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Notations et unités

Unités des concentrations

Les concentrations des polluants sont données, dans ce document, en parties par billion (ppb).
Une partie par billion correspond & une entité (atome, radical, molécule) pour un milliard de
molécules d’air. Pour convertir cette unité en microgrammes par metre cube, il suffit de multiplier
les concentrations par le facteur k suivant :

pM -3
k==—7x10
RT

ou p est la préssion atmosphérique (Pa), T' la température(K), M la masse molaire de I'entité
étudiée (g.mol~!) et R la constante des gaz parfaits (J.K~!.mol™!). Les valeurs de k pour 'ozone
(O3) et le dioxyde d’azote (NO2) sont respectivement de 1.997, et de 1.914 dans les conditions de
I’atmosphere standard.

R =8.9149J.K '.mol™", M(O3) = 47.998 g.mol ', M(NO,) = 46.006 g.mol *.

Le temps universel

Le temps universel coordonné, que 'on note UTC, est ’heure locale & Greenwich, une ville
d’Angleterre qui se trouve sur le méridien de longitude 0°. Il est midi en UTC lorsque le Soleil
passe au méridien de Greenwich.

Le temps atomique international (TAI) est calculé & partir des données de plus de 200 horloges
atomiques situées dans des instituts de métrologie ou des observatoires de plus de 30 pays. C’est
une échelle uniforme et stable; il ne suit pas par conséquent les 1égeres irrégularités du mouvement
de rotation de la Terre. Or pour certains besoins généraux et pratiques, il est nécessaire d’avoir
une échelle qui en tienne compte au long terme ; c’est ce que fait le Temps universel coordonné qui
est identique au TAT & cela preés qu’on y ajoute de temps en temps une seconde intercalaire de telle
sorte que le Soleil passe au méridien de Greenwich, & midi de UTC, & moins de 0,9 seconde pres,
en moyenne annuelle.
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Liste des acronymes

Acronymes

Un certain nombre d’acronymes sont utilisés dans ce document et explicités ci-dessous :

Les organismes
CEPMMT
ADEME

IPSL

INSU

PNCA

AASQA

CITEPA

Les Laboratoires
LMD

LISA

LA

SA

Les campagnes de mesures
ESQUIF

Les projets ou expériences
PIONEER

Les modéeles
CTM
MELCHIOR
RADM2
EURAD

Les polluants
COoVv

Autres
POI
ARAT
PPM

Centre Européen de Prévision Météorologique a Moyen Terme

Agence De I’Environnement et la Maitrise de I’Energie

Institut Pierre Simon Laplace

Institut National des Sciences de 1’Univers

Programme National de Chimie Atmosphfique

Associations Agréées pour la Surveillance de la Qualité de I’Air

Centre Interprofessionnel Technique d’Etude de la Pollution Atmosphérique

Laboratoire de Météorologie Dynamique

Laboratoire Interuniversitaire des Systémes Atmosphériques
Laboratoire d’Aérologie

Service d’Aéronomie

Etude et Simulation de la QUalité de ’air en Ile-de-France

Prévisibilité et Incertitudes de I’OzoNe & I'Echelle Européenne et Régionale

Chemistry Transport Model

Modele d’Etude Lagrangienne de la CHImie de 1’Ozone a I’échelle Régionale
Regional Acid Deposition Model 2

EURopean Air Pollution Dispersion

Composés Organiques Volatils

Période d’Observation Intensive
Avion de Recherche Atmosphérique et de Télédétection de 'INSU
Parabolic Piecewise Method
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Chapitre 1

Introduction : étude et prévision
de la pollution photochimique
atmosphérique

"Il y a pollution de lair lorsque la présence d’une substance étrangére ou une variation impor-
tante dans la proportion de ses constituants est susceptible de provoquer un effet nuisible compte
tenu des connaissances scientifiques du moment, ou de créer une géne.” Conseil de 'Europe, 1987.

Un polluant atmosphérique n’est pas toujours une espéce étrangere a I’atmosphere. En effet, les
composés chimiques introduits dans l'air par les diverses activités humaines (transport, combus-
tions diverses, agriculture ...) sont souvent de méme nature que les espéces émises par des processus
naturels. Ils deviennent polluants si la modification de leur concentration montre un impact négatif
sur les étres vivants et/ou sur ’environement.

Les espéces émises dans I’atmospheére vont parfois réagir entre elles et donner naissance & de nou-
veaux constituants. Si la réaction nécessite un apport d’énergie lumineuse, la pollution résultante
est appelée pollution photochimique. Les polluants émis directement dans "atmosphere sont dits
primaires tandis que ceux produits par des réactions chimiques sont dits secondaires. L’objectif
de la présente introduction est de présenter les contextes social et scientifique qui motivent la
démarche mise en ceuvre au cours de cette these.

1.1 Mise en place d’un réseau de surveillance

1.1.1 Prise de conscience des problemes liés a la pollution atmosphérique

La pollution atmosphérique n’est pas un phénomeéne nouveau. Depuis la révolution industrielle
du 19¢™¢ siecle, caractérisée par une utilisation massive des combustibles fossiles, un certain nombre
d’épisodes tragiques ont marqué ’histoire. Un des plus célebres est celui du smog de Londres de
Phiver 1952 (smog est la contraction de smoke et de fog). Une augmentation brutale des concen-
trations de dioxyde de soufre due a des conditions météorologiques particulierement stagnantes,
causa pres de 4000 morts [Brimblecombe, 1987].
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Introduction : étude et prévision de la pollution photochimique atmosphérique

Les premiers pics de pollution photochimique apparaissent dans les années 40. Ils sont observés
a Los Angeles au cours de périodes de fort ensoleillement (en été) [Leighton, 1961]. Cette pollution
est caractérisée par I’augmentation du pouvoir oxydant de I’atmosphere et ’apparition de polluants
secondaires tels que ’ozone.

Les années 70 marquent le début de la prise de conscience par la population des effets de la
pollution atmosphérique sur la végétation. Ce sont notamment les Norvégiens et les Suédois qui
attirent Pattention sur l'acidification des précipitations, qui se traduit alors par une acidification
des eaux de surface. Ce probléme donne lieu & de nombreuses études scientifiques entre 1970 et
1980, et c’est au début des années 1980 que le phénomeéne de déperrissement des foréts est constaté
dans les régions industrialisées. La pollution atmosphérique, précédemment considérée comme un
probleme local, prend une dimension régionale, voire continentale.

Ce sont malheureusement ces effets néfastes pour Ienvironnement, ajoutés a des accidents
industriels, tels que l’accident de Seveso en Italie (1976, pollution par la dioxine), celui & Bhopal
en Inde (1984, pollution par le methylisocyanide) et la catastrophe de Chernobyl (1986), qui ont
favorisé la prise de conscience des gouvernements, des industriels et du public aux problemes liés
a la pollution atmosphérique via une forte médiatisation.

1.1.2 La loi sur l’air

Au niveau européen, des directives (valeurs guides assorties d’un temps d’exposition) émergent
dans les années 80 pour un certain nombre de polluants : le dioxyde de soufre SO, (1980), le plomb
Pb (1982), le dioxyde d’azote NO» (1985). Elles aboutissent surtout & des bilans de la qualité de
Iair.

La directive Européenne de 1992 concernant ’ozone a un impact important dans I’histoire de
la pollution atmosphérique en Europe. Plus novatrice et opérationnelle, elle implique la création
d’un réseau de surveillance et d’une procédure d’information de la population, et d’alerte (le seuil
d’information et de recommandation est, & cette date, de 180ug/m? et le seuil d’alerte de 360ug/m?
en moyenne horaire). L’obligation d’action est aussi renforcée : en cas de risque de dépassement,
les états membres doivent établir des plans d’action indiquant les mesures a prendre a court terme
afin de réduire le risque et d’en limiter la durée. Cette directive est a ’origine de la loi sur 1’air
et D’utilisation rationnelle de I’energie, votée le 30 décembre 1996 en France. Depuis
cette date, un certain nombre d’Associations Agréées de Surveillance de la Qualité de 1’Air (les
AASQA) se sont crées, couvrant ainsi ’ensemble du territoire frangais. Regroupées au sein du réseau
ATMO, ces associations sont chargées de surveiller la qualité de Dair, d’informer les autorités et les
citoyens, de comprendre et prévoir les épisodes de pollution, et enfin d’évaluer 'impact des mesures
de réduction des émissions. La loi sur ’air définit notamment les zones prioritaires & surveiller, et
vise & terme une surveillance de ’ensemble du territoire.

1.1.3 Mesure stratégique

La pollution par I’ozone est surveillée depuis plusieurs décennies mais, avant la loi sur lair, les
capteurs étaient principalement placés dans ou au voisinage des grandes agglomérations. La loi sur
Iair a permis le développement du réseau des petites villes et mémes des régions rurales éloignées.
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Il est également important de rappeler que les connaissances en matiere de pollution at-
mosphérique ont fortement progressé depuis le vote de cette loi. A cette époque, par exemple,
une ”"bulle” de pollution était présumée se développer autour des grandes agglomérations, comme
Paris, mais ne pouvait étre démontrée a cause du manque de mesures. Aujourd’hui le terme de
panache urbain est totalement banalisé [ESQUIF, 2001].

Nous savons aussi aujourd’hui que la combinaison de réactions chimiques rapides avec la dy-
namique du transport conduit & une variabilité notable & court terme (sub-horaire) et & de fortes
hétérogénéités spatiales des especes réactives. Ainsi, en fonction de la réactivité de ’espece mesurée,
les capteurs donnent une information plus ou moins localisée sur ’état de pollution de l’atmosphére.
Une observation d’ozone en milieu rural est souvent, par exemple, plus représentative des quelques
kilometres qui I’entoure qu’une observation en milieu urbain, plus soumise aux phénomenes locaux
(réaction avec le monoxyde d’azote NO, turbulence ...). Pour diagnostiquer correctement 1’état de
pollution de ’atmospheére, ’idéal serait d’installer autant de stations de mesure qu’il est nécessaire
pour identifier les structures de polluants. Ceci n’est pas concevable car le dispositif est trés cou-
teux. Les capteurs sont alors placés & des endroits stratégiques : sous le vent des agglomérations
(dans le panache urbain), prés du trafic ...

La question essentielle qui reste alors en suspens et a laquelle il est important de répondre
est la suivante : A quels niveauzr de concentration de polluants les étres vivants sont-ils exposés,
eut qui vivent précisément entre les stations de mesures ? Celle-ci nous ameéne & réflechir sur les
observations du réseau. Sont-elles suffisamment representatives pour permettre une estimation sur
toute une région ¢ Un capteur isolé, par exemple placé en milieu rural, qui mesure une valeur forte
de polluant, donne-t-il une information sur un phénomeéne local ou sur une situation généralisée a
toute une région (i.e. dectecte-t-il une petite bulle de pollution ou un panache de quelques kilométres
d’extension) ? De quel domaine la mesure est-elle représentative 2 Comment estimer quantitative-
ment sa representativité ?

La modélisation numérique peut nous aider & répondre en partie & ces questions puisqu’un
modele peut donner une estimation de 1’état de pollution hors des zones couvertes par la mesure,
cohérente avec notre connaissance des lois d’évolution du systeme. Cependant, vu la complexité des
phénomenes, qui sont étudiés, les modeles numériques ne sont que de repésentations approximatives
de la réalité, et contiennent ainsi des erreurs.

