investigation using the measurements of the campaign imethod is more relevant to retrieve the ozone concentration,
2001, will compare the results obtained from this inventory a secondary species, than the concentration of primary com-

and a new one specially built for the ESCOMPTE experi- pounds like NOx or S@which are closely linked to emission
ment. sources. The impact of the channeling along the Rhone val-

ley has been demonstrated with run2. Dynamical processes
) (synoptic flow and the sea-breeze circulation) are involved to
9 Conclusions explain the ozone production and the redistribution of CO,
NOx and SQ.
We can conclude that the condensed chemistry code sat-
isfactorily simulates the chemical species redistribution for

to retrieve 'the main maxima of ozone and 'to follow 'Fhe an urban polluted zone where the meteorological circulations
photochemistry of a polluted zone. In the view of saving are complex (topography and sea breeze)
CPU time, the chemical kinetic coefficients and photolysis '

rates are precalculated into look up tables. The CPU time

is 1H30 on SGI 3800 computer for a simulated day overAppendix: Chemical mechanism (MOCA 2.2)

the ESCOMPTE domain. Two runs are performed. Runl

with one grid and run2 with two nested grids. The sim- Table 2 demonstrates the chemical mecanism used in MOCA
ulated meteorological fields (wind, temperature, humidity) model.

RAMS-Chemistry, the RAMS code coupled online with a
chemistry model (MOCA 2.2), including 29 species, allows
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Table 2. Chemical mechanism (MOCA 2.2)
Chemical mechanism (MOCA 2.2)

N° | Reaction A N E

1 O3 + NO =>NO; 1.8E-12 0 1370
2 O3 + NOy =>NOs 1.2E-13 0 2450
3 O3 + OH =>HO, 19E-12 0 1000
4 O3 + HO, =>0H 14E-14 0 600
5 NO + NO; =>NO; + NO, 1.8E-11 0 -110
6 NO + HO, =>nothing 3.7E-12 0 -240
7 NO; + NO3 =>NO + NO, 7.2 E-14 0 1414
8 OH + HO, =>nothing 48E-11 0 -250
9 OH + HyO3 =>HO, 29E-12 0 160
10 | HO3 + HOy =>H205 2.2 E-13 0 -620
11 | HO2 + HO; + M =>H20, + M 1.9E-33 0 -980
12 | NOs + HO2 =>HNO3 9.2 E-13 0 0

13 | NO3 + HO; =>0H + NO, 3.6 E-12 0 0

14 | NO+NO+M=>NO; +NO; + M 6.93E-40 0 -530
15 | OH+ HNO; =>NO- 15E-12 0 -360
16 | OH+ CO =>HO, 1.5E-13 0 0

17 | OH+CO +M=>HO; + M 3.66E-33 0 0

18 | NO+OH (+ M) =>HONO (+ M) Falloff

19 | NO2; +OH (+ M) =>HNO;3 (+ M) Falloff

20 | NO2 +HO; (+ M) =>HNO4 (+ M) Falloff

21 HNO4 (+ M) =>NO; + HO, (+ M) Falloff

22 | NO2 + NO3z (+ M) =>N205 (+ M) Falloff

23 | N2Os (+ M) =>NO; + NOs3 (+ M) Falloff

24 | OH+SG (+ M) =>HO; + HaSOu(+ M) Falloff

25 HO2+ HO; =>H202 Special

26 N2O5 =>2HNG; Special

27 O3 + hv =>20H Photolyse

28 0O30LSB =>nothing Special

29 NO; + hv =>NO + O3 Photolyse

30 | HxO3 + hv =>0H + OH Photolyse

31 NOs; + hvy =>NO Photolyse

32 NO3 + hv =>NO. + O3 Photolyse

33 HONO + hv =>NO + OH Photolyse

34 | <RO; >+ NO =>NO; + HO, 4. 2E-12 0 -180
35 | <RO; >+ HO,; =>ROO0OH 4. 1E-13 0 -790
36 | <NONO, >+ NO =>NO, 4, 2E-12 0 -180
37 | <NONO; >+ HO; =>RO0OH 4. 1E-13 0 -790
38 | OH+HCHO =>HO, + CO 1.25E-17 2 -648
39 | OH + CH;CHO =>CH3COG 5.55E-12 0 -311
40 | CH3COO; + NO =>NO; + HCHO + <RO; > 2.0E-11 0 0

41 | HO, + CH3COQ =>0.30; + 0.7 ROOOH 4.3E-13 0 -1040
42 | C2H5;CHO + OH =>CyH5CO0; 8.5E-12 0 -252
43 | CoH5CO0; + NO =>NO; + CH3CHO+ <RO; > 2.0E-11 0 0
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44 | CyH5CO0;+ HO; =>0.3 03 + 0.7 ROOOH 4.3E-13 0 -1040

45 | CyH5CO0:+ NOy =>PPN 8.4E-12 0 0

46 | PPN =>C;H5COQO;+ NO, 1.6E17 0 14073

47 | O30LSB+ SQ =>H2SOy 1.0E-13 0 0

48 | ROOH + OH =>0H 1.0E-12 0 -190

49 | ROOH + OH =><R0;> 1.9E-12 0 -190

50 | ROOH + OH =><RO;> Falloff

51 | CH3COO; + NO; (+M) =>PAN (+M) Falloff

52 PAN (+M) =>CH3COO; + NO; (+M) Photolyse

53 HCHO + hv =>2HO, + CO Photolyse

54 HCHO + hv =>CO Photolyse

55 CH;3;CHO + hv =>HCHO + <RO;>+HO, + CO Photolyse

56 C3H5CHO + hv =>CH3CHO + <RO;>+HO, + CO Photolyse

57 | CsHg + OH =>CH3;CHO + HCHO +<RO; > 4.85E-12 0 -504

58 | CsHg + OH =>CH3;CHO + HCHO +<RO;> 2.54E-11 0 -410

59 | ISOP + G =>0.5 HCHO + 0.5 GH;CHO+ 0.275 QOLSB + 0.4 CO + 0.28| 1.23E-14 0 2013
HO2+ 0.34 CH,CHO + 0.07 GHg + 0.15 OH + 0.31<RO; >

60 | ISOP + NG =>HCHO + GH5;CHO + NO;+ <NONO,> 2.54E-11 0 1080

61 | Os + C3Hg =>0.53 HCHO + 0.5 CHCHO + 0.225 QOLSB + 0.28 HQ + | 5.51E-15 0 1878
0.4 CO + 0.31 HCHO + 0.3kR0O,>+ 0.07 CH,+ 0.15 OH

62 | CgHg + OH =>CH3CHO +<RO;> 4.85E-12 0 -504

63 | CyHs + O3 =HCHO +0.37 QOLSB+ 0.44 CO + 0.12 H® 9.14E-15 0 2580

64 | CyH4 + OH=>al HCHO + a2 CHCHO +<RO;> 1.96E-12 0 -438

where the stoechiometric coefficients al and a2 depend on temperature
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IV.3 - Résultats de simulation des POI2a et POI2b: Impact de la dynamique

IV.3.1 - Validation des champs chimiques

Finalement apres avoir effectué tous les tests de sensibilit¢é pour obtenir la simulation des
champs météorologiques la plus réaliste possible, la simulation des champs chimiques a été
réalisée. Les simulations avec 2 grilles et avec I’inventaire d’émission (MEI) mis a jour pour
les POI2a et POI2b donnent les meilleurs résultats. Toutefois, nous avons utilisé le pré
inventaire d’émission pour la POIO, seul disponible. Les champs chimiques simulés ont été
comparés aux mesures de surface et en altitude. Un ensemble de ces comparaisons pour
I’0zone, le CO, les NOx et le SO2 pour des stations de surface et des mesures aéroportées,
durant la POIO, a été présenté dans le paragraphe précédent dans le cadre de la publication
ACP (Figures 7, 8 et 9) ou I’on montre I’importance d’utiliser des grilles imbriquées pour des

modeélisations méso-échelle.
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Figure IV.5 — Comparaison du profil vertical de la concentration d’ozone a Aix-les-
Milles mesuré par le lidar Alto et les valeurs simulées, le 22/06/2001 (POI2a) pour
9HTU,12HTU et 1SHTU
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Les figures 6, 8, 9 et 11 présentées dans le paragraphe IV.4 concernant la publication soumise
a Atmos. Res. montrent ces comparaisons a la surface pour des espéces primaires et
secondaires, durant les POI2a et POI2b, pour les deux inventaires d’émission (PEI et MEI).
On voit que pour les NOx les résultats numériques sont plus proches des valeurs observées
pour le cadastre a haute résolution (MEI), alors que pour une espéce secondaire comme
I’ozone c’est plus difficile de se prononcer. Les figures 7 et 10 présentent pour 1’ozone, la
différence instantanée entre les observations et les valeurs simulées et la valeur moyenne de la
valeur absolue de ces différences pour les POI2a et POI2b. En moyenne, les résultats sont
meilleurs avec le cadastre MEI.