1.2 La modélisation numérique et la prévision de la pollu-
tion photochimique

Les besoins ressentis dans le domaine de la qualité de I’air (estimer la pollution hors des zones
couvertes par la mesure, définir des mesures de réduction des émissions de polluants en cas de
dépassement des seuils d’alerte et prévoir la pollution), et la complexité des phénomenes de pol-
lution (en particulier due & la non linéarité du systéme chimique), ont incité les scientifiques &
développer des modéles déterministes de simulation de la qualité de ’air. En outre, la prévision
de la pollution est d’un intérét scientifique majeur dans la mesure ou une bonne prévision est le
résultat d’une bonne compréhension des processus chimiques et physiques mis en jeu.
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1.2.1 Les modéles numériques de Chimie-Transport (CTM)

Le premier modele de simulation de la pollution photochimique urbaine a été réalisé par Rey-
nolds et al. [1973]. Ce modele était dédié & I’étude de la pollution & Los Angeles. De tels modéles,
il en existe aujourd’hui une large variété de par le monde. Ceux-ci couvrent différentes échelles
spatiales :

e ’échelle régionale : SMOG (Los Angeles) [Lu et Turco, 1997]; CALGRID (Milan) [Silibello et
al., 1998]; Méso-NH-C (Toulouse) [Tulet et al., 2000] ; CHIMERE (Paris) [ Vautard et al., 2000].

e [’échelle continentale :
e USA : [Peters et al., 1995]

e EUROPE : EURAD [Jakobs et al., 1995]; [EMEP, 1998]; [Olendrzynski, 1999]; LOTOS
[Builtjes, 1992]; CHIMERE [Schmidt et al., 2001]

e 1’échelle globale : MOZART [Hauglustaine et al., 1998]; TM3 [Lelieveld et Dentener, 2000];
MOCAGE [Cathala et al., 2002]

Les modeles dédiés & I’étude de la pollution urbaine (modeles régionaux) ont plusieurs fonc-
tions. Ils aident au probleme de spatialisation évoqué dans le paragraphe 1.1.3. Ils permettent
aussi d’interpréter les observations, dans la mesure ou des études de sensibilité sur des parametres
peuvent étre menées afin de comprendre les phénomenes d’épisodes passés. En retour, bien sir
les observations permettent de mieux comprendre les incertitudes de modélisation. Enfin, ils per-
mettent de prévoir I’évolution future des concentrations des polluants et sont ainsi des outils d’aide
a la prise de décision dans des plans d’action de réduction des émissions.

Le développement de tels modeles de chimie-transport sophistiqués a permis de considérables
avancées dans le domaine de la pollution atmosphérique. Il a été notamment trés rapidement
établi que I’échelle spatiale des épisodes de pollution photochimique, dépassant largement ’échelle
régionale, il etait nécessaire de disposer d’outils de simulation de plus grande échelle. En effet
si les pointes de pollution dans les basses couches de ’atmospheére sont généralement observées &
proximité des sources majeures de polluants primaires (pdles industriels, agglomérations urbaines),
une part importante de la pollution photochimique est généralement due au transport a longue
distance de polluants (ozone, précurseurs) a laquelle vient s’ajouter la pollution locale [ Vautard et
al., 2000]. C’est précisément pour ces raisons que le modele de simulation numérique CHIMERE,
qui couvre ’Europe de I’Ouest tout en laissant la possibilité de ”zoomer” les simulations sur des
régions urbanisées, a été développé a I'IPSL.

Les modeles de chimie-transport permettent aujourd’hui de simuler de facon assez réaliste
le transport et la chimie des différents polluants photochimiques. Cependant, la complexité des
phénomenes étudiés, la variabilité spatiale et temporelle des émissions de polluants sont telles
que, quel que soit le modele, il ne pourra jamais reproduire parfaitement les concentrations. En
effet, le modele numérique est la traduction de ’état de connaissance scientifique du moment, via
la modélisation physique et chimique des processus mis en jeu et la description de parametres
d’entrée comme par exemple les émissions, le type de sol, les concentrations au bord du domaine
de modélisation. Lorsqu’un parametre interne ou d’entrée du modele est mal décrit, une erreur im-
portante peut étre observée certains jours sur les champs de concentration des polluants. Certains
de ces parametres peuvent méme étre intentionnellement éloignés de leur valeur réelle (nombre de
polluants et/ou d’équations chimiques mis en jeu, résolution verticale et/ou horizontale ...) pour
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réduire le temps de calcul, ce qui devient crucial si I’objectif du modele est de faire de la prévision.

Ainsi, il est évident qu’avant méme d’utiliser un modele pour réaliser des simulations, études
de scénarios ou des prévisions, il est nécessaire d’identifier ses limites (erreurs, incertitudes). Ceci
ne peut étre fait qu’a ’aide des observations. C’est une étape indispensable dans le développement
d’un modele.

1.2.2 La prévision de la pollution

La prévision des épisodes de pollution répond & une forte attente du public et des autorités.
Elle permet de prendre, a court et & moyen terme, des mesures de réduction des émissions afin de
limiter ’exposition de la population & des niveaux de pollution qui pourraient étre nocifs pour la
santé des personnes les plus sensibles, voire pour la santé de I’ensemble de la population.

La prévision des pics de pollution est essentiellement effectuée de part le monde a l’aide de
modeles statistiques [Simpson et Layton, 1983 ; Robeson et Steyn, 1990] qui ont un succes incon-
testable. Ces modeles utilisent des méthodes de régression, de classification, d’arbre de décision
[Burrows et al., 1995] et des réseaux de neurones [Gardner et Dorling, 1998]. L’'inconvénient de ces
méthodes statistiques est que, plus un épisode a été rare par le passé, plus un épisode de méme
type sera difficile & prévoir. En outre, ils ne permettent pas de comprendre l'origine des pics de
pollution prévus, puisqu’ils s’appuient sur des variables corrélées avec la pollution mais non direc-
tement causales. C’est principalement le cas pour la prévision des pics d’ozone avec la température.

Les modeles déterministes tridimensionnels de simulation de la qualité de l’air sont mieux
adaptés a la compréhension de la pollution atmosphérique que les modeles statistiques, mais sont
en général extrémement détaillés dans leur formulation physico-chimique, et s’averent lourds de
manipulation. Ainsi l'utilisation de la plupart de ces modéles ne peut étre envisagée que dans le
cadre de simulations courtes, de quelques jours. Ils ne peuvent donc pas étre testés sur un nombre
suffisamment grand de conditions météorologiques différentes pour juger de leurs performances. Ce-
pendant, quelques études montrent des comparaisons a plus longues échéances. Pour I’Est des USA,
Sirois et al. [1999] présentent une comparaison sur deux mois de I’été 1995. En Europe, Simpson
[1991] compare les concentrations simulées par un modele lagrangien avec des observations pour
les périodes d’été de 1985 & 1986. Une évaluation du méme modele est donnée de 1989 a 1996
par EMEP [1998]. De telles études permettent d’espérer aujourd’hui la réalisation de prévisions
a courte échéance des épisodes de pollution photo-oxydante a 1’échelle européenne. Tilmes et al.
[2002] comparent les prévisions d’ozone pour 5 modeles eulériens pour un été (I'été 1999) sur les
données allemandes. Schmidt et al. [2001] montrent P’efficacité du modele CHIMERE & représenter
les concentrations d’ozone a ’échelle européenne sur 1’été 1998. Il semble maintenant envisageable
de pouvoir mettre & disposition des décideurs et des associations chargées de la surveillance de
la qualité de 'air en France des prévisions de qualité de ’air & deux ou trois jours d’échéance.
Cette perspective est particulierement importante car des délais de cet ordre sont nécessaires pour
décider de mesures préventives, en informer le public et éventuellement infléchir les épisodes de
pollution prévus. Il semble aussi établi que les prévisions des modeles de chimie-transport sont
bien plus sensibles aux émissions, aux parametres météorologiques, aux concentrations importées
dans la région d’étude (conditions aux limites), et au dépdt, qu’aux conditions initiales. En effet, le
systéme photochimique troposphérique ne semble pas étre chaotique [Honoré, 2000]. En tout cas,
aucune étude n’a mis en évidence la présence de chaos.
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Le modele CHIMERE a été construit pour étre un outil diagnostique et aussi pronostique
& colt numérique modéré. Il permet ainsi d’effectuer des simulations longues (plusieurs années)
et est testé depuis maintenant trois ans en temps réel en mode de prévision dans le cadre du
projet PIONEER (Prévisibilité et Incertitudes de I’OzoNe a I’Echelle Européenne et Régionale).
PIONEER est un projet destiné a étudier la prévisibilité de la pollution photo-oxydante aux échelles
régionales/continentales, ainsi qu’a tester plusieurs méthodologies d’estimation des incertitudes
de cette prévision, au moyen de deux modeles numériques de chimie-transport, CHIMERE et
MOCAGE (Météo-France). Les expériences de prévision en temps réel, effectuées pendant 1’été 2001
dans le cadre de ce projet, montrent que le systéme a une faible mémoire des conditions initiales
(deux & trois jours). En outre, elles ont mis en évidence une difficulté : le transport d’erreurs de
prévision. En effet, des erreurs commises & un endroit pour des raisons variées (probléme dans
les émissions, erreurs météorologiques, ...) peuvent éventuellement se propager pendant quelques
jours et participer a accentuer 'erreur & un instant supérieur vers une autre région. Ainsi, méme
si, contrairement & la prévision météorologique, la prévision de la pollution atmosphérique n’est
pas un probléme de conditions initiales, pour éviter la propagation d’erreur il est nécessaire de
”soigner” les conditions initiales d’une prévision & court terme. [Elbern et Schmidt, 2001] montrent
notamment qu’une meilleure définition des conditions initiales améliore les prévisions jusqu’a 12 h
apres l'initialisation.

1.3 Pourquoi cette these? Les objectifs

Le développement des modeles de chimie-transport sophistiqués ainsi que ’extension du réseau
opérationnel de surveillance de la qualité de 1’air ont permis d’améliorer notre compréhension du
systeme photochimique. Cependant, cette compréhension, comme notre capacité a prévoir la pol-
lution atmosphérique, sont limitées par un certain nombre de problémes.

Premierement, le nombre de mesures disponibles sur des polluants autres que 1’ozone ou le
dioxyde d’azote, est faible. Les stations de mesures de dioxyde d’azote sont, en outre, principale-
ment localisées & l'intérieur des agglomérations, ce qui rend difficile ’évaluation des simulations de
ce polluant & grande échelle. Deuxiement, il n’y a pas de mesures de routine en altitude. Seules
quelques campagnes de mesures nous permettent de contréler la qualité des simulations dans les
couches supérieures a la surface. Ainsi, il n’est pas possible aujourd’hui de valider complétement
les simulations d’un modele numérique. Cependant, une des facons de s’assurer qu’un modele est
performant, est de comparer ses sorties avec les observations disponibles sur des périodes temps
suffisamment longues pour regrouper différentes situations.

Le premier objectif de cette theése a été précisément de confronter les simulations du modele
numérique CHIMERE et les observations pour diagnostiquer les erreurs du modele. Ces erreurs
sont de différents types : erreur sur les valeurs météorologiques analysées et prévues, erreur sur
les émissions de polluants, erreur sur les paramétrisations et le traitement des processus sous-
maille, erreur due aux résolutions horizontale et verticale, erreur sur les concentrations initiales
de la prévision. Dans la mesure ou les modeles de chimie-transport s’appuient sur les forcages
météorologiques, le premier type d’erreur est une erreur extérieure qu’il n’est pas susceptible de pou-
voir corriger. L’incertitude sur les émissions est évidente vu la complexité des processus d’émissions
et la multitude des différentes sources anthropiques et naturelles. Les erreurs de modélisation sont
liées a la tres difficile représentation de processus essentiels, comme 'impact de la nébulosité ou
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des aérosols sur la photolyse, ainsi qu’a la représentation nécessairement condensée de la chimie.

Les méthodologies permettant de traiter, ou tout au moins d’aborder les deux dernieres sources
d’erreurs existent. Le manque de résolution d’un résolution d’un modele d’échelle européenne peut
étre pallié par une approche de modeles de grille emboités sur des régions-clé comme les zones
fortement urbanisées ou industrielles, ou les régions cotieres. Enfin, les erreurs de prévisions dues a
une mauvaise initialisation du modele, qui s’accumulent et se transportent, peuvent étre réduites
graces aux méthodes d’assimilation de données. Le deuxieme objectif a donc été de développer de
telles méthodes. Il a s’agit de corriger ’erreur globale commise sur les simulations des champs de
polluants afin d’offrir des cartes de concentrations de polluants, plus réalistes et cohérentes avec
notre connaissance de la physique des phénomenes mis en jeu. Des techniques de Krigeage sont
aussi testées. Le dernier objectif a été de répondre a la question suivante : est-ce que les champs
de polluants, ainsi corrigés peuvent améliorer la prévision de la pollution photochimique, s’ils sont
utilisés pour initialiser le modele de prévision ?

Ces objectifs sont pratiquement ceux que se sont fixés les pionniers de la météorologie. Aujour-
d’hui nous bénificions bien sir de tout le savoir et 'expérience acquise par les météorologues. La
problématique de la pollution est cependant tres différente, car le probleme des conditions initiales,
qui a guidé le travail des météorologues, n’est pas primordial dans le domaine de la qualité de P’air.
Méme si la préparation de 1’état initial d’une prévision est importante pour éviter la propagation
d’erreurs, ce travail de these a surtout été motivé par la nécessité de disposer d’une base de données
réalistes de champs de polluants.

Cette these s’est organisée en plusieurs étapes. Le travail a consisté a :

e Evaluer les limites du modéle de chimie-transport CHIMERE

Le modele CHIMERE est constitué de plusieurs versions : CHIMERE continental, qui couvre
I’'Europe de 1’Quest avec une résolution spatiale assez faible (0.5° x 0.5%) ; des modeles régionaux
mieux résolus (Ile-de-France, Régions de Berre et de Marseille, Alsace, Région toulousaine). Nous
évaluons, dans un premier temps, la capacité du modele CHIMERE & simuler les concentrations des
polluants photochimiques & ’échelle régionale et & 1’échelle continentale. A 1’échelle régionale, nous
focalisons sur les deux polluants les plus documentés, c’est-a-dire ’ozone et le dioxyde d’azote. Le
modele est testé sur deux régions particulierement différentes en terme d’émissions, d’orographie
et de phénomenes météorologiques : l’ile—de—France, et la région de Berre et de Marseille.

La région d’Tle-de-France est une région éloignée des cbtes, a la topographie tres faible. Tandis
que la région de Berre et de Marseille est soumise & des facteurs locaux importants : brises, orogra-
phie caractérisée principalement par les vallées de la Durance et du Rhéne et les reliefs (Alpilles,
Chaine de 'Estaque, de la Ste Victoire, de la Ste Baume, du Lubéron ...). La région de Berre et
de Marseille est aussi une région de fortes émissions, notamment sur la zone industrielle de I’étang
de Berre.

Nous présentons de facon détaillée les résultats de comparaison des concentrations d’ozone et
de dioxyde d’azote, simulées et observées en surface, pendant les étés 1999 ou 2001. Ces étés cor-
respondent a des périodes, dont les conditions météorologiques ont été particulierement propices a
la formation d’épisodes de pollution photochimique. L’été 2000 a été, en revanche, marqué par des
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conditions nuageuses, limitant I’établissement d’une telle pollution.

e Appliquer des méthodes d’assimilation de données, déja existantes dans d’autres
domaines, les adapter au cas de la pollution photochimique, et valider ces méthodes
pour corriger les simulations du modéle CHIMERE en utilisant des observations

Afin d’obtenir de meilleures représentations spatiales des champs de concentration de polluants
que celles des simulations, nous introduisons des observations de surface dans le modele. C’est
précisément ce que proposent les méthodes d’assimilation de données, déja utilisées en météorologie
et en océanographie. Ce travail de these s’est focalisé ainsi sur le développement, ’application, et la
validation de certaines de ces méthodes. Pour pallier & des inconvénients particuliers au domaine de
la qualité de lair, nous appliquons d’autres méthodes couramment utilisées dans les domaines mi-
nier et pétrolier, et appellées les méthodes de Krigeage. Toutes les méthodes sont testées a I’échelle
continentale, comme & 1’échelle régionale pour produire des champs de concentrations d’ozone ou
de dioxyde d’azote, bidimensionnels ou tridimensionnels. Les champs corrigés résultants, appelés
analyses, offrent alors une vision synoptique de I’état de pollution, directement utilisable pour
repérer rapidement les défaillances du modeéle numérique.

Nous cherchons également & estimer objectivement la qualité des analyses ainsi produites. Nous
utilisons, pour cela, une méthode appelée leave-one-out. Le principe est de comparer les analyses
avec des observations indépendantes (non utilisées dans 'algorithme de correction). Sur la région
d’Tle-de-France, nous utilisons en plus les observations aéroportées, effectuées pendant la campagne
ESQUIF (Etude et Simulation de la QUalité de I'air en Ile-de-France) pour estimer la qualité des
analyses tridimensionnelles.

e Quantifier I’effet d’une initialisation du modele CHIMERE avec les champs de pol-
luants corrigés sur ses prévisions a court terme

La question est de savoir si les analyses, utilisées pour initialiser le modele de prévision, au
lieu des prévisions de la veille, peuvent améliorer les prévisions a court terme. Nous présentons
les résultats d’une expérience de prévision de ’0zone, menée d’abord en temps réel dans le cadre
du projet EUROPOLLUX pendant 1’été 2000, puis reconduite dans le cadre du projet PIONEER
pendant les étés 2001 et 2002. Ces expériences ont permis d’initier la mise en place d’une plate-
forme de prévision des concentrations d’ozone en temps réel, comprenant ’acquisition en temps
temps réel de données d’observation, et I’assimilation de ces données.

Les prochains paragraphes proposent une revue bibliographique de ’assimilation de données
et un rappel des méthodes qui sont actuellement utilisées en météorologie, en océanologie et en
géostatistique. Le but de ces sections est de justifier le choix des méthodes mises en ceuvre au cours
de cette these.

1.4 Assimilation de données en météorologie et en océanologie
L’objectif des méthodes d’assimilation de données, développées dans le domaine de la météorologie
et de 'océanologie, est de combiner des observations et des simulations d’un modeéle numérique.

Ceci a pour but d’estimer de facon la plus réaliste possible la valeur réelle moyenne par maille du
modéle d’une variable et d’obtenir des cartes de cette variable cohérentes avec les observations et
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les simulations. Le résultat final, qui correspond & une simulation corrigée par les observations, est
appelé une analyse.

L’analyse subjective

Les méthodes d’assimilation de données trouvent leur origine dans la seconde moitié du XIX¢™¢
siecle, a I’époque ou les premieres cartes météorologiques ont été réalisées. Ces cartes étaient le
résultat d’une simple interpolation, faite a la main, des observations. En Europe, Le Verrier (direc-
teur de l'observatoire de Paris) fut le premier & construire de telles cartes, avec lesquelles il observa
le développement et I’évolution de la terrible tempéte du 14 novembre 1854, qui détruisit la flotte
francaise engagée dans la guerre de la Crimée [Locher, These en cours]. Il collecta des observations
sur I’Europe pour la période précédant la tempéte. La figure 1.1 présente un fac-similé de la carte
qu’il présenta a I’Académie des Sciences le 31 décembre 1855. Pour Le Verrier, les lignes isobariques
indiquent que la tempéte aurait pu étre prévue quelques jours auparavant, ”I’onde atmosphérique”
étant d’abord passée au-dessus de la France. Ses travaux ont été le point de départ de I’organisa-
tion d’un service de prévision météorologique a l'observatoire de Paris. Ces cartes furent adoptées
ensuite par les météorologues, qui espéraient, grace a elles, établir des lois de 1’écoulement de l'air
atmosphérique et faire de la prévision météorologique.

o

F1G. 1.1 — Fac-similé de la carte présentée a I’Académie des Sciences par Urbain Le Verrier, le 31
décembre 1855. Les lignes isobariques ayant traversé ’Europe du 12 au 15 novembre 1854 y sont
tracées. Source : [Locher, These en cours]

Comme les cartes ou analyses étaient le résultat de leur propre jugement, ces analyses sont
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maintenant dites analyses subjectives pour les distinguer des analyses objectives utilisées actuelle-
ment.

L’analyse objective

La premiere analyse objective est produite par Panofsky [1949] pour remplacer I'interpolation
graphique manuelle. 11 utilise un polynéme pour interpoler les observations. Les poids de l'in-
terpolation sont déterminés par la méthode des moindres carrés. Ils dépendent de la qualité de
Vobservation. Gilchrist et Cressman [1954] introduisent ensuite le concept de rayon d’influence,
qui définit la distance & partir de laquelle les observations n’apportent plus d’information. Ils
remarquent qu’il serait plus efficace d’utiliser dans "analyse les sorties d’un modeéle numérique.

Utilisation d’un modéle numérique

L’idée de combiner des observations et un modele n’est pas nouvelle. En effet, Gauss [1809] dans
son ouvrage sur La théorie du mouvement des corps célestes décrit des méthodes de moindre carré
pour optimiser son estimation de I'orbite des cometes et des planeétes & partir de ses observations
et des lois de la mécanique Newtonienne.

Il écrit : ”If the astronomical observations and other quantities on which the computations of
orbits is based were absolutely correct, the elements also, whether deduced from three or four ob-
servations, would be strictly accurate (so far indeed as the motion is supposed to take place exactly
according to the laws of Kepler), and therefore, if other observations were used, they might be
confirmed, but not corrected. But since our measurements and observations are nothing more ap-
proximations to truth, the same must be true of all calculations resting upon them, and the highest
atm of all computation made concerning concrete phenomena must be to approrimate, as nearly
as practicable to the truth. But this can be accomplished in no other way than by a suitable com-
bination of more observations than the number absolutely requisite for the determination of the
unknown gquantities. This problem can only be properly undertaken when an approximate know-
ledge of the orbit has been already obtained, which is afterward to be corrected, so as to satisfy all
of the observations in the most accurate manner possible.”

Ce texte contient un certain nombre d’idées clefs [Daley, 1997] : (1) tous les modeles et toutes
les observations sont des approzimations de l’état réel, (2) le résultat de la combinaison de ces deux
estimations est aussi une approrimation, (3) les observations doivent étre inclues dans le probleme
de maniere optimale, (4) Plus le nombre d’observations est grand, meilleure est la détermination
du probleme, (5) le modele peut étre utilisé comme premiére estimation.