Les figures 4 et 5 de la publication soumise a Atmos. Rech. montrent les comparaisons entre
les valeurs simulées et les mesures de 1’avion Dornier pour le 22 juin (POI2a) et de ’ARAT
pour le 25 juin (POI2b). Pour les deux cas, on peut voir que le cadastre (MEI) permet de
mieux retrouver les valeurs observées, notamment dans les basses couches.

Ozone (ppb)
90

87,5
85
82,5
80
77,5
75
72,5
70
67,5
65
62,5
60
57,5
55
52,5
50
47,5
45

y (km)

—20.

—40.

—60.

—-80.

—100.

—120.
—-60. —40. —20. 0. 20. 40. 80. x (km)

Figure I'V.6 — Concentration d’ozone a 700m, le 22/06/2001 a 1SHTU.
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Beaucoup d’autres comparaisons ont été effectuées. Nous présentons dans la figure IV.5, la
comparaison pour le 22 Juin 2001 (POI2a) avec les mesures fines d’ozone du Lidar ALTO
situé¢ a Aix les Milles (station au centre du domaine), qui montrent de nombreuses couches
stratifiées dans la couche limite. Les valeurs simulées ont le méme ordre de grandeur que les
valeurs observées. A 9HTU les deux profils (observé et calculé) sont trés proches, les
stratifications sont peu marquées avec du 60ppb au sol et du 40ppb en moyenne au-dessus de
100m d’altitude.

A 12HTU, le maximum de 90ppb est retrouvé au sol, ainsi que le minimum de 60ppb vers
100m d’altitude. Par contre le minimum de 30ppb au niveau 500m n’est pas retrouvé, mais le
minimum est marqué avec une valeur de 50ppb. A 15HTU ou les ascendances sont plus
marquées et les couches stratifiées plus importantes, on retrouve bien la tendance autour de
100m a 200m, le minimum de 30ppb autour de 600m n’est pas simulé¢. Nous pouvons
remarquer que dans la figure IV.6 qui représente une coupe des concentrations d’ozone a
700m d’altitude, un noyau de valeurs faibles (45ppb) se situe bien aux alentours d’Aix les
Milles. Par contre, au-dessus de 1200m, les valeurs de 70ppb sont reproduites.

IV.3.2 - Différents régimes chimiques : titration ou production d’ozone

Dans la premiére section de ce chapitre nous avons indiqué une possibilité¢ de titration
d’ozone dans un environnement a forte émission de NOx comme la région de Fos. Nous
avons remarqué qu’il se produit un trou d’ozone dans la nuit a cet endroit fortement pollué,
dans un régime extréme de COV limité. Par exemple, le 29 Juin 2000 dans le cas de la POIO
ou I’on a un flux important de nord ouest, qui partage le domaine en zone avec peu d’ozone
(< 20ppb) et une autre zone plus au nord-est du domaine, avec de 1’ozone supérieur a 20ppb.
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Figure IV.7 - Coupe horizontale en surface de I’ozone et du NO2, POIO0, (29/06/2000 a
OH TU).
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Prés de 1’étang de Berre ou les émissions de NOx sont trés importantes et ou il n’y a pas de
photochimie (la nuit), on observe (Figure IV.7) un panache trés faible en ozone (< 10ppb)
associé au panache enrichi en NOx (6-7 ppb).

Un autre phénomene, qui nous est apparu intéressant, est observé dans une coupe méridienne
au niveau de 1’étang de Berre, pour la POI2b ou le phénoméne de brise est bien établi (Figure
IV.8). Le maximum d’ozone, a OHTU, se situe au-dessus de la mer, vers 200m d’altitude, et
nous observons, localisées au-dessus de 1’étang de Berre, de tres faibles valeurs d’ozone, dues
a une titration d’ozone. A 13HTU, la photochimie s’active et le panache d’ozone est situé a
I’intérieur des terres avec des valeurs supérieures a 100ppb.
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Figure IV.8 - Coupe méridienne de la concentration d’ozone et de la vitesse au niveau de
I’étang de Berre (POI2b) pour OHTU, 6HTU, 13HTU et 1S8HTU.
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A 18HTU, nous observons un minimum d’ozone au niveau de la zone de forte émission
(’étang de Berre), alors que le maximum d’ozone est sorti de la grille 2 et se retrouve dans la
grille 1 (pas montré.). La titration d’ozone sur la zone de forte émission fait un trou dans le
panache d’ozone formé dans la journée. On observe une zone de concentration relativement
plus forte sur la mer et un deuxiéme maximum sur le continent mais bien a I’intérieur des
terres. Ces deux maxima ont été écartés (coupés) par cette titration.

IV.3.3 - Impact des mécanismes dynamiques sur la formation du panache d’ozone

Les simulations démontrent que la dynamique joue un role important sur la formation du
panache d’ozone et déterminant sur sa localisation. Il est évident que cela est relié aussi aux
localisations des sources d’émissions. Donc, ce genre d’étude pourrait étre utilisée pour
vérifier 'impact d’un site industriel avant son installation. Dans le chapitre III nous avons
examiné les conditions dynamiques pour les trois POI étudiées. Les POI2a et POI2b ont des
caractéristiques intéressantes, d’abord parce qu’elles se suivent, et sont assez différentes mais
représentatives des conditions généralement rencontrées dans la région ESCOMPTE : un flux
de nord pour la POI2a qui s’affaiblit et un flux de sud qui renforce la brise pour la POI2b.
Nous allons examiner de plus pres, cet impact de la dynamique sur le régime chimique.

1V.3.3.1 - Les cellules convectives

La figure IV.9 représente dans une coupe méridienne au niveau de Marseille, la redistribution
verticale de quatre composants chimiques : un produit secondaire (ozone) et trois autres
espéces primaires trés réactives chimiquement (NO2, et Propéne, composants
anthropogéniques, émis par la zone industrielle et urbaine de Marseille; I’Isoprene,
composant biogénique, émis par la végétation a I’intérieur des terres). Les graphes de la figure
IV.9 correspondent a 11HTU du 25 Juin 2001 (POI2b). Sur ces graphes, nous pouvons voir :
1- les polluants sur la mer jusqu’aux environs de 200m d’altitude sont balayés par la forte
brise a I’intérieur de continent. (La concentration est faible pour toutes les especes). Les
émissions sont trés localisées sur Marseille sauf celle de I’isopréne que 1’on retrouve
essentiellement au nord du domaine.

2- Les zones d’ascendance associées a la circulation de brise élevent en altitude les
composants anthropiques : le relief de I’Etoile emmeéne les NOx et le propéne a 600m
d’altitude. Par contre, les espéces biogéniques sont treés diluées (500ppt). Le rapport de
COV/NOx est environ égal a 1/40 au-dessus de Marseille, donc c’est un régime limité en
COV. On a de tres faibles valeurs d’ozone au niveau de la ville de Marseille.

3- Loin de Marseille, (troisiéme vallée qui est celle de la Durance), nous observons moins de
pénétration de NOx et plus de présence d’Isoprene. Cela diminue le rapport COV/NOx aux
environs de 1 (toujours dans un régime COV limité), et on a un maximum de production
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d’ozone. Il faut noter qu’une grande partie d’ozone qu’on observe a cet endroit est di a la
canalisation de la vallée de la Durance.

A cet endroit, au niveau du front de brise, il y a une forte ascendance (voir le paragraphe 3 du
chapitre III) qui répartit ’ozone au-dessus de cette circulation de brise. On retrouve un
maximum d’ozone au-dessus de 400m sur la mer et vers 800m au-dessus de Marseille.

Sur la figure IV.10, ou sont représentés les champs d’ozone en surface et en altitude (850m),
nous pouvons voir deux situations extrémement contrastées. En surface la concentration
d’ozone est relativement homogene, faible sur la mer et le long du littoral, forte a I’intérieur
des terres avec un maximum a 100ppb.

Ozone (ppb) NO, (ppb)

95 40
z (m)
92,5 . 38

90’ 1800 N 02

85 16004

z (m)
18001

16004

80 1400

77,5
1200" 75 1200

70 10004

800 .

600.