L’arrivée des ordinateurs donne naissance & la prévision numérique. Bergthorsson et Doos [1955]
et Thompson [1961] sont les premiers & montrer que les analyses sont améliorées si un modele de
prévision est utilisé en plus des observations disponibles. Ils posent ainsi les premieres pierres
de D’assimilation de données. Depuis, les méthodes n’ont pas beaucoup évolué. Des les années
1960, les analyses objectives sont produites en temps réel dans la plupart des centres nationaux
du temps. Cressman [1959] décrit le systéme américain basé sur les travaux de Bergthorsson et
Déés [1955]. Les poids de I'interpolation linéaire sont inversement proportionels a la distance entre
I’observation et le point d’analyse. Leur forme et le rayon d’influence sont choisis arbitrairement.
Loin des observations ’analyse est relaxée vers la simulation.
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Les méthodes statistiques

Eliassen [1954] donne une forme statistique aux méthodes d’assimilation de données et définit
ce que nous appellons maintenant I’ Interpolation Statistique en météorologie. Les observations sont
considérées comme des réalisations d’un champ de la variable étudiée (vent, concentration d’un
polluant, ...) qui a une certaine struture de covariance spatiale stationnaire dans le temps. Les
poids de l'interpolation sont déterminés statistiquement en étudiant cette struture de covariance
sur une base de données climatologique (correspondant & un ensemble d’information sur ’état
passé du systéme, c’est-a-dire sur la distribution spatio-temporelle des variables étudiées). Toutes
les méthodes, qui ont succédées, sont basées sur celle-ci.

Thompson [1961] montre que les corrections en un temps et un lieu donné permettent d’améliorer
les prévisions en un autre endroit. Il introduit ainsi le concept important de propagation de la cor-
rection.

Gandin [1963] étudie théoriquement les analyses multi-variables. Cependant il a conscience
que les méthodes qu’il développe sont difficilement applicables car les corrélations croisées ne sont
pas encore physiquement comprises. A I’époque les ordinateurs ne sont pas assez puissants pour
analyser deux variables simultanément. Le développement informatique rend possible les études des
corrélations croisées. Ces études montrent qu’analyser plusieurs variables en méme temps améliore
la qualité des analyses [Kluge, 1970; Shlatter, 1975; Bergman, 1979]. Rutherford [1973] montre
qu’une ré-initialisation du modele avec des analyses améliore les prévisions météorologiques jusqu’a
12 h apres l'initialisation.

Depuis ces dernieres années, d’autres méthodes d’assimilation de données ont été développées.
Ces algorithmes sont classés en deux types : les méthodes séquentielles et les méthodes variation-
nelles [ Talagrand, 1997].

Paralléement aux travaux de Gandin, Matheron [1963] décrit une technique géostatistique, ap-
pelée le Krigeage. Cette méthode, utilisée dans I'industrie miniére est assez similaire 41’ Interpolation
Statistique, 3 la différence pres qu’elle ne nécessite pas de connaissance a priori de I’état passé du
systeme.

1.5 Les méthodes d’assimilation de données

Les méthodes d’assimilation de données donnent la possibilité d’estimer de facon la plus réaliste
possible le champ d’une variable (température, vent, concentrations de polluants, ...) & partir (1)
d’une climatologie (2) d’un modele numérique (qui permet d’établir les liens entre les variables
observées et les composés non observés, et qui donne leur évolution) (3) des observations. Les
principales méthodes d’assimilation existant actuellement sont décrites ci-dessous. Elles different
essentiellement par leur colit numérique et leur optimalité (qualité du résultat obtenu).

Par souci de cohérence avec les méthodes géostatistiques, que nous utilisons également, nous
avons choisi un systéme de notations, inspiré de [Bertino, 2001], qui difféere de celui utilisé habi-
tuellement en météorologie ou en océanologie. Les concepts utilisés ci-dessous, tels que ’espérance
mathématique, la covariance, la variance, la corrélation, sont définis dans I’Annexe B, dédiée a des
rappels de statistique.
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Objectifs et définitions

Un modele est limité par sa résolution, il ne peut pas simuler 1’état réel ”fin” de l’atmosphere.
L’objectif des méthodes d’assimilation de données, & défaut d’avoir acces a I’état réel, est donc
d’estimer de facon la plus réaliste possible 1’état réel moyen par maille du modéle de I’atmosphere.
Cet état réel moyen est représenté par le vecteur Z* de dimension n, le nombre de points de grille
du modele. (L’exposant ¢ signifie true en anglais.)

A un instant donné, une simulation (un champ de vent, de température, un champ de concen-
tration de polluants ...) est corrigée sur un certain domaine de simulation, en utilisant un jeu de
p observations. Cette simulation, appelée couramment ébauche, est représentée par un vecteur ZP
(b pour background en anglais), aussi de dimension n, qui regroupe les valeurs simulées en chaque
point de grille du modele. Nous définissons €® = ZP — Zt V’erreur du modéle.

Les observations, disponibles uniquement aux points de mesure sont, quant a elles, représentées
par un vecteur Y°, de dimension p. Comme les points de mesure ne correspondent que trés ra-
rement a un point de grille du modele, les simulations sont, dans un premier temps, interpolées
aux points de mesure. Cette interpolation est le plus souvent effectuée a 1’aide d’une combinaison
linéaire des valeurs simulées ZP, et représentée par un opérateur, noté H, appelé opérateur d’ob-
servation. Nous définissons également les erreurs d’observation par €© = Y° — HZ®.

Le résultat de la correction de I’ébauche par les observations s’appelle I’analyse. Cette analyse
est représentée par le vecteur Z2 de dimension n. L’erreur d’analyse est définie par e = Z2 — Z*.

1.5.1 Les méthodes séquentielles
L’Interpolation Statistique (IS)

L’Interpolation Statistique [Daley, 1991] a été la méthode la plus utilisée dans les principaux
centres de prévision météorologique pour produire des analyses météorologiques. Elle présente le
grand avantage de fournir une procédure relativement facile & mettre en ceuvre qui permet de
traiter un ensemble quelconque d’observations.

Les différences entre les observations et les simulations prises aux points de mesure Y° — HZP
sont interpolées par 'intermédiaire d’un opérateur linéaire K, appelée matrice de gain. Le résultat
de Vinterpolation, qui définit la correction & appliquer sur le domaine étudié, est ensuite ajouté &
’ébauche ZP pour donner finalement une ”simulation corrigée”, c’est & dire I’analyse. Sous certaines
hypothéses qui seront énoncées au chapitre 2, ott nous décrivons la méthode de facon plus détaillée,
I’expression générale de l’analyse est donc définie par :

7Z*> = 7ZP +K[Y° - HZP] (1.1)

En outre, on montre que, sous les contraintes définies ci-dessous, la matrice de gain s’écrit :
K = BHTHBHT +R]! (1.2)

K est en fait la matrice regroupant les poids de linterpolation linéaire. Ces derniers sont
déterminés de telle facon que ’analyse est statistiquement la meilleure possible, c’est & dire que sa
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variance d’erreur E[e?(s)?] est minimale en tout point de grille s. B = E(eP(¢P)T) est la matrice
des covariances des erreurs du modele, R = E(e°(€°)T), celle des covariances des erreurs d’obser-
vation. HBHT correspond & une réduction de la matrice B aux points de mesures. BHT est la
matrice des covariances d’erreur du modele entre les points de grille et les points de mesure.

Ainsi, les poids dépendent des covariances des erreurs du modele et des observations, leur cova-
riances croisées étant supposées nulles. Si ces covariances sont connues, les poids de I'interpolation
peuvent étre calculés. Or, la difficulté des méthodes d’assimilation de données est précisément liée
au fait que ces covariances d’erreur ne sont pas accessibles directement, et qu’il est nécessaire de
les modéliser. Une des principales hypotheses faite dans le cadre d’une Interpolation Statistique
est que les covariances des erreurs du modele sont constantes dans le temps (stationnaires).

Optimisés, les poids d’interpolation permettent de caluler la matrice de covariance d’erreur
d’analyse A = E(e2(¢2)T), qui est donnée par :

A = (I-KHB (1.3)

Les éléments diagonaux de cette matrice correspondent aux variances d’erreur d’analyse. Elles
permettent d’estimer la qualité de I’analyse obtenue.

11 est souvent fait I’hypothese que seules quelques observations sont nécessaires pour déterminer
la correction & effectuée en un point. Lorsqu’une telle hypothese est faite, la méthode prend le nom
d’Interpolation Optimale (OI).

Filtre de Kalman linéaire (KF)

Le filtre de Kalman [Kalman, 1960; Kalman et Bucy, 1961; Ghil, 1989; Lacarra et Talagrand,
1988; Ghil et Malanotte-Rizzoli, 1991 ; Errico et al., 1993] est une extension de la méthode d’Inter-
polation Statistique au cas d’une assimilation en continu des observations. Le modeéle numérique,
linéaire dans ce cas, est corrigé au fur et & mesure que les observations sont disponibles. Cette
méthode est souvent utilisée dans des systémes de prévision. L’ébauche est alors une prévision,
et est notée Z7 (f de forecast en anglais). Elle provient d’une simulation qui a été initialisée par
une précédente analyse. Dans Ierreur de prévision, notée ef = Zf — Z*, on distingue alors I’erreur
de modélisation (due & une erreur de paramétrisation et/ou erreur dans les entrées du modele :
prévisions météorologiques, émissions ...), de erreur sur les conditions initiales (erreur commise
sur la précédente analyse).

Les covariances d’erreur de prévision, notées Py = E(ef(ef)T, ne sont plus supposées étre sta-
tionnaires dans le temps, comme dans le cas de I'Interpolation Statistique. En effet, le Filtre de
Kalman propose précisément une loi d’évolution de ces covariances.

Sous les mémes hypotheses que 'Interpolation Statistique, la meilleure fagon d’assimiler des
observations est définie par récurrence sur les temps d’observation i :

25



Introduction : étude et prévision de la pollution photochimique atmosphérique

ZEi+1) = M;Li1Z23) (1.4)
Pii+1) = Mi,inP*(()MTi i + Qi) (1.5)
K@) = PTOHT@OHGPGOHT @) +R)]™ (1.6)
Z2(i) = Z'(i) + K()[Y°(i) — H()Z (i)] (L.7)
P(i) = (I-XK@O)HE)P @) (1.8)

La premiere équation traduit juste le fait que le modele est utilisé pour prévoir 1’état de I’at-
mospheére aux instants supérieurs en partant de lanalyse précédente Z2(i). M est 'opérateur
linéaire de prévision associé & ce modele.

La deuxiéme équation est ’équation de propagation des covariances de l’erreur de prévision.
Elle montre que Pf(i 4+ 1) est la somme de deux termes : les covariances de I’erreur d’analyse P2(3)
propagées par le modele et les covariances de I’erreur du modele Q(%). Cette équation est obtenue
en soustrayant I’état réel Z*(i + 1) & I’équation précédente et en utilisant la linéarité de ’'opérateur
de prévision M,

ZEi+1) =2+ 1) = Misia[Z2() — Z46)] + M1 Z5(i) — ZH(i + 1) (1.9)

puis en multipliant cette équation par sa transposée, et en prenant ’espérance du résultat. Les
termes de corrélation entre les erreurs d’analyses et les erreurs modeles sont supposées étre nuls.
M, ;112 (i) — Z*(i + 1) est 'erreur de modélisation.