52,5 400.+

47,5 2004

—120. —100. —-80. —60. —40. —20. 0. y (km) —120. —100. —80. —60. —40. —20. 0. y (km)

Isopréne (ppb) Propene (ppb)
z (m) 1,30 z (m) 0,28
1800 ) 125 41g00. A 026
Isopréne LB Propene .
' 0,24
16004 1,10 1600. 4
108 0,22
100 1400 '
14004 0.95 .
0,90 0,2
0.85
12004 0.80 1200. 0’18
075 0,16
1000.1 0,70 1000.
0,65 0,14
0,60 |
800 0,55 800. 012
0,50
6001 I 0,45 600. 0,1
0,40
0,35 0,08
400 0,30 400
I 0,25 I0,06
200 I gﬁg 200. I0'04
< Marseille e < Marseille 0,02
0 ! 0

—120.  —100. -80. —60. —40. —20. 0. y (km) —120.  —100. —80. —60. —40. —20. 0. y (km)

Figure IV.9 - Coupe méridienne de la concentration de 4 composants chimiques (O3,
NO2, Isoprene et C3H6) au niveau de Marseille, POI2b, 11H TU.
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Figure IV.10 Coupe horizontale des champs d’ozone a la surface et a 850m d’altitude
pour la POI2b (25/06/2001 a 11H TU)
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Figure IV.11 - Coupe horizontale de concentration d’ozone en surface (POI0, 30/06/2000
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En altitude (850m), ’impact des cellules convectives est trés marqué. Le champ d’ozone est
trés contrasté. Au-dessus de la mer et du littoral, les valeurs sont importantes 80ppb avec
quelques maxima a 90ppb (Marseille et Toulon), puis des minima dus a des zones de
subsidence, et enfin de fortes valeurs au nord du domaine avec des maxima a 100ppb.

1V.3.3.2 - La canalisation dans les vallées

Un autre mécanisme dynamique observé dans le domaine ’ESCOMPTE dans le paragraphe
3 du chapitre III a été la canalisation. Dans un premier temps, nous avons présenté la
canalisation des espéces chimiques dans la vallée du Rhone (publication ACP). Cependant,
nous avons vu que pour la vallée de la Durance, il était possible d’observer un vent
catabatique qui descend la vallée, de direction nord est (Figure II1.21.a). C’est le cas de la
POIO ou le vent qui descend, transporte des masses d’air peu chargées en polluant. Ce
mécanisme a pour conséquence de faibles concentrations d’ozone dans la vallée de la Durance
(30ppb), valeur qui persiste encore a 12HTU (Figure IV.11).
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Figure IV.12 - Coupe horizontale de concentration d’ozone en surface (POI2a,
21/06/2001 2 11HTU).
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Par contre, pour la POI2a par exemple, on observe un vent qui remonte la vallée associée a la
brise de mer (Figure II1.21.b). Les masses d’air hautement polluées provoquent la formation
d’un maximum d’ozone, avec des valeurs de 70ppb qui suivent la vallée (Figure IV.12)

1V.3.3.3 - La brise de terre a Toulon

Dans le chapitre III, nous avons caractérisé une brise de terre associée a des vents
catabatiques dans la nuit de 26 Juin 2001 (POI2b) a Toulon. La circulation de brise de terre
est une circulation de dimension trés petite, une vingtaine de kilométres en extension
horizontale et 300 m en extension verticale. Ce vent qui va de la terre vers la mer, empéche
les polluants primaires comme le NO2 de diffuser et nous avons un maximum dans les basses
couches au niveau de Toulon (Figure IV.13).
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Figure IV 13 : Coupe méridienne de concentration de NO2 au niveau de Toulon (POI2b,
28/06/2001 2 OHTU).
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Comme nous avons vu dans les paragraphes précédents, ces fortes émissions de NOx, en
I’absence de phénoméne de photolyse, vont titrer 1’ozone et vont séparer le panache d’ozone
formé au long de la journée en deux parties : une sur la mer et une autre partie sur le continent
(Figure IV.14). Bien que ce jour-1a, nous soyons en présence de flux de sud, nous observons
I’existence de cette circulation locale qui a une répercussion sur la concentration d’ozone
jusqu’a 200m d’altitude.
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Figure IV.14 - Coupe méridienne de concentration d’O3 au niveau de Toulon (POI2b,
28/06/2001 2 OHTU).
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IV.3.4 - Conclusion

Aprés avoir validé les simulations effectuées avec le modele RAMS Chimie, par des
comparaisons avec des stations en surface, des mesures aéroportées ou des mesures LIDAR,
nous avons examiné I’impact de la dynamique sur les champs chimiques : espéces primaires
ou secondaires, dans cette région a relief trés contrasté et a circulation trés complexe. Le flux
synoptique, la circulation de brise de mer ou de terre, la canalisation dans les vallées peuvent
accumuler les polluants d’espéces primaires comme les NOx, les COV dans certaines zones et
entrainer des titrations d’ozone dans ces zones trés localisées ou des productions d’ozone
suivant les valeurs du rapport NOx/COV. Les cellules convectives modifient trés fortement le
champ d’ozone en altitude avec des zones de forte concentration dues a des ascendances et de
faible concentration dues a des subsidences. Donc ce genre d’étude peut étre utilisé pour
vérifier I’impact d’un site industriel avant son installation dans une région.
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IV.4 - Etude du role d’émission

On sait trés généralement que les émissions ont un role clé sur la chimie de 1’atmosphére. Cet
impact est encore plus important sur la pollution des zones polluées comme les zones
industrielles, urbanisées et pré-urbanisées. Un débat scientifique et politique actuellement est
la réduction des rejets. Trouver une bonne stratégie de réduction des émissions est a I’ordre du
jour dans la communauté scientifique. Dans la définition du projet ESCOMPTE, I'un des
objectifs majeurs est d’étudier le véritable role des émissions. Dans cette thése nous nous
sommes engagés a mener une étude sur le role des émissions.

Dans la base de données ESCOMPTE, la possibilité d’utiliser deux cadastres d’émission (PEI
et MEI), nous a donné la bonne occasion de réaliser cette ¢étude. Le cadastre PEI (Pre
Emission Inventory), issu du cadastre GENEMIS, est moins bon que le cadastre MEI (Main
Emission Inventory), qui a été concgu pour le domaine ESCOMPTE avec une haute résolution
(1km). Les principales différences entre les deux cadastres sont illustrées par les figures 1 et 2
de la publication. Deux simulations correspondant aux POI2a et POI2b, ont été effectuées
avec ces deux différents inventaires d’émission. Les résultats numériques des deux
simulations ont été comparés avec les observations des stations de surface (figures 6, 8, 9,11
de la publication) et aussi en altitude aux moyens des mesures aéroportées (figures 4 et 5 de la
publication). Ils montrent que I’erreur dans la localisation des sources d’émission peut
fortement influencer les résultats de simulation pour la redistribution des espéces primaires.
Pour la localisation et la formation du panache d’ozone (espéce chimique secondaire), on
observe une différence moins importante que dans les résultats précédents, mais cette derniére
existe soit au niveau de la valeur, soit au niveau de son emplacement. Les régimes chimiques
permettent d’interpréter ces résultats. L’étude générale du modéle boite sur le comportement
de la production d’ozone vis-a-vis de différente concentration de NOx et de COV, présenté
dans le chapitre 2, explique ponctuellement le régime gouvernant dans une parcelle. La
production d’ozone est un mécanisme non linéaire, et s’il y a assez d’émission d’especes
primaires pour se situer dans le régime chimique a forte production d’ozone, peu importe la
quantité réelle de polluants primaires, dans la mesure ou le seuil est dépassé.

Ces comparaisons ont permis d’autre part de vérifier la dépendance aux émissions pour
obtenir les champs chimiques simulés. Un cadastre qui a des émissions 1/3 en moyenne plus
basses que le cadastre a haute résolution, donne tout de méme des pics d’ozone. Les
simulations indiquent qu’une réduction de 30% sur I’ensemble des émissions ne peut pas
empécher I’occurrence d’un épisode de pollution dans le domaine.

Cette étude caractérise d’une part I’intervalle d’erreur venant d’'une mauvaise localisation des
sources d’émission et d’autre part la conséquence de la sous estimation des émissions.

Cette étude fait 1’objet d’une publication qui a été soumise dans le journal Atmospheric
Research dans le cadre de I’issue spéciale ESCOMPTE.
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Abstract

During ESCOMPTE campaign (June 10 to July 14, 2001), two pollution events observed
during an intensive measurement period (IOP2a and 10P2b) have been simulated. The
comprehensive RAMS model, version 4.3, coupled on-line with a chemical module including
29 species is used to follow the chemistry of a polluted zone over Southern France. This on-
line method takes advantage of a parallel code and use of the powerful computer SGI 3800.
Runs are performed with two emission inventories: the EPI (Emission Pre Inventory) and the
MEI (Main Emission Inventory). The later is more recent and has a high resolution. The
redistribution of simulated chemical species (ozone and nitrogen oxides) is compared with
aircraft and surface station measurements for both runs at regional scale. We show that the
MEI inventory is more efficient than the EPI in retrieving the redistribution of chemical
species in space (three-dimensional) and time. In surface stations, MEI is superior especially
for primary species like nitrogen oxides. However, in order to simulate and forecast ozone
peaks, a crude inventory such as EPI seems sufficient for an air quality model. To understand
the realistic geographical distribution of pollutants and to obtain a good order of magnitude
in ozone concentration (in space and time), a high resolution inventory like MEI is necessary.
Coupling RAMS-Chemistry with MEI provides a very efficient tool able to simulate pollution
plumes even in a region with complex circulations such as the ESCOMPTE zone.