Les trois dernieres équations sont exactement les mémes que celles de I’Interpolation Statistique.

Comme son nom l'indique, le Filtre de Kalman linéaire, est un algorithme, utilisable pour
assimiler en continu des observations dans un modele linéaire. Le point fort de cette méthode est
la modélisation de 1’évolution des matrices de covariances d’erreur de prévision. Son point faible
est son coflit numérique. Ceci est discuté dans le paragraphe 1.8.

Filtre de Kalman Etendu (EKF)

La plupart des modeles en météorologie et en océanologie sont non linéaires. L’algorithme
du Filtre de Kalman linéaire, présenté dans le paragraphe précédent, peut étre généralisé & des
opérateurs d’observation H et des modeles M non linéaires. On parle, dans ce cas, de Filtre de
Kalman Etendu. Les opérateurs sont alors linéarisés au voisinage de la variable & analyser, c’est a
dire qu’ils sont supposés étre linéaires au voisinage de n’importe quel état Z. Par exemple, pour
tout Z(%) proche de Z* (%), M;—i+1Z2(i) — M;i11Z(%) ~ M;i4+1[Z2(3) — Z(3)]- On dit qu’ils sont
alors définis par leur modéle linéaire tangent M (i.e leur différentiel).

Si les non linéarités sont trés importantes, il peut étre nécessaire d’introduire des termes de
correction dans ’équation précédente ou d’utiliser une méthode stochastique plus générale telle que
le Filtre de Kalman d’Ensemble.
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Filtre de Kalman d’Ensemble (EnKF)

Le Filtre de Kalman d’Ensemble est une méthode encore relativement peu utilisée, qui a été
initialement introduite par Evensen [1994]. L’objectif est, comme dans le cas du Filtre de Kalman,
de prévoir 1’évolution des matrices de covariances d’erreur de prévision. Cependant, le probleme est
abordé de maniere stochastique. L’état initial, provenant d’une analyse, est perturbé compte tenu
de la variance d’erreur déterminée sur cet état pour créer un ensemble d’états initiauz. Le modele
(en général non linéaire) est ensuite intégré & partir de chacun de ces états initiaux, créant ainsi
un ensemble de prévisions. Une erreur modele aléatoire est introduite & chaque pas d’intégration.

A tout instant, les covariances d’erreur de prévision peuvent étre calculées sur I’ensemble sta-
tistique ainsi construit : 'erreur de prévision, qui inclut 'erreur modele et I'erreur commise sur
I’état initial, est alors approximée en prenant I’écart d’une simulation & la moyenne de ’ensemble.
Les observations sont ensuite assimilées de la méme maniere qu’une Interpolation Statistique. En
outre, il est nécessaire de prendre en compte I’erreur d’observation pour éviter que ’ensemble des
prévisions ne converge pas trop vite vers la méme analyse. C’est pourquoi, avant de les assimiler
dans chaque membre de l’ensemble, les observations sont perturbées en fonction de la variance
d’erreur d’observation supposée.

1.5.2 Les méthodes variationnelles
Analyse variationnelle tridimensionnelle (3D-VAR)

Il y a deux fagons de définir le probléme de 'Interpolation Statistique [Lorenc, 1986] : (1)
supposer que les matrices de covariances d’erreur sont connues et dériver les équations de ’analyse
en cherchant le minimum de variance de ’erreur d’analyse, c’est la méthode que nous avons exposée
dans le paragraphe 1.5.1, ou alors (2) supposer que les erreurs du modele et des observations sont
gaussiennes et dériver les équations en cherchant ’état le plus probable; c’est alors la méthode du
3D-VAR [Parrish et Derber, 1992; Courtier et al., 1998].

La distribution de probabilité P(Z) pour la réalisation d’un état réel donné Z s’exprime en
fonction des distributions de probabilité, supposées gaussiennes, pour les erreurs d’observation et
les erreurs du modele. L’état analysé est alors défini comme le maximum de P(Z), c’est a dire
la valeur la plus probable. Une fonction de coit est définie par J(Z) = —In(P(Z)). Lorenc [1986]
montre que J(Z) s’écrit :

J(Z) = (Z-Z°)Y"BY(Z-2ZP) +(Y°-HZ)'R(Y° - HZ) (1.10)

L’analyse, alors définie comme le minimum de J, est approchée en faisant plusieurs évaluations
de cette fonction et de son gradient. La principale hypothese faite est qu’un nombre limité d’itérations
est suffisant pour atteindre le minimum. Les covariances d’erreur du modele ne sont pas directe-
ment calculées, il suffit de leur donner une forme, et d’optimiser les parametres de leur expresssion.

Le principe du 3D-VAR est strictement équivalent a ’Interpolation Statistique si ’opérateur
d’observation est linéaire et si les distributions des erreurs du modele et des observations sont
effectivement gaussiennes.
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Assimilation variationnelle quadridimensionnelle (4D-VAR)

La méthode du 4D-VAR [Lewis et Derber, 1985; Talagrand et Courtier, 1987; Lacarra et
Talagrand, 1988 ; Thépaut et Courtier, 1991; Rabier et Courtier, 1992; Errico et al., 1993] est
une généralisation du 3D-VAR pour des observations distribuées dans le temps. Son principe est
également d’analyser ’état de ’atmosphere d un instant donné, mais en tenant compte d’observa-
tions antérieures et postérieures au temps de I’analyse. Autrement dit, il s’agit 13 d’estimer un état
en cherchant & minimiser les écarts entre le modele et les observations sur une certaine période de
temps, i.e. sur une fenétre d’assimilation. Cette méthode est particulierement utile pour faire des
ré-analyses d’épisodes passés.

A Dinstant de mesure i, Y2, Z; et Z! designent respectivement les observations, les simulations
et Pétat réel. L’algorithme du 4D-VAR est défini comme la minimisation de la fonction de cott :

J(Z) = (Z-ZP)'B~Y(Z-1ZP)+ i(Y? - H;Z) RN Y? - HiZ)) (1.11)
=0

R; est la matrice de covariances d’erreurs d’observation. La matrice de covariance des erreur
du modele B est seulement définie & 'instant de I’analyse. Les équations sont les mémes que le
3D-VAR, avec cela en plus que opérateur d’observation inclut le modele de prévision, ce qui
permet de comparer les observations Y{ et les simulations Z; au de temps de la mesure. En outre,
le probléme de minimisation est contraint par le fait que la séquence des états du modele doivent
étre une solution des équations du modele :

Vi, Z; = Mo_i(Z) (1.12)

ou My_;(Z) est opérateur du modele non linéaire de prévision de l'instant initial jusqu’au
temps t;. Le 4D-VAR est ainsi un probléeme d’optimisation & contrainte non linéaire tres difficile &
résoudre sous sa forme générale. Heureusement, il peut étre simplifié en faisant deux hypotheses.
La premiere est que le modele peut étre linéarisé, la deuxiéme est qu’il peut étre exprimé comme
le produit d’étapes linéaires de prévision. Ainsi toute simulation Z; s’écrit

Zi = MiM;_1...M1Z (1.13)

Cette équation reflete la causalité de la nature. Les modeles M; sont les modéles linéaires tan-
gent d’étape de prévision. Le premier terme de la fonction de cotit J°(Z) = (Z—ZP)TB1(Z-ZP),
dit fonction de coiit de l’ébauche, est le méme que pour le 3D-VAR. L’évaluation du second terme
Jo = 30 (Y2 — HiZ:) TR~ (Ys — HiZs), dit fonction de cott d’observation et de son gradient
est lourde et nécessite un algorithme basé sur l’intégration des transposés des modeles linéaires
tangents des modeles étapes de prévision : M" (appelés modéles adjoints) [ Talagrand et Courtier,
1987].

L’inconvénient majeur du 4D-VAR est la méconnaissance des erreurs du modele, qui inter-
viennent dans les termes J® et J°. C’est pourquoi, la plupart du temps, le modele est supposé
parfait (i.e. pas d’erreur de modélisation). Le terme J° devrait alors disparaitre de 1’expression
de J. Cependant, pour que ’analyse soit au pire égale a l’estimation provenant d’un 3D-VAR, le
terme J® est conservé.
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1.6 Les méthodes géostatistiques

Les méthodes géostatistiques sont souvent utilisées pour analyser le champ d’une variable &
partir uniquement, de mesures distribuées sur une certaine région de ’espace. En fonction des hy-
potheses, qui sont faites sur la variable & analyser, les méthodes de Krigeage prennent un nom
différent (Krigeage Simple, Ordinaire, Intrinséque, Universel ...). Elles sont d’un interét majeur
pour l'estimation de covariances spatiales.

L’Interpolation statistique est trés proche d’un Krigeage, les différences apparaissant seule-
ment dans la détermination des poids de l'interpolation. Dans le cas du Krigeage, ces poids sont
le produit de statistiques faites sur des données distribuées dans [’espace, tandis que dans le cas
de I'Interpolation Statistique, ils sont déterminées & partir de statistiques faites sur des données
distribuées dans l’espace et dans le temps.

Par rapport aux méthodes d’assimilation de données, qui utilisent un modele numérique ap-
portant une information sur les contraintes physiques spatio-temporelles, les méthodes de Kri-
geage ne permettent la prise en compte que de contraintes simples (linéaires [Lajaunie, 1997] ou
géométriques). La géostatistique spatio-temporelle est abordée par Matheron [1970], cependant
a cause de problemes d’anisotropie entre la dimension spatiale et temporelle, il est rare que les
théories géostatistiques soient appliquées & I’espace-temps [Bertino, 2001].

1.7 Application a la chimie atmosphérique

Depuis le milieu des années 1980, les méthodes précédemment décrites sont appliquées au
domaine de la pollution chimique.

Etude de la chimie stratosphérique

L’assimilation d’observations satellitaires de gaz trace dans les modeles atmosphériques est
lobjet de nombreuses publications. Fisher et Lary [1995] sont les premiers & introduire un proces-
sus d’assimilation variationnelle pour étudier la chimie atmosphérique. Ils utilisent un mécanisme
chimique trés réduit (6 especes et 19 réactions) et montrent que le mécanisme de Chapman avec le
cycle catalytique des NO,, les observations d’ozone et de dioxyde d’azote suffisent & analyser toutes
les autres especes. Levelt et al. [1996] assimilent des colonnes d’ozone dans un modele d’advection
de traceur. Lyster et al. [1997] utilisent pour la premiere fois un Filtre de Kalman pour assimiler
les mesures de méthane du satellite UARS dans un modele bidimensionnel global de transport
atmosphérique. Ils mettent en évidence les difficultés quant & appliquer un Filtre de Kalman com-
plet. Récemment Ménard et al. [2000], Ménard et Chang [2000] proposent une paramétrisation
simplifiée de ’évolution des covariances des erreurs. Khattatov et al. [2000] étendent la méthode &
un modele tridimensionnel. Ekes et al. [1999] construisent des analyses bidimensionnelles d’ozone
a l'aide d’observations statellitaires et d’une méthode variationnelle. Jeuken et al. [1999] utilisent
une Interpolation Optimale pour assimiler des colonnes d’ozone dans le modele tridimensionnel de
transport TM3.
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Etude de la chimie troposphérique

En chimie troposphérique, plusieurs études cherchent & estimer la précipitation acide & l’aide
d’un Krigeage [Finkelstein, 1984 ; Fedorov, 1989].

Les premiers essais pour estimer la pollution urbaine photochimique hors des zones couvertes
par la mesure ont été réalisés en interpolant les observations avec des techniques mathématiques
plus ou moins sophistiquées. Par exemple, Ionescu et al. [2000] utilisent une interpolation par des
splines plats, qui est équivalent & un Krigeage Intrinseque d’ordre 1 [Cressie, 1993], pour estimer
les champs de concentration de dioxyde d’azote sur la ville de Paris. Le principal inconvénient
de telles interpolations est que le résulat dépend beaucoup de la capacité du réseau a couvrir la
zone étudiée et peut étre incohérent avec la physique du probléme. En effet loin des observations,
aucune information n’est disponible pour guider I’interpolateur vers une valeur réaliste de 1’état de
Patmospheére. Dans une étude analytique des concentrations d’acide nitrique, Fuentes [2001] utilise
un modele numérique pour détermier les poids de Krigeage et pour pallier au manque de données
d’observation.

Elbern et al. [1997] montrent, par une suite d’expériences jumelles idéalisées, le bénéfice ap-
porté par ’assimilation d’observations d’ozone synthétiques dans la représentation des concentra-
tions d’ozone et des oxydes d’azotes (NO, NO2, HNO,, HNO,4, PAN), des radicaux (OH, HO2),
et du formaldéhyde (HCHO). Ces expériences sont effectuées avec le mécanisme chimique Regio-
nal Acid Deposition Model 2 (RADM?2), associé & un 4D-VAR. Ils montrent également les limites
de la méthode d’assimilation lorsque des observations d’ozone sont trop espacées dans le temps (5
heures), la qualité des analyses des especes non observées est alors complétement controlée par celle
de I’ébauche. Elbern et Schmidt [1999] étendent ’algorithme d’assimilation variationnel précédent &
un modele de chimie-transport incluant les opérateurs d’advection horizontale et verticale, de diffu-
sion verticale, et le module chimique RADMZ2. Tls montrent que ’assimilation d’observation d’ozone
disponibles toutes les demi-heures a chaque point de grille du modéle améliore la représentation
des champs des oxydes d’azote NO,,. Ils montrent aussi que ’assimilation supplémentaire d’obser-
vations de dioxyde d’azote améliore ’estimation du monoxyde d’azote mais pas systématiquement
celle des Composés Organiques Volatiles. La prise en compte d’une contrainte sur la composition
relative des COV améliore les résultats [Elbern et al., 2000].

Elbern et Schmidt [2001] appliquent pour la premiere fois la méthode de 4D-VAR & des obser-
vations réelles d’ozone et d’oxydes d’azote. Ils assimilent des observations d’ozone sur la fenétre
d’assimilation [6 h UTC, 12 h UTC], et quantifient I"impact de cette assimilation sur les prévisions
& deux jours du modeéle EURAD (EURopean Air Pollution Dispersion). Ils améliorent les prévisions
jusqua 12 h apres la fin de ’assimilation inculant ’heure du pic du jour méme.

van Loon et Heemink [1997] présentent un Filtre de Kalman Etendu réduit pour assimiler des
observations dans un modéle simple de chimie atmosphérique. van Loon et al. [2000] couplent le
modele de chimie-transport LOTOS & un Filtre de Kalman d’ensemble. Ils montrent que ’as-
similation de concentration d’ozone avec une perturbation des émissions de NO., SO., VOC,
et CO améliore les prévisions et permettent d’indiquer des corrections de facteurs d’émissions. Ils
suggerent qu’il est nécessaire de perturber d’autres parametres que seulement les émissions : dépot,
diffusion verticale, données météorologiques.
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1.8 Choix d’une méthode d’assimilation de données

Comme le modele CHIMERE a pour objectif d’étre un modele de prévision opérationnelle
et d’offrir la possibillité de faire des simulations longues, les efforts sont maintenus pour que les
temps de calculs restent faibles. Or les méthodes d’assimilation de données ont précisément des
colits numérique tres variables.

1.8.1 Cotuts numériques des méthodes d’assimilation de données

La dimension de 1’état ZP du modeéle CHIMERE continental est de n = [65 x 33points de grille
horizontaux] x [5 niveaux verticaux] x [44 especes] ~ 5.10°. La dimension du vecteur d’observation
Z° est de p ~ 2.10? (sachant que seules les observations d’ozone sont disponibles). Le probleme
est donc tres largement sous déterminé (bien que par endroit il peut étre surdéterminé quand par
exemple la densité d’observations est grande devant la résolution du modele). La méthode d’In-
terpolation Statistique nécessite en principe la connaissance des matrices B et R qui contiennent
respectivement n?/2 et p?/2 coefficients distincts (matrices symétriques). La détermination de K
nécessite 'inversion d’une matrice de taille p x p. Dans le cas du 3D-VAR, la minimisation exacte
de la fonction de cout J nécessite en principe n + 1 évaluations de la fonction de cout et de son
gradient en supposant que J est quadratique et qu’il n’y a pas d’erreurs numériques.

Le coiit numérique du Filtre de Kalman est celui de I'Interpolation Statistique, plus celui
nécessaire a ’estimation des covariances de 'erreur d’analyse, plus celui de 1’équation de propa-
gation de la matrice d’erreur de prévision. Cette derniére opération nécessite 2n prévisions du
modele. De plus les cofits de stockage sont trés grands car chaque matrice P¥, qui est une matrice
de dimension n x n (méme si la moitié suffit car les matrices sont symétriques), comme les matrices
KH, doivent étre conservées.

Dans le 4D-VAR, le plus cotliteux numériquement est ’évaluation de la fonction de coiit d’obser-
vation (la fonction de cofit de I’ébauche est identique & celle du 3D-VAR). A priori, cette évaluation
nécessite n intégrations du modele de prévision depuis ’analyse & tous les temps ¢; d’observation
et méme plus pour le calcul du gradient. Cependant, cet algorithme peut étre arrangé de facon a
ce qu’il soit plus efficace en temps de calcul. En effet ’évaluation de la fonction de cotit d’observa-
tion et de son gradient nécessite en fait une seule integration directe du modele de ¢y & ¢, et une
intégration adjointe. Cette derniere intégration consiste & l'intégration des transposés des modeles
linéaires tangents des modeles adjoints.

Finalement, le 4D-VAR peut étre implementé plus facilement dans un systéme de prévision
en temps réel qu'un Filtre de Kalman, beaucoup plus colteux en temps de calcul. D’ailleurs,
lorsqu’un Filtre de Kalman est utilisé en prévivion, il est toujours simplifié. Par exemple, ’équation
de propagation de l'erreur de prévision a longtemps été remplacée par une simple multiplication
des variances d’erreur d’analyse par un coefficient [Talagrand, 1997]. En météorologie, beaucoup
d’études traitent de la simplification de cette équation [Cohn et Parrish, 1991 ; Dee, 1991 ; Bouttier,
1994]. Dans le domaine de la qualité de I’air, Chenevez et Jensen [2001] négligent totalement les
termes de corrélation de l’erreur de prévision dans le systéme opérationnel de prévision de la
pollution photochimique DACFOS.
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1.8.2 Différences majeures entre les méthodes d’assimilation de données

Mis a part les problemes numériques, les algorithmes d’assimilation de données montrent des
avantages et des inconvénients. Par exemple, par rapport & un 3D-VAR ou & un Filtre de Kalman,
I'inconvénient majeur du 4D-VAR est que le modele est supposé étre parfait (ce qui consiste &
prendre Q = 0 dans l'algorithme du KF). De plus, en temps réel, il est nécessaire d’attendre que
toutes les observations soient arrivées dans la fenétre d’assimilation pour pouvoir les assimiler. Avec
les autres algorithmes, les observations peuvent étre intégrées tres rapidement apres leur arrivée.

En revanche, sil’état analysé déterminé par la méthode du 4D-VAR est utilisé comme état initial
pour une prévision, alors la prévision sera completement cohérente avec les équations du modele
et la distribution quadridimensionnelle des observations jusqu’a la fin de la fenétre d’assimilation.

1.8.3 Conclusions

Les objectifs du travail, qui sont principalement la représentation des champs de polluants et
la prévision ont bien siir guidé le choix de la méthode d’assimilation de données & développer. Ce
choix s’est décidé sur plusieurs critéres : (1) mettre en place le premier systeme d’assimilation de
données avec CHIMERE (2) respecter le cotit numérique pour faire de la prévision en temps réel
avec assimilation de données.

Ainsi, nous avons choisi de mettre en place un systéeme d’assimilation de données rapide uti-
lisant des techniques telles que I'Interpolation Statistique ou le Krigeage. Nous avons cherché a
développer des méthodes permettant de construire en un temps raisonnable des champs de pol-
luants plus réalistes que les simulations du modele CHIMERE. L’idée était, bien sir, d’utiliser
ces champs de polluant pour améliorer les prévisions du modele. De telles cartes sont maintenant
produites en temps quasi-réel (chaque jour pour la veille) et sont trés utiles pour diagnostiquer
rapidement les erreurs commises par le modele.

1.9 Plan de la these

Ce travail est organisé en sept chapitres et quatres annexes. Le premier chapitre consiste en
une introduction générale de la problématique actuelle de la pollution de Pair. (L’annexe A donne
quelques éléments de compréhension de la formation d’épisodes de fortes concentrations d’ozone). Il
apparait que deux besoins majeurs restent & combler : la cartographie des champs de concentration
de polluants atmosphériques et la prévision. Ces sujets sont le fil conducteur de cette these. Dans ce
premier chapitre, nous proposons également une description rapide des principales méthodes d’assi-
milation de données, qui sont actuellement utilisées pour produire des champs cohérents de données
environnementales (données météorologiques, océanologiques, et géostatistiques en général) a par-
tir de simulations et d’observations.

Le chapitre 2 est dédié a la présentation théorique détaillée des méthodes, sur lequelles est

basé notre travail : I'Interpolation Statistique et le Krigeage. Quelques rappels de statistique sont
exposés dans I’Annexe B.
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Le chapitre 3 concerne la description du modele CHIMERE et de la base de données d’ob-
servation de deux polluants : I’ozone et le dioxyde d’azote. Les résultats d’une comparaison entre
les sorties du modele (dans ses versions continentale et régionale) et les observations y sont aussi
présentées. L’annexe C donne la liste des organisations qui nous ont fourni les observations.

Le chapitre 4 expose la mise en place des méthodes exposées au chapitre 2 pour produire
des champs de concentrations d’ozone sur I'Ile-de-France. Ces champs sont produits soit a partir,
seulement d’observations du polluant en surface, soit & partir de ces mémes observations et des
sorties du modele régional. De nouvelles méthodes, adaptées au cas de la pollution atmosphérique,
y sont présentées. Ce chapitre donne également les résultats d’une validation objective et d’une
comparaison des différentes méthodes. Des exemples frappants mettent en évidence les points forts
et les inconvénients de chaque méthode.

Le chapitre 5 présente I’application des méthodes d’assimilation a la prévision. Les analyses de
champs de concentrations d’ozone produites & 1’échelle européenne sont d’abord présentées puis
ensuite utilisées pour initialiser le modele de prévision. L’annexe D donne quelques exemples de
cartes météorologiques nécessaire a la compréhension de cas de pollution.