1. Introduction

Air quality models require emission inventories of individual compounds with high temporal
and spatial resolution. Many modeling have been performed with more or less detailed
inventories: at urban scale in the EVA experiment for the town of Augsburg (Slemr et al.,
2002), at regional scale in the ESQUIF experiment for the city of Paris (Vautard et al, 2003)
and in central California for the city of San Francisco (Linsey et al, 2002). These studies show
that the uncertainty of numerical results of atmospheric models is a complex function of
uncertainties of emissions of ozone precursors.

The ESCOMPTE (Expérience sur Site pour COntraindre les Modeles de Pollution
atmosphérique et de Transport d'Emissions) project, which was conducted over south-eastern
France in summer 2000 and 2001, was funded by the French ministry of environment. During
this campaign, surface and airborne measurements of dynamics and chemistry have been
carried out (Cros et al, 2003). A large amount of air quality and meteorological data were

* Corresponding author. Tel: +33 473405276; Fax: +33 473405136
E-mail: M.Taghavi@opgc.univ-bpclermont.fr
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collected during four high pollution events (Intensive Observation Period, IOP) in view to
help air quality models development. During this experiment, a high resolution emission
inventory (1km) was developed by Francois et al.(2004, this issue) for these photochemical
pollution episodes. This inventory is referred to as Main Emission Inventory (MEI) in this
study. It is designed to serve as an input of air quality models at regional scale so as to qualify
those models. Model outputs are compared to measurements acquired during the IOP’s. The
work presented here is intended to help understand complex issues such as the relations
between concentrations and emissions, dynamics and high pollution levels, the interaction
between rural and urban atmosphere, the influence of aerosols on photochemical pollution,
and the amounts of NOy and VOC transported to the free atmosphere. It is intuitive that a
high resolution emission inventory will give better results than an averaged one, but here, we
evaluate the impact of this improved inventory.

In this study, we use the RAMS (Regional Atmospheric Modeling Systems) meso-scale
model (Cotton et al, 2003) coupled online with the MOCA 2.2 chemical model (Aumont et al,
1996). This combined model will henceforth be referred to as RAMS-chemistry. In a previous
work, we had studied an intensive episode (IOP0) of the ESCOMPTE pre-campaign in 2000
(Taghavi et al, 2004a) with this model, which proved able to accurately retrieve dynamics and
the ozone, carbon monoxide, sulphur dioxide and nitrogen oxides fields as well. This
simulation made use of an old emission inventory, the Emission Pre Inventory (EPI).

In this paper, we first display the emission databases, the models, and the meteorological
conditions. We compare the modeled chemical fields with the observed values (surface
station and aircraft measurements) for both emission inventories (the EPI and MEI) and for
two different sets of meteorological conditions (IOP2a and IOP2b). Finally, we highlight the
need for a high resolution and accurate inventory in a region with complex terrain: sea shore,
mountains, deep river valleys, contrasting vegetation, where intricate circulations (land/sea
breeze, valley channeling, and ascents/descents due to topography) may develop.

2. Emission inventories

Since the composition of the atmosphere is directly related to the emission fluxes, the
assessment of these data is a key point for testing models. Two emission inventories, EPI and
MEI, are used to drive the model. The former spans over two nested grids. Grid 1 consists of
a large domain (500km x 500km), whereas grid 2 is a smaller domain (150km x 150km). Grid
2 is included in grid 1. The latter covers a single grid only.

The EPI database has been established from the already existing GENEMIS European
inventory developed by Rainer Friedrich (IER, Stuttgart). The data include 36 anthropogenic
species and 5 biogenic species. The biogenic VOC emissions (isoprene and monoterpenes)
have been generated from biogenic COV emissions algorithms by Guenther et al. (1995).
PAR, temperature, and emission factors for different species were measured in situ (1997) or
derived from BEMA (Biogenic Emission of the Mediterranean Area) measurements during
campaigns in 1995-1996. Anthropogenic emissions available for 1994 have been used.
Ambient temperature for the year 1997 and type of day (week vs. week end) have been used
to generate emission data over the ESCOMPTE zone. This inventory covers both grids: the
finer grid 2 has been established on an hourly time basis and with a 3 km spatial resolution,
and provides the biogenic and anthropogenic emissions; the coarser grid 1 provides the
anthropogenic alone with a 9 km resolution. EPI corresponds to two ordinary (week) days
(July 5 and 6, 1994) for the anthropogenic sources and to July 21 and 22, 1997, for the
biogenic sources. Grid 2 is made up of 54 meshes. Its center is located on the site of the
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Marignane airport (43°26'12" N, 05°12'55" E). As the emission inventories are in a continuous
improvement process, these data must be considered as preliminary emissions

The MEI inventory has been made for different IOPs during ESCOMPTE campaign (Frangois
et al, 2004, this issue). For IOP2a and IOP2b, we have hourly data from of June 20, 00:00
UTC to June 26, 24:00 UTC. The general methodology (developed by the emission thematic
group) for the emission inventory assessment has provided an optimal quality estimate of
inventoried emissions, with minimal uncertainties. In MEI the domain center is moved a few
kilometers to southeast when compared to grid 2 of EPI. The spatial resolution is 1 km x 1 km
in the horizontal direction. The emissions data include 170 species. All emissions factors of
anthropogenic species are calculated from data of 1999. All the available local and regional
characteristics for specific sources of the ESCOMPTE region are taken into account.
Otherwise the data of European Environment Agency are used for the fixed sources, whereas
the mobile sources are derived from the COPERT III database (Frangois et al, 2004, this
issue). All biogenic emissions factors have been updated with data of 2000, specifically for
the ESCOMPTE region (Simon et al 2004a; 2004b, this issue), and in some cases they have
been corrected from in situ measurements. The spatial location of sources is provided very
accurately because the land use data are recent (2000).The algorithms to calculate biogenic
emissions have been run with meteorological parameters from ESCOMPTE measurements.

For more information about the assessment methodology of both emission databases, one can
refer to a detailed document in the ESCOMPTE database (http://medias-mip.fr/escompte
/data/index ). A comparison between the ESCOMPTE, CITEPA (PRQA, 1994), and
GENEMIS inventories is explained in detail in Francois et al. (2004, this issue) for
anthropogenic emissions.

a- anthropogenic emissions

There are intense anthropogenic emissions over Southeastern France. We find there many
industrial factories, a great number of oil refineries, EDF (Electricit¢ de France) power
stations and other large factories such as “Air Liquide” situated in the industrial zone of Fos-
Sur-Mer or Berre Pond. In addition, highways and the polluted cities of Marseilles and
Toulon on the coast and Aix-en-Provence or Avignon inland increase these emissions. The
anthropogenic species NOy, which is the most important anthropogenic precursor of
tropospheric ozone, is first presented. To compare both NOx emission inventories (EPI and
MEI), we choose a week day at 8 o’clock, which is generally the time where NOx peaks are
observed because of the high road traffic. In Figure 1, the NOx emissions maps are displayed.
Figures la and 1b which have the same scale (0 to 10 kg h™' m™), show that for the EPL the
NOx emissions are much more averaged and spread out over the region and for the MEI, the
emissions are better located (the main highways and maritime roads are clearly visible).
Figures lc and 1d which have the same scale (0 to 300 kg h'm™), show that emission
maximum is low for EPI (68 kg h'm™); on the other hand, this maximum is quite high for
MEI (133 kg h'm™). In Figure 2, the NMVOC emissions maps show that for MEI, the
sources points are better located than for EPI. In this study, the MOCA2.2 chemistry model
considers only three NMVOC compounds: propene, ethene and ethane, which are displayed
in Figure 2. The general features in sources distribution are similar for both inventories, i.e.
the industrial areas and cities are recognizable in both inventories. It is obvious however that
the MEI fields look much more heterogeneous than EPI, which appear fairly more
homogeneous and spread over a great number of grid points. However, the total amount of
emitted NMVOC is more important for the EPI than for the MEL.
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Figure 2: NMVOC emissions (only propene, ethane and ethane) from the EPI and MEI
inventories for Grid2.
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b- biogenic emissions

The region under study is covered by Mediterranean vegetation which provides
significant biogenic emissions. In France, experimental data indicate a periodic annual
evolution of biogenic emissions characterized by a rapid growth from March up to a
maximum reached in July-August, followed by a net decrease in September-October.
Isoprene appears as the most abundant species (Simon et al., 2001). This compound is due
mainly to the Holm oak. In Figure 3, for a biogenic species such as isoprene, MEI gives a
larger maximum (10.7 kg h"'km™) than EPI (5.7 kg h"'km™). In contrast with NOx, EPI
isoprene source spreads in some places from the coast to inland whereas it covers the whole
domain, for MEI.