Le chapitre 6 est dédié a la mise en ceuvre de la méthodologie d’analyse pour évaluer la
représentation des champs de concentration du dioxyde d’azote sur la région Ile-de-France et,

de P’ozone et du dioxyde d’azote, sur la région de Berre et de Marseille.

Enfin, le dernier chapitre est composé des conclusions et des perspectives de ce travail.
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Chapitre 2

Krigeage Ordinaire, Interpolation
Statistique, formulations
mathématiques

Ce chapitre est dédié & la présentation mathématique des méthodes d’assimilation de données
et de Krigeage sur lesquelles ces travaux sont basés : I'Interpolation Statistique et le Krigeage
Intrinseque. Les concepts présentés étant parfois difficiles a appréhender, nous proposons d’étudier
tout d’abord un exemple tres simple d’estimation statistique, avant de décrire des méthodes plus
élaborées. Quelques notions statistiques sont rappelées dans I’Annexe B.

2.1 Une illustration simple d’estimation statistique

Nous cherchons & estimer la concentration Z* d’un gaz dans I’atmosphere. Supposons que deux
mesures de cette quantité Y° et Y sont effectuées au méme instant et au méme endroit par
deux instruments différents. Si nous considérons que les deux mesures sont de méme qualité, il
est naturel de prendre comme estimation de Z!, notée Z¢, la moyenne de Yy’ et Yy. En revanche,
si nous savons qu’un instrument est plus performant qu’un autre, il devient plus logique que la
mesure faite par 'instrument le plus fiable soit favorisée dans ’estimation. Il est alors préférable
de prendre une combinaison linéaire des deux mesures avec des poids différents.

A ’wlyvlo + UJQYTZO (21)

L’objectif est alors de déterminer w; et wy pour que 'estimation Z¢ soit la meilleure possible.
Supposons dans un premier temps que les mesures ne contiennent pas d’erreur systématique, c’est-
a~dire que si nous répétons les mesures plusieurs fois, la moyenne des mesures est égale a la moyenne
de la vraie valeur Z!. En termes mathématiques, cela s’écrit E(Y’ — Z%) = E(Yy — Zt) = 0, et nous
disons que les mesures ne sont pas biaisées. E(.) est 'opérateur d’espérance mathématique, défini
en Annexe B. De méme, nous ne voulons pas que Z soit biaisée, c’est-a-dire que nous cherchons
une estimation Z¢ telle que E(Z* — Z%) = 0.
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Or,

7% — Z' =wun Y +woYy — Z = wy (YL — ZY) + wo (Y — Z%) + Z%(wy 4+ wp — 1) (2.2)

En prenant ’espérance de 1’équation précédente et en utilisant I’hypothese que les mesures ne
sont pas biaisées E(Y?" — Z!) = E(YY — Z!) = 0, lespérance de l’erreur d’estimation Z* — Z*
s’écrit :

E(Z* - 7% = E(Z")(w, +wy — 1) (2.3)

Ainsi ’estimation est une estimation linéaire non biaisée si la somme des poids est égale & 1.
Introduisons maintenant €; = Y’ —Z%, e; = Y — Z%, les erreurs aléatoires commises respectivement
sur la mesure 1 et sur la mesure 2. En considérant que la somme des poids est égale & 1 dans
l’équation 2.2, I’erreur d’estimation €, = Z® — Zt s’écrit :

€q = W1€1 + Wa€2 (2.4)

Dans le cas non biaisé, Z% est la meilleure estimation possible si la variance de son erreur E(e2)
est minimale. Cette variance s’écrit :

E(2) = E[(wier +waer)?] (2.5)
= ’U}%E(E%) + U)%E(E%) + 2U)1U)2E(€162) (26)

Posons 02 = E(e2), o7 = E(€?) et 05 = E(e3) respectivement les variances d’erreur de Z2, Y, et
Y. Les derniéres sont normalement données avec les caractéristiques des instruments. Supposons
que les erreurs d’observations sont décorrélées, ce qui est raisonnable si les mesures sont effectuées

avec deux instruments différents. Alors :

E(6162) =0 (27)

et la variance de l'estimation s’écrit :

2 _ 2 2 2 2
o, = wioy] + w505 (2.8)

Pour minimiser cette variance, en respectant la contrainte qui est que la somme des poids soit
égale & 1, nous utilisons la méthode des multiplicateurs de Lagrange, qui consiste a construire une
fonction J, et & minimiser cette fonction par rapport aux poids w; et ws.

.
|

02 + (1 = (wy +ws)) (2.9)
= wio} +wio] + p(l — (w1 +w2)) (2.10)

En différenciant J et en annulant les dérivées partielles, nous obtenons le systeme de deux
équations :

oJ
oJ
27— suwnot -~ =0 (2.12)
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d’olt

7

- _® S ol 2.13
b 20% ) 2 20% ( )
La somme des poids doit étre égale a 1, donc
2
p=—— 2.14
o 24 o 2 ( )
et
—2 -2
o o
W=, W2 = s (2.15)
0"+ 0 o+ 0
L’estimation s’écrit finalement :
go= oYY oy ¥y (2.16)

o2 t0,2 o 240,2
Nous constatons que plus oy est faible (i.e. o1 2 est fort), plus Pestimation Z® sera proche de Y7°.
A la limite, dans le cas de I'observation parfaite, si o1 est nulle, 'estimation Z¢ sera strictement
égale & Y°. Ce qui est bien ce que nous recherchons : plus une observation sera fiable (variance
d’erreur faible), plus I’analyse sera proche de cette observation. Introduisons les poids ainsi claculés
dans I’équation 2.8, la variance d’erreur d’estimation s’écrit :
1
2
0f = ——— 2.17
o+ oyl (2.17)
Ces résultats sont généralisables & plus de deux mesures. Pour N mesures, nous avons :
1
2
e — (2.18)
Zn:l On
Il en ressort que toute nouvelle observation, quelle que soit sa qualité, va toujours réduire
Uerreur de l’estimation. Considérons que la mesure Y7’ a lincertitude la plus petite, alors pour
toute observation Y2, 07 > o7, et

N
1/o2=Y 0,2 >0," (2.19)
n=1
Finalement,
02 <o} (2.20)

La variance d’estimation est plus petite que la plus faible des variances des observations. L’es-
timation est statistiquement meilleure que chacune des observations prises individuellement. Cette
remarque est capitale : elle justifie le travail effectué au cours de cette these. Le probleme exposé
ci-dessus est étendu dans la suite & un probléme multidimensionnel. En effet, nous allons chercher
a estimer une valeur d’une variable en un point de l’espace, alors que celle-ci sera observée en
d’autres points.
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2.2 Le Krigeage

Estimer, & un instant donné un champ d’une variable, représentée par un vecteur Z*, & partir
d’un jeu d’observations est un probléme classique traité par les méthodes de Krigeage. La difficulté
supplémentaire par rapport & l'exemple donné dans le paragraphe 2.1, est que nous cherchons
maintenant & estimer une variable Z%(s,) en un point s, de ’espace alors que celle-ci est a priori
observée en d’autres points sk.

2.2.1 Principe du Krigeage

Considérons un champ bidimensionnel d’une concentration d’un gaz dans ’atmosphere sur une
région donnée. Nous disposons de p observations de Z*%, distribuées sur cette région, que nous
regroupons dans un vecteur Y°. Le Krigeage consiste & estimer Zt, en n’importe quel point de
la région d’étude, par une combinaison linéaire des observations. L’expression générale de cette
estimation en un point s, est notée :

Zwk Sa)Y °(sk) (2.21)

oll wy(sa) est le poids de I'observation Y (sk), positionnée en sk, dans l’estimation de Z* au
point analysé s,.

2.2.2 Expression des poids et de ’erreur de Krigeage

Supposons que la moyenne de Zt, E(Zt), est uniforme et égale & m. Autrement dit, nous
recherchons un champ de concentration uniforme en moyenne sur la région étudiée, mais qui prend
des valeurs aléatoires en chaque point de cette région. Supposons également que les observations
ne sont pas biaisées, i.e. E(Y°(s;)) = E(Z!(sx)) = m. La moyenne de I’erreur d’estimation €, (s,)
s’ecrit :

wi(sa) EIY(s10)] - E[Z'(sa)]  (2.22)

Me

E[e*(sa)] = E[Z"(sa)] - E[Z'(sa)] =

S

Il
~~
-1

wi(sa) — 1)m (2.23)

ko

=1

L’estimation Z(s,) de Z%(s,) est alors non biaisée si la somme des poids est égale & 1. Nous
allons donc chercher, comme dans le paragraphe 2.1, & minimiser en chaque point analysé, la
variance de ’erreur d’estimation en contraignant la somme des poids a étre égale & 1. Dans le cas
d’une estimation non biaisée, cette variance d’erreur s’écrit :

oa(sa) = E[D_wi(sa)(Y(sk) — Z'(sa))]’ (2.24)
Pt

= ) wi(sa)wi(sa) E[(YO(sk) — Z(sa)) (YO (s1) — Z(sa))] (2.25)

k=11=1
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L’équation 2.25 fait intervenir trois types de quantités : les covariances entre observations
E[(Y°(sk) —m)(Y°(s1) —m)], les covariances entre les observations et le point analysé E[(Y°(sy) —
m)(Z*(sa) — m)], et enfin la variance du champ réel E[(Z!(s,) — m)?]. En faisant intervenir les
erreurs d’observation €°(sy), non corrélées au champ réel Zt, ces termes se réécrivent de la fagon
suivante :

E[(Y?(s1) =m)(Y°(s1) — m)]

[(Z(sk) = m)(Z*(s1) — m)] + E[e*(s)e(s1)]  (2.26)
E[(Y°(sk) — m)(Z"(sa) —m)] = _

(Z"(sk
[(Z"(sk) — m)(Z"(sa) — m)] (2.27)

Nous définissons Cy; = E[(Zt(sx) — m)(Z(s1) — m)] les covariances du champ réel entre deux
points quelconques s et sy, et Ry ; = E[e°(sk)e’(s1)] les covariances entre les erreurs d’observation.
Comme les observations sont effectuées avec des instruments différents, les erreurs d’observation ne
sont pas corrélées entre elles, c’est & dire que Ry ; = Rj, k- En tenant compte de ces définitions,
la variance d’erreur d’estimation devient :

E
E

V4
02(sa) = Z Z wi(Sa) Wk (8a)[Ch,i + Ri,k0ki — Cop — Cayi + Caal (2.28)
k=1 1=1
p p p
= Caa—2) wi(sa)Cai + Y > wk(sa)wi(sa)(Chi + R k6kr) (2:29)
k=1 k=1 =1

La fonction J & minimiser s’écrit

P

J(sa) = 02(sa) + 20> _ wi(sa) — 1) (2.30)

k=1

Elle est minimisée par rapport aux p poids wy, et au parametre u. Cette minimisation conduit,
en plus de la contrainte sur la somme des poids, au systeme linéaire suivant :

p
VE=1,...,p, Z wy (Sa)[ck,l + Rk,kékl] +u= Ck,a (2.31)
=1

Introduisons les poids optimisés dans ’expression de la variance d’erreur d’analyse, donnée par
I’équation 2.29,

P

0(21(58) = Ca,a - Zwk(sa)ca,k — M (2.32)

k=1

Le systeme 2.31 montre que les poids ne peuvent étre calculés que si les covariances du champ
réel entre deux points quelconques sont connues. Or la difficulté est que nous n’avons précisément
pas d’acces direct a ces covariances, nous devons donc faire des hypothéses pour les modéliser. Le
paragraphe 2.5 est entierement consacré a ce probleme fondamental. En outre, ’équation 2.32
montre que la qualité de 'estimation des covariances détermine celle de ’analyse résultante.
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2.3 Interpolation Statistique : utilisation d’un modele de
chimie-transport

Supposons maintenant que nous disposons aussi d’'un modeéle numérique capable de simuler
les concentrations que nous voulons estimer. Le champ simulé est noté ZP (b de background).
D’apres les résultats obtenus dans le paragraphe 2.1, le modele devrait, comme une observation
supplémentaire, améliorer I’estimation de ce champ. Il est donc naturel de penser que les erreurs
du modele vont aussi intervenir dans l'estimation de Zt. Ainsi avant de décire Iinterpolation
statistique, nous proposons de détailler les erreurs commises sur les simulations.