Marseilles

Isoprene emission (EPI)

Isoprene emission (MEI)

Figure 3: Isoprene emissions from the EPI and MEI inventories for Grid2.

3. Meteorological and chemical modeling description

The RAMS (Regional Atmospheric Modeling System; http://www.atmet.com, Cotton
et al, 2003) model is a paralleled mesoscale model allowing the simulation of meteorological
fields with a horizontal scale spanning from one kilometer to about one hundred kilometers. It
is most frequently used for applications ranging from operational weather forecasting to air
quality applications. RAMS has been used in a wide variety of air pollution studies. A
particularly useful feature of this model consists in the possibility of grid nesting (Walko et al,
1995). Many previous investigations on regional pollution have been made using the RAMS
model (Lyons et al., 1995; Millan et al, 1997; Edy and Cautenet, 1998; Cautenet et al, 1999;
Poulet et al, 2004, Taghavi et al, 2004a).

Meteorological simulation

We run the model with two nested grids to simultaneously take into account the
synoptic and the local circulations. In a simulation with 2 nested grids, each grid covering a
particular domain (Figure 4), a two-way interactive process is involved. Grid 1 represents
Southern France, a part of Northern Spain and a part of Northern Italy. It has 36 square
meshes of 15 km. Grid 2 represents the ESCOMPTE domain. It has 52 meshes of 3km. For
this grid, we use a time step of 10 seconds and 35 levels in the vertical dimension (the same in
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both grids) with 15 levels from surface to 1500m, which ensures a fine description of the
boundary layer. The coarse domain includes the cities of Lyons, Turin, and Barcelona in the
north, east, and southwest respectively. Moreover, it comprises the Pyrenees, Massif Central,
and Alps mountains. This topography introduces a complex circulation associated with sea
breeze. In the fine grid (Grid 2), we have the cities of Marseilles, Toulon and Avignon with
Alpilles hills, and the Durance and Rhone valleys. The meteorological fields are initialized
and 6-hourly nudged by the ECMWF (European center for Medium-Range Weather
Forecasts) database. The simulation starts on June 22, 2001 at 0000 UTC and ends on June
26, 2001 at 2100 UTC. The soil vegetation model includes 30 classes issued from the USGS
(United States Geophysical Survey) database with a 1 km resolution. A subgrid-scale scheme
called “patch configuration” allows us to keep the 1 km information within our 3 km-mesh.
The topography also has a 1 km resolution and is provided by USGS too. The sea surface
temperature is obtained from satellite and from in-situ OOM (Observatoire d’Océanographie
de Marseille) data.
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Figure 4: Location of Grid 1 and Grid 2. Tracks of planes: in blue for June 22 (I0P2a)
and in pink for June 25 (I0P2b).

Chemical model

In this study, RAMS is coupled online with the MOCA2.2 chemical model (Taghavi et al,
2004a). It is a photochemical model which takes 29 gaseous species into account, including
isoprene, propene, ethene, and ethane, and is based upon a set of 65 chemical reactions. It
accounts for the main processes driving the ozone concentration in a polluted zone. The
hydroperoxyl/aldehyde conversion describes the degradation of the various organic
compounds from anthropogenic emissions. The 3 main path ways of isoprene oxidation
(strongly emitted by the Mediterranean vegetation) are taken into account. Our chemical
module calculates PAN concentration, which allows a realistic representation of NO,
transport. Lastly, the model includes NO3/N,Os equilibrium for night chemistry. The chemical
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solver is the QSSA or Quasi Steady State Approximation (Hesstvedt, et al., 1978), which is
faster than a matrix solver like the Gear solver (Gear, 1971) but is nevertheless quite accurate
(Shieh et al., 1988; Dabdud et al., 1995; Saylor and Ford, 1995). At each time step and each
mesh, chemical rates are evaluated from the temperature and pressure calculated in the RAMS
model. Photolysis rates are calculated by the TUV model offline (Madronich, 1987) which
takes solar incident radiation and molecular properties of atmospheric gases into account.
These rates are updated every five minutes. Actinic fluxes are estimated by the d-Eddington
approximation (Joseph et al., 1976; Wiscombe, 1977). Three photolysis reactions, not
integrated in the Madronich’s program, have been added in this model with the calculation of
new quantum yield and absorption efficiency (Aumont et al., 1996).

To reduce the CPU requirements, we have developed a novel approach to chemical constant
rate evaluation (Poulet et al, 2004). Chemical reaction rates are calculated from a complex
expression dependent on temperature and pressure. Since temperature and pressure vary at
every mesh, calculations are made for each of them and thus require a very long computation
time. In our scheme, a lookup table has been created for each reaction rate before simulation
for all the typical temperature and pressure conditions in the atmosphere. During the run,
RAMS-chemistry merely chooses the constant rate fitted to the meteorological conditions in
the lookup table. The interest of such a method with a paralleled code is that CPU time is
short: it allows a strong reduction of the simulation time (for SGI 3800 computer: 1h30 CPU
for a simulated day).

4. Meteorological conditions.

We studied two cases of Intensive Observation Periods (IOP2a and IOP2b) which took place
in June 21 and 22 for IOP2a and June 24 and 25 for IOP2b. During both events, the
meteorological conditions presented a sea breeze development strengthened by the Durance
and Rhone valleys circulations associated with various synoptic flows. On June 21, the wind
had the direction West — Northwest to South-South East (Mistral) and the flow was opposite
to the sea breeze. On June 22 a sea breeze was weakly developed because the wind direction
was West-East. On June 24, the sea breeze was stronger than on June 22, and on June 25 it
was intensified by a southwest flow. In summer, these conditions are associated with
pollution peaks. The breeze cell shifted inland during the day and offshore during nighttime,
bringing a pollutant plume. The next day, this plume was fed again by daily emissions and
pollution events were observed. For IOP2a and 10P2b, the simulated meteorological fields
were found to be very realistic and thus they do not involve any bias for chemical fields.
Detailed comparisons between the observed and modeled values for temperature, humidity
and wind are shown in Taghavi et al (2003, 2004b). Convective cells which depend on
synoptic wind direction play an important role in transporting chemical species to the free
troposphere. For southern flows, the cells are located south of the hills, and for northern
flows, cells are located north of the hills. These dynamics features modify the plumes patterns
and their location. It is the reason why two different cases: IOP2a and IOP2b are studied in
order to compare the impact of both emission inventories.

5. Redistribution of chemical species.

For each event, two runs are performed: the first one (run 1) with the old inventory (EPI), the
second one (run 2) with the high resolution inventory (MEI). To evaluate the capability of
each emission inventory, we compare the airborne and surface station measurements with
model results for both runs, and we examine the main characteristics of plumes.
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Aircraft measurements

In general, aircraft measurements are less influenced by local emissions than ground-based
measurements and offer a very valuable tool to evaluate a model by comparing spatial
distributions of pollutants (Baertsch-Ritter et al, 2003). During the run, at each time step, the
coordinates of aircraft (altitude, latitude, longitude) are noted and the fitted numerical values
are written in a file. Then the modeled values are compared at the same place and the same
time as the aircraft. Figures 5 and 6 display for ozone and nitrogen oxides two comparisons
with modeled results and airborne data during IOP2a and IOP2b for run 1 and run 2. The
aircrafts are referred by their name: either DORNIER (for IOP2a) or ARAT (for IOP2b).
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Figure 5: Airborne measurements and modeled results (runl and run2) for ozone and
NOXx during IOP2a (22 June 2001).

For 10P2a, after the take off from Marignane airport at 10:56 UTC, the DORNIER plane
(Figure 4) goes to Aix en Provence, makes its way to Rhone valley where it ascends to 2500
m in altitude (11:15 UTC), then to Avignon; next, after descending to 700 m, it comes back to
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the coast, above Rhone valley, and flies over the sea (12:00 UTC). At the end of this leg, the
plane performs a quick ascent to 2500m and descent to 700m again (altitude is displayed in
Figure 5); finally, at 700m level, the DORNIER returns to coast: it flies over the city of
Marseilles (13:15 UTC), and the Fos industrial zone. Landing occurs at 13:50 at Marignane.
Model ozone values (Figure 5) from run 1 and run 2 are rather similar: as a whole, their
departures from the experimental data look similar, at least before 13:00 UTC. At that time,
the plane undergoes low level legs, and run 2 is better than run 1. Note that this path occurs
above regions with high emission rates (Marseille, Fos). As regards NOx, model values are
always better with run 2 than run 1 all along the flight. We remark that run 2 identifies two
NOx plumes when the plane flies over the Rhone valley around 12:00 UTC and over the sea,
around 12:30 UTC, whereas run 1 cannot. After 13:00 UTC the plume above Marseilles is
retrieved by both runs, but the plume due to industrial emission (Fos-Berre) is better retrieved
by run 2.
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Figure 6: Airborne measurements and modeled results (runl and run2) for ozone in
10P2b (25 June 2001).

For IOP2b, after the take off from Marignane airport at 10:32 UTC, the ARAT plane (Figure
4) comes to Avignon where it ascends to 2800 m in altitude (10:50 UTC); then it downs to
1000 - 700m levels (see Figure 6 for altitudes), and it crosses many plumes during its leg
towards the Durance valley; afterwards, it returns towards the Rhone valley, and flies over
the Aix en Provence surroundings (12:00 UTC), north of Marseilles area (12:15 UTC) before
landing at Marignane. In the free troposphere (10:50 UTC), both runs retrieve well the ozone
values (Figure 6). In the lower levels, we note again that run 2 simulates the plume above
Rhone valley (11:25 UTC), the plume of the industrial zone (Fos-Berre at 11:45 UTC), or the
Aix en Provence (12:00 UTC) and the north of Marseilles (12:15 UTC) plumes better than
runl. However, the ozone peak (150ppb) measured at 11:25 UTC is not exactly retrieved by
run 2 (120ppb). However, run 1 gives 50ppb only. Finally, the ozone peak located above the
industrial zone (100ppb at 11:45 UTC) is always simulated by run 2 but not by run 1.
Although the meteorological conditions are different between IOP2a and IOP2b, the 3D
redistribution of ozone and nitrogen oxides is better evaluated by run 2 for both simulated
periods.
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Figure 7: Surface stations measurements and modeled results (runl and run2) for ozone
during I0P2a (21 and 22 June 2001).
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Figure 8: Surface stations measurements and modeled results (runl and run2) for NOx

during I0P2a (21 and 22 June 2001).
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Surface stations

We have selected five cities: Marseilles and Toulon near the sea, Marignane and Aix en
Provence in the center of the domain, and Avignon further inland. The hourly stations data are
averaged over the last 15 minutes of measurement. For both runs, the numerical results are
compared with the ozone and nitrogen oxides observations. Figures 7, 8, 9 and 10 show the
comparison of ozone and nitrogen oxides evolution between observations and numerical
results from run 1 and run 2 for IOP2a and IOP2b for the five stations.

For all stations during IOP2a (Figure 7), ozone values from run 2 match well the observations
(same maximum and minimum). For NOx (Figure 8) during IOP2a, the values from run 1 are
always below 20 ppb for all stations while some observed peaks reach more than 100 ppb:
again run 2 is much better than run 1. However, the morning peaks are generally
underestimated by run 2, with the exception of Marseilles and Avignon on the June 21"
These NOx peaks around 06:00 UTC and 30:00 UTC, i.e. 08:00 LT, are connected to road
traffic. At this time, the boundary layer and the photochemistry are not developed and that is
why NOx concentration is high in low levels. As soon as the photochemistry is effective, the
NOx levels become weaker and the model values (run 2 and run 1 as well) have the same
magnitude than observations at all stations except in Avignon: in this station, we note that the
NOx levels from run 1 are always underestimated and very low (below 10ppb). These weak
NOx values are associated with a strong overestimation in ozone concentration (Figure 7).
During IOP2b, for all stations, the agreement between modeled ozone looks better on June 25
than on June 24 for run 2 (Figure 9). As regards NOX, the values obtained from run 2 are
always better than from run 1 (Figure 10). We remark that during IOP2a and IOP2b, ozone
from run 1 is overestimated in Avignon (located at the North of grid 2), but underestimated in
Marseilles and in Toulon (towns near the coast).

To discriminate between both runs, we calculated the absolute value of the difference between
modeled and observed values for run 1 or run 2 (respectively) during IOP2a and IOP2b
(Figures 11 and 12). The average of these absolute values for all the stations is below 13 ppb
for run 2 and reaches 28 ppb for run 1 during IOP2a (Figure 11). During IOP2b the average
reaches 18 ppb for run 2 in Aix en Provence and 21 ppb for run 1. Generally the most
important differences are found in the afternoon when the peaks are observed. However, in
Marignane, which is close to strong emissions, the differences for both runs are smaller than
for others stations during IOP2a and IOP2b.
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Figure 9: Surface stations measurements and modeled results (runl and run2) for ozone
during IOP2b (24 and 15 June 2001).
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Plume regions

The pattern and behavior of the plumes are very dependent on wind fields and location of
pollutants sources. Source points of primary pollutants (NOx and NMVOC) are located in
different areas, and the geographical distribution of plumes is not the same for both events:
IOP2a and 10P2b (Figures 13 and 14). In Figures 13 and 14, only propene, ethene, ethane,
and isoprene are included in NMVOC. The plume spreads near the coast for IOP2a and
migrates inland for IOP2b. The chemical regime is generally saturated in NOx and the
NOx/VOC ratio becomes favorable to ozone production. AIRMARAIX and AIRFOBEP
networks of air quality provided the ozone isocontours obtained by interpolation from hourly
maxima of surface measurement stations. We compared these maps with the hourly maxima
from numerical results of run 1 and run 2 for both events (Figure 15).
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Figure 13: NOx and NMVOC concentrations at the surface from runl and run2 for
10P2a on June 22 at 16:00 UTC.
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For I0OP2a, the wind direction near the coast is West-East and consequently pushes the
pollutants along the shore, especially on June 22. On this day, the measurements show high
ozone values only near the coast (Figure 15). Two maxima are displayed in ozone isocontours
with the EPI for run 1 and are not found with the MEI for run 2, which is in agreement with
observations. The reason may be found in the differences between both inventories. In the EPI
(run 1), the NOx and NMVOC emissions are widespread (Figures 1 and 2) so that two plumes
are distributed in the domain: one near the coast and the other inland (Figures 13 and 15).
This produces an ozone maximum that does not exist on the daily map of the network. This
maximum reaches 100 ppb in June 22 at Avignon for run 1 (Figure 6) while the observations
are around 60 ppb. This result is retrieved by run 2. This difference in the location of primary
sources involves also for the EPI a plume that does not reach 1300m in altitude. For MEI the
plume carries 2ppb of NOx and 80ppb of ozone up to 1300 m near the coast above Toulon
(not shown).
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Figure 14: NOx and NMVOC concentrations at the surface from runl and run2 for
IOP2b on June 25 at 10:00 UTC.
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from runl; c) from run2.

For IOP2b, the sea breeze is developed from June 24 and strengthened by a southern synoptic
flow the next day. The plumes of NOx and VOC are brought further inland (Figure 14). For
the EPI, a large plume with a maximum value of 13 ppb for NOx and 8ppb for NMVOC
makes its way towards the north of domain. For the MEI, the plume is narrower with a
maximum higher in NOx (20ppb) and lower in NMVOC (4 ppb). The channeling into the
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Durance and Rhone valleys produces very located plumes and brings about both maxima. The
measurements (Figure 15) show one maximum in ozone inland. However there are not many
stations at the north of domain and it is difficult to know if there were one or two maxima.
The ozone maximum from EPI gives values of 120 ppb in a large northern part of the domain.
These values are too high. The numerical results from MEI give more realistic values (90 -
110 ppb) but with two maxima. From June 24, the ozone peak is high (120 ppb in Aix en
Provence, Figure 9), but in June 25 the ozone maximum is only 100 ppb in Aix en Provence.
The NOx levels are very high in June 25 (Figure 10) and the ozone maximum near the coast is
low in Marseilles and Toulon (Figure 9). However run 1 (EPI) gives too low values for ozone
over the sea (Figures 9 and 15). In this day, the convective cells are very efficient and strong
ascents due to the topography lift the pollutants. The emissions spreading for EPI produce a
small NOx plume at 800 m above the Alpilles hills. At this level, a large simulated plume for
MEI carries 110 ppb of ozone whereas aircraft measurements provide a value of 150 ppb
above Rhone valley (Figure 5). This simulated plume by run 2 is very well developed because
it reaches up to 2000 m with 92 ppb towards Alps Mountains (North West of the grid 2). With
EPI (not shown here), the maximum is only 70 ppb.

The analysis of plumes indicates that a high resolution in space and time is very important to
evaluate the maxima in various pollutants, such as primary species like NOx or VOC or
secondary species like ozone.

6. Discussions

During both I0OPs, which are distinguished by different meteorological conditions, we have
examined the time evolution of two compounds (ozone and NOx). These species were chosen
because they are quite different in nature (ozone: secondary pollutant, NOx: primary
pollutant). The EPI inventory gives low NOx concentrations. Whereas the observed values
can reach 100 ppb, run 1 with EPI simulates a maximum of 20 ppb only. As regards ozone
concentration, it is difficult to state that run 2 is better than run 1. Figures 11 and 12 which
show the difference between the ozone values obtained from run 1 (or run 2 respectively) and
the observed values indicate that these differences are not significantly lower for run 2 than
for run 1. The NOx levels may double and we can still obtain the same magnitude in ozone
(Peters et al, 2001).

During IOP2a, the ozone maximum is located near the coast and only run 2 predicts this
maximum at Marseilles and Toulon (Figure 7). On the other hand, during IOP2b, when the
ozone maximum is located in Avignon, run 2 provides 100 ppb, whereas run 1 predicts 120
ppb against a measured value of 100 ppb (Figure 9). We explain the overestimation in ozone
maximum from run 1 by the low NOx levels and the ozone transport from remote polluted
areas (Rhone valley). In the case of run 2, the NOx levels are four times higher, so that we
have an ozone titration and we retrieve the observed ozone maximum. However, we note that
the ozone maximum of 120 ppb on June 24, in Aix en Provence is simulated neither by run 1
nor by run 2. The daily hourly maximum is better retrieved by run 2 than by run 1 (Figure
15). In addition, the source points of pollutants (NOx and NMVOC) are very concentrated
for the MEI and run 2 simulates narrow plumes which can make their way via channeling into
Durance or Rhone valleys and may be lifted to the free troposphere due to high topography.

In spite of its shortcomings, EPI gives numerical results which indicate peaks of pollution and
whether they exceed the threshold value of 180 pgm™ (or 90 ppb). However, if someone
wants to understand the geographical distribution of pollutants and to obtain a good order of
magnitude in ozone spatio-temporal distribution, a high resolution inventory like MEI is
necessary.
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The RAMS-chemistry model associated with an accurate inventory such as MEI is a very
efficient tool to simulate plumes in a region with complex circulations like the ESCOMPTE
zone.

7. Summary and Conclusions

In the ESCOMPTE zone, a simulation with two nested grids has been performed with RAMS-
Chemistry, i.e. the RAMS code coupled online with a condensed chemistry model (MOCA
2.2). This on-line method can be used because the code is paralleled and run on a very
powerful computer (here a SGI 3800). Two emissions inventories, the EPI (a pre inventory)
and the MEI (an inventory with a high resolution in space and time) are compared. The EPI
inventory is characterized by NOx and NMVOC emissions averaged and spread out over the
region, and isoprene emissions located at some places. The MEI inventory has a high
resolution: the NOx and NMVOC emissions are source points well located (the main
highways and maritime roads are distinguished) and isoprene emissions cover the whole
domain from the coast to inland.

Two runs are performed: run 1 with EPI and run 2 with MEI for two periods characterized by
different meteorological conditions. Both inventories have been discriminated from
comparison of the numerical results with surface stations and airborne measurements for
primary species like nitrogen oxides and secondary species like ozone. Generally, the EPI
inventory gives low NOx concentrations which lead to bad ozone estimation. Daily maps of
hourly ozone maxima drawn by air quality networks (AIRMARAIX and AIRFOBEP)
compared with numerical results from run 1 and run 2 show that run 2 (with MEI) is superior
to run 1 (with EPI). Next, the modeled plumes of NOx, NMVOC, and ozone are investigated.
They help to explain and to understand the impact of a high resolution inventory in the
context of complex circulation such as sea breeze, channeling by river valleys (Durance and
Rhone), and vertical movements induced by high topography. Generally, we show that the
MEI inventory is superior to EPI to retrieve the redistribution of chemical species in space
and time. When comparing with surface stations data too, runs with MEI are better, especially
for primary species like nitrogen oxides. For a secondary pollutant like ozone, an inventory
such as EPI is sufficient to obtain the ozone pollution peaks. Runs with EPI are rather
accurate to decide whether the threshold value of 180 pugm™ or 90 ppb is exceeded.
Consequently, it is possible to simulate and forecast ozone peaks with a crude inventory like
such as EPI. However, to understand the realistic geographical distribution of pollutants and
to obtain a good order of magnitude in ozone spatio-temporal distribution, a high resolution
inventory like MEI is necessary. Coupling RAMS-Chemistry with MEI provides a very
efficient tool quite able to simulate pollution plumes even in a region with complex
circulations such as the ESCOMPTE zone.
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IV.5 — Conclusion

En I’absence de pollution, c’est le cycle de Leighton (1961) qui domine la production d’ozone
dans la troposphere. Dans ce cas, aucun changement diurne net de I'ozone n’est observé.

Les fortes sources d’émission de NOy a Marseille et en zone industrielle détruisent 1’ozone et
entrainent une baisse de sa concentration ambiante a ces deux endroits, inférieure a la valeur
moyenne observée pour les zones polluées (>30 ppb-50ppb).

La simulation de la concentration des radicaux OH et HO,+RO, en fonction de la
concentration de NOx et COV montre que le rapport de NO,/COV pour le maximum de
production d’ozone correspond a de fortes concentrations de radicaux OH, alors que les
radicaux HO,+ RO, sont plus élevés dans la région correspondant au régime chimique NOy-
limité. Les radicaux OH sont faibles pour les deux conditions : NOy trés élevé (dG a la perte
d’OH par la formation d'acide nitrique, réaction IV.11) ou NOxy trés bas (di au taux lent de
transformation de HO, vers OH par la réaction IV.7).

Le rapport du taux de formation des peroxydes (réactions (IV.10) et (IV.11)) divisé par le
taux de formation de HNOj, est obtenu avec le modele 0D. Une comparaison de la Figure
IV.4 avec la Figure I1.11 montre que ce rapport est étroitement associé a la séparation entre
les régimes de NOy-limité et COV-limité. Ce rapport est en général 0.8-0.9 ou plus pour des
conditions NOx-limité, ou les peroxydes dominent le HNOj correspondant a une perte pour
I'hydrogeéne impair, et 0.1 ou moins pour des conditions COV-limité. La ligne Y (Figure
II.11.a) qui sépare les régimes chimiques de NOy-limit¢é et COV-limité correspond a un
rapport de 0.2-0.3. Ce résultat fournit la base pour 1'usage des peroxydes et de l'acide nitrique
comme « indicateurs » de la chimie de NO4-COV (Sillman, 1995 ; Kleinman et al, 1997 ;
Perros et Marion, 1998).

La comparaison des simulations avec et sans grille imbriquées (Taghavi et al, 2003a) met en
¢vidence qu’une bonne définition des conditions aux limites pour la chimie est indispensable
pour la validation d’un modé¢le. L’utilisation de grilles imbriquées a permis de prendre en
compte d’une fagon réaliste I’influence des polluants de la zone industrielle lyonnaise sur le
domaine ESCOMPTE.

On a montré que la présence de grilles imbriquées permet d’avoir des conditions aux limites
pour les champs chimiques de la grille fille.

Apres avoir validé les simulations effectuées avec le modele RAMS Chimie, par des
comparaisons avec des stations en surface, des mesures aéroportées ou des mesures LIDAR,
nous avons examiné I’impact de la dynamique sur les champs chimiques pour les especes
primaires ou secondaires, dans cette région a relief trés contrast¢ et a circulation tres
complexe. Le flux synoptique, la circulation de brise de mer ou de terre, la canalisation dans
les vallées peuvent accumuler les polluants d’espéces primaires comme les NOy, les COV
dans certaines zones et entrainer des titrations d’ozone dans ces zones tres localisées ou des
productions d’ozone suivant les valeurs du rapport NO,/COV. Les cellules convectives
modifient trés fortement le champ d’ozone en altitude avec des zones de forte concentration
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dues a des ascendances et de faible concentration dues a des subsidences. Donc, ce type
d’étude peut étre utilisé pour vérifier I’impact d’un site industriel avant son installation dans
une région. Les comparaisons des deux simulations effectuées avec deux cadastres d’émission
(PEI et MEI), avec les observations des stations de surface et aussi en altitude au moyen des
mesures aéroportées démontre que la validation d’un mode¢le chimique dépend fortement de
I’inventaire d’émission utilisé. On a montré que I’erreur dans la localisation des sources
d’émission peut fortement influencer les résultats des simulations pour la redistribution des
especes primaires. Pour la localisation et la formation du panache d’ozone (espéce chimique
secondaire), on observe une différence moins importante que dans les résultats précédents,
mais cette derniere existe soit au niveau de la valeur, soit au niveau de son emplacement.
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La modélisation atmosphérique soit météorologique, soit pour la pollution atmosphérique sont
des problémes majeurs aujourd’hui qui touchent directement et indirectement notre vie
quotidienne. Les hautes concentrations d’ozone dans les zones urbanisées et méme rurales
associées a des périodes de sécheresse sont des exemples de ces problémes, car elles sont les
conséquences des émissions des composants chimiques de 1’atmosphére par les étre humains.
Il va devenir trés important de bien prévoir les pics d’ozone et autres polluants, de faire des
études de réduction de rejets, d’impact des zones industrielles. Ce travail de recherche dans le
cadre de la campagne ESCOMPTE participe a cette action.

Dans une premicre étape, 1’évaluation des outils numériques a été réalisée. Ce travail est dans
la continuité du groupe de modélisation méso-échelle du LAMP dont le but consiste a
¢laborer un modele de transport-chimie capable de restituer les champs chimiques dans tous
types d’atmosphere. A partir des divers travaux (Edy, 1997 ; Poulet, 2000 ; Foret, 2003), nous
avons amélioré I’outil RAMS Chimie (version 4.3) parallélisé et bien performant. Dans cette
¢tape, tous les codes numériques du mécanisme chimique (MOCAZ2.2, initialisation et
émission) ont été reformulés pour la version parallele. L’efficacité du taux de parallélisation
du modéele RAMS seul et du modéle couplé obtient les valeurs de 0.96273 et 0.98022
respectivement suivant la loi d’Amdahl. L’augmentation de ce pourcentage est la garantie
d’un bon couplage en version parallele. Sur la SGI 3800 du CINES, le temps réel de calcul
du modéle RAMS Chimie optimisé (en utilisant 16 processeurs) est égal a 1h30 pour une
journée de simulation.

L’étape suivante a permis de restituer les champs météorologiques les plus réalistes possible.
Pour obtenir ce type de résultats, nous avons di intervenir sur le module de sol, pour une
initialisation hétérogéne des profils d’humidité du sol, faire des tests sur 1’option de
topographie a utiliser, sur les températures d’eau de mer. L utilisation des grilles imbriquées a
permis de simuler les champs des conditions aux limites pour la grille la plus fine qui
correspond au domaine ESCOMPTE. Les résultats météorologiques des simulations ont été
comparés et validés avec les mesures des stations a la surface, les profils verticaux des Lidars
et des Sodars et le profil vertical des radiosondages, ainsi qu’avec les mesures aéroportées sur
différents trajets. Nous avons montré que les résultats de la POI2b sont dans I’ensemble
meilleurs que ceux des POI2a et POI0. La POI2b se caractérise par une circulation de brise de
mer bien développée avec un flux de sud dominant, alors que les POIO et POI2a sont des
situations de fin de Mistral avec une brise de mer moins développée. Les hétérogénéités de
surface (topographie, végétation, humidité du sol, texture du sol, température de 1’eau de mer)
sont bien reproduites dans le modele méso-échelle et assurent une meilleure restitution des
champs météorologiques pour le cas ou ces paramétres jouent un role plus important : la
POI2b.
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Ces simulations décrivent la dynamique complexe de cette région et sont un complément aux
mesures détaillées de la campagne ESCOMPTE. En effet les champs simulés nous ont permis
d’interpréter et d’étudier la dynamique de trois POIs avec une précision convenable. Ainsi, on
a pu évaluer la pénétration de la circulation de la brise de mer en différents endroits
stratégiques par rapport aux émissions de polluants anthropiques. Nous avons montré le role
du Mistral ou de la circulation de brise de mer associés aux mécanismes de canalisation dans
les vallées du Rhone et de la Durance ainsi que leur impact sur la redistribution des masses
d’air au niveau du sol. Les cellules convectives associées au front de brise ont été étudiées, et
nous avons montré leur impact sur la redistribution verticale des masses d’air.

Dans la partie chimie, nous avons tout d’abord testé la sensibilité a la production d’ozone
pour différentes concentrations de NOx et COV, avec le modéle de boite du mécanisme
chimique condens¢ MOCAZ2.2. Les résultats sont en trés bon accord avec le cas référencé par
différents modeles chimiques explicites, comme EKMA (Dodge, 1977). Cela nous prouve que
ce modele est capable de simuler les régimes de NOx et COV limité et un rapport NOx/COV
de 10 pour obtenir un maximum de production d’ozone.

Dans une deuxieme étape, nous avons réalisé¢ la simulation tridimensionnelle des champs
chimiques. L’importance d’une condition aux limites chimiques ainsi que I’impact des
régions voisines avec des fortes émissions a nécessité de prendre en compte les grilles
imbriquées (Two way nesting). Deux simulations avec et sans grilles imbriquées sont
effectuées. Les concentrations des espéces primaires et secondaires ont été comparées ave les
observations de surface, ainsi qu’en altitude (mesures aéroportées) dans le cadre de la POIO.
Dans tous les cas, les résultats de simulation avec grilles imbriquées sont meilleurs (Taghavi
et al, 2004a). L’impact des polluants de la région industrielle lyonnaise transportés dans la
vallée du Rhone et la canalisation dans cette vallée empéchent la dispersion de ces polluants
et ils arrivent en quantité importante sur le domaine d’ESCOMPTE. Cela nous a montré que
I’utilisation des grilles imbriquées est indispensable.

La redistribution des concentrations d’ozone en surface simulées sont en trés bon accord avec
les cartes qui présentent 1’interpolation des mesures du réseau de la qualité de ’air de la
région PACA, pour les POI2a et POI2b Ces redistributions montrent le role important et
déterminant de la dynamique sur la formation du panache d’ozone. Dans le cas de la POI2a, le
panache se trouve au sud du domaine, le long du littoral et plut6t sur Toulon et pour la POI2b,
il se trouve au nord de domaine sur le continent avec deux maxima, 1’un dans la vallée du
Rhone pres d’Avignon et le deuxieme dans la vallée la Durance (Taghavi et al, 2004b).

Deux inventaires d’émission ont été utilisés dans le cadre de la campagne ESCOMPTE : le
premier comme pré inventaire (PEI) et le deuxiéme, a haute résolution (1km), comme
I’inventaire approprié, mis a jour pour la campagne 2001 (MEI). Des différences entre les
deux inventaires d’émission ont ét¢ démontrées au niveau de la qualité de localisation des
sources mais aussi au niveau des quantités journalieres et aussi des pics horaires. Ces deux
cadastres différents nous ont permis d’effectuer une estimation sur I’importance du rdle des
émissions. Les comparaisons des résultats des deux simulations avec ces deux cadastres
différents pour les POI2a et POI2b démontrent que :



Conclusion 197

1-

une sous estimation des especes primaires comme NOX, est trés importante, car
I’intervalle d’erreur sur I’estimation de la concentration de cette espéce en fonction du
cadastre est assez grand.

les comparaisons entre valeurs simulées et observées pour les stations de surface et les
mesures aéroportées, montrent que 1’erreur dans la localisation des sources d’émission
peut fortement influencer les résultats de simulation pour la redistribution des espéces
primaires. Ainsi la validation d’un modele pourrait étre mise en doute a cause d’un
mauvais cadastre.

Une différence notable mais faible existe entre les résultats des deux cadastres sur la
localisation et la formation du panache d’ozone (espéce chimique secondaire), soit au
niveau de la valeur, soit au niveau de son emplacement. Cela est di au fait que la
production d’ozone est un mécanisme non linéaire, et s’il y a assez d’émission
d’espéces primaires pour se situer dans le régime chimique a forte production d’ozone,
peu importe la quantité réelle de polluants primaires.

Donc on peut conclure (Taghavi et al, 2004b) qu’un cadastre d’émission exact est une

nécessité pour la validation d’un modéle de chimie, alors qu’un cadastre de qualité

moyenne pourra bien répondre aux besoins pour simuler des panaches de polluants en

région urbaine.

Un autre point trés important obtenu dans cette étude de comparaison de cadastre

d’émission, est qu’il montre qu’un cadastre qui a des émissions 1/3 en moyenne plus

basses que le cadastre a haute résolution, donne des pics d’ozone. Les simulations

indiquent qu’une réduction de 30% sur I’ensemble des émissions ne peut pas empécher

I’occurrence d’un épisode de pollution dans le domaine.

Enfin, comme on I’a mentionné dans I’introduction de cette thése, dans la communauté de ce

groupe de modélisation de la chimie de I’atmospheére, un débat consiste en 1’amélioration des

modeles afin de les rendre plus optimisés, soit au niveau des résultats, soit au niveau de la

performance numérique. Ce travail montre qu’un modele chimique condensé, contenant les

principaux processus chimiques, est capable de restituer avec une estimation satisfaisante la

concentration d’un produit secondaire qui a un impact tré¢s important tel que 1’ozone.

Perspective :

Vu la richesse de la campane d’ESCOMPTE au niveau de sa base de données dynamiques et
chimiques, des travaux de recherche peuvent continuer avec :

e La modification de la canopée urbaine dans le modele RAMS en I’ajustant
pour les villes européennes. Il est actuellement structuré pour des villes de type
américain avec de grands immeubles.
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e Un inter comparaison entre le mécanisme chimique MOCA2.2 et un
mécanisme plus détaillé incluant plus d’espéces et un nombre plus grand de
réactions.

Un autre travail qui peut étre envisagé est une simulation avec trois grilles imbriquées, ou la
grille la plus large sera la grille mére pour la grille 1 actuelle. Cette troisieme grille avec des
mailles appropriées pourra prendre en compte directement les données d’émission des bases
EDGAR ou GIEA. Cette application peut permettre des simulations consécutives sur une
dizaine de jours, et pourra étre un départ pour aller vers des simulations opérationnelles de
prévision des épisodes de pollutions.
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