2.3.1 Les erreurs de modélisation et d’observation
Les erreurs de modélisation

Les erreurs de modélisation peuvent étre liées & la conception du modele (description imparfaite
des processus), & la mise en ceuvre pratique (calage de parametres, résolution ...) ou & des erreurs
dans les parametres d’entrée (émissions, données météorologiques). Posons e, = ZP — Z*t I'erreur
du modele.

Les erreurs d’observations : erreurs instrumentales et erreurs de représentativité

De maniére générale, un modele numérique est limité par sa résolution. Si une observation est
controlée par des processus de trop petite échelle par rapport a la maille du modele, le modele
ne les simulera pas ou mal. Ces erreurs, dites erreurs de représentativité sont, en pratique, tou-
jours considérées comme des erreurs d’observation dans les algorithmes d’assimilation de données.
Ce transfert d’erreur évite que ’analyse ne se rapproche d’une information trop localisée, mais
qu’elle tende vers I’état réel moyen par maille du modéle. Les erreurs commises sur les observations
sont donc de deux types. Elles incluent les erreurs instrumentales, liées aux caractéristiques des
instruments de mesure utilisés, et les erreurs de représentativité.

2.3.2 Principe de I'Interpolation Statistique

L’objectif est de corriger chacune des valeurs simulées par le modeéle en interpolant les différences
constatées entre les observations et les simulations et en ajoutant le champ de correction a la
simulation initiale. L’expression générale de la valeur du champ analysé final en un point s, est :

Z%(sa) = Z°(sa) + Y wi(sa) (Y (sk) — Z°(s1.)) (2.33)
k=1

ot wg(sa) est le poids de I’observation Y °(sy), positionnée au point sy, dans I’estimation de Z*
au point analysé s,. Nous ne tenons pas compte du fait que les points de mesure ne correspondent
que tres rarement a un point de grille du modele, et qu’il est ainsi nécessaire pour comparer les
simulations avec les observations de les interpoler au points de mesures. Nous supposons ici que
cette opération a déja été effectuée. Ainsi Z°(si) est une valeur simulée interpolée au point de
mesure si. Cela revient a définir de nouveaux points de grille aux points d’observation.
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2.3.3 Interpolation Statistique, Krigeage des innovations

L’équation générale de 'Interpolation Statistique 2.33 peut étre regardée comme une équation
de Krigeage, dans laquelle la variable 3 estimer est le champ d’erreur du modele Xt = Zt —
ZP = —¢P. Les "observations” X°(si) de ce champ sont les différences Y°(si) — Z%(sx) entre
les observations réelles et les simulations prises aux points de mesures sx. Elles sont appelées les
innovations. L’estimation, X%(sa) = Z%(sa) — Z%(sa), de X* s’écrit alors :

X%(sa) = D wi(sa) X°(sk) (2.34)
k=1

Supposons temporairement, que ni les observations, ni les simulations ne sont biaisées, ¢’est-a-
dire que E[Z"(sa) — Z(sa)] = E[Y°(sk) — Z!(sk)] = 0. Cette hypothese équivaut & supposer que
E[X°(sk)] = 0, Pestimation X n’est alors pas biaisée. Il n’est donc plus nécessaire d’imposer a la
somme des poids d’étre égale & 1. Les équations du Krigeage 2.31 sont, dans ce cas, valables en
prenant 4 = 0. A condition que X* soit indépendant de ”’erreur d’observation” commise sur X°,
c’est & dire que les erreurs d’observations et les erreurs du modele soient décorrélées (ce qui est
le cas car les observations et les simulations sont des estimations indépendantes), les poids sont
solutions du systeme suivant :

Vk=1,...,p, E wi(sa)[Bk, + Rkk0k] = Bra (2.35)
=1
avec
By = E[(X"(si) X" (s1)] = E[€(si)€"(s1)] (2.36)

Les By, sont les covariances des erreurs du modele, qui ne sont a priori pas nuls. En effet, la
variabilité spatiale de l'erreur du modeéle n’est pas purement aléatoire : si le modele commet une
erreur due a une erreur de conception ou si il y a une erreur dans les entrées du modele, il y a une
forte probabilité pour que celle-ci se répete sur plusieurs points de grille. Plus deux points de grille
sont rapprochés I'un de l'autre, plus les erreurs commises par le modele en ces deux points ont
des chances d’étre proches (il faut cependant rester prudent sur ce genre de considération : nous
montrons précisément dans ce document que le rapprochement n’est pas toujours un bon critere
dans l’étude de la chimie atmosphérique). L’important est de retenir qu’il y a une corrélation dans
la distribution spatiale des erreurs du modele. C’est-a-dire que les erreurs ont une certaine structure
de corrélation spatiale. L’équation 2.35 est, a 'interpolateur H pres, ’équation de I'Interpolation
Statistique 1.2 qui définit la matrice de gain introduite au chapitre 1. La variance de l'erreur
d’estimation s’écrit :

14

02(sa) = Bgg-— z Wi (Sa)Ba,k (2.37)
k=1

Cette équation donne les éléments diagonaux de la matrice A de ’équation 1.3. Nous appele-
rons par abus de language, erreur d’analyse, la racine carré de cette variance (i.e. son écart type).
A chaque analyse, nous pourrons donc associer une carte d’erreur d’analyse.
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2.4 Nécessité d’une modélisation des biais et des covariances

Les méthodes décrites ci-dessus montrent que la détermination des covariances (du champ réel
ou du champ des erreurs du modele) est primordiale puisque ces covariances sont & la base du
calcul des poids de l'interpolation. Si les covariances ne sont pas bien estimées, les poids ne sont
pas optimaux, et I’erreur d’analyse, minimisée, est systématiquement sous-estimée. Par ailleurs, si
les observations ou les simulations sont biaisées, les analyses résultantes le sont aussi.

2.4.1 Probléme des biais

Nous avons supposé jusqu’a maintenant que ni les observations ni les simulations ne sont
biaisées. Si c’est le cas, il faut retirer aux observations et au modele leur biais respectif avant
d’interpoler les valeurs. Cependant comment estimer ces biais? Les seules informations dispo-
nibles, qui puissent apporter de I'information sur les erreurs, et en particulier sur les biais, sont les
innovations. Leur moyenne s’écrit :

ElY°(sk) = Z°(sx)] = Ele°(sw)] — E[e’(si)] (2.38)

Des innovations biaisées E[Y °(sk) — Z°(sk)] # 0 sont le signe d’un biais dans les observations ou

le modele (E[e°(sk)] # 0 ou E[e°(sk)] # 0). Mais comment faire la part entre ’erreur d’observation
et I’erreur due au modele ?
Si les innovations ne sont pas biaisées, cela peut vouloir dire que ni les observations, ni le modele
ne sont biaisées, mais aussi qu’il y a compensation entre le biais du modele et le biais opposé des
observations. Le probléme n’est pas simple a régler et est rarement abordé dans la littérature. Dans
le domaine de la qualité de D’air, ces biais sont en partie dus & des problémes de représentativité,
et ne sont pas négligeables. Elbern et al. [2001] proposent de prendre un biais de représentativité
uniforme sur toutes les stations urbaines et égal & 10% de la valeur mesurée. Nous proposons dans
le chapitre 4 une modélisation du biais de modélisation en fonction de la concentration moyenne
simulée, le biais résiduel étant pris comme le biais d’observation.

2.4.2 Les covariances d’erreur

La variance des erreurs instrumentales est normalement donnée par le constructeur de l’instru-
ment. En revanche, nous n’avons aucun acces direct aux erreurs de représentativité, et aux erreurs
du modele.

Les covariances d’erreur d’observation

Les covariances d’erreur instrumentale d’observation sont souvent supposées nulles, dans les
algorithmes d’assimilation de données. Ceci est justifié si les mesures sont effectuées avec des ins-
truments différents. Ce n’est pas le cas, quand les observations proviennent par exemple de mesures
aéroportées ou de mesures satellitaires.

Dans le cas d’un réseau d’observation dense, les erreurs de représentativité ont, quant & elles,
de fortes chances d’étre corrélées puisqu’elles sont liées a la résolution du modele. La présence
de covariances d’erreur d’observation non négligeables va avoir pour effet de diminuer les poids
en moyenne, et de favoriser les valeurs observées les plus corrélées. En effet, supposons que nous
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cherchons & estimer une variable en un point et que nous disposons de trois observations effectuées
en trois autres points équidistant du point d’analyse. Deux points de mesures sont proches I'un de
I’autre, tandis que le dernier est a ’opposé par rapport au point d’analyse. Il est logique d’accorder
plus de poids & la mesure isolée, qu’a chacune des deux mesures rapprochées spatialement (proba-
blement plus corrélées), qui peuvent apporter deux fois la méme information. En pratique, il est
plus facile de minimiser ces covariances d’erreur que de les estimer. C’est pourquoi, les observa-
tions les plus représentatives sont, souvent, les plus utilisées. Tandis que les observations, les moins
représentatives sont soit rejetées, soit regroupées dans une ”super-observation” si elles donnent une
information sur les concentrations dans la méme maille du modele [Daley, 1991].

Si les erreurs d’observation sont décorrélées, alors les variances d’erreur d’observation et du
modele peuvent étre simplement déterminées par la méthode de [Hollingsworth et Lonnberg, 1986]
décrite ci-dessous. Le rapport de la variance des erreurs du modele sur celle des erreurs d’observation
controle la distance entre les observations et I’analyse. Si ces variances ne sont pas bien spécifiées,
les corrections des simulations seront soit trop petites soit trop fortes.

Les covariances d’erreur du modéle

Les covariances d’erreur du modele sont essentielles pour plusieurs raisons. D’abord, si les
observations sont peu nombreuses, ce sont ces termes qui déterminent comment la simulation loin
des points de mesure va étre modifiée par I'introduction des observations. Autrement dit, ces termes
définissent ’influence des observations dans la correction des simulations. Si le réseau d’observation
est dense, suivant la structure des covariances, I’analyse va étre plus ou moins lissée en fonction
de l'influence qu’on accorde & une observation. Enfin ces covariances apportent dans I’algorithme
d’Interpolation Statistique de 'information sur la physique du probléme. Si les erreurs d’observation
sont décorrélées, les covariances d’erreur du modeéle peuvent étre également déterminées par la
méthode de [Hollingsworth et Lonnberg, 1986].

2.5 Modélisation des covariances

De maniére générale, nous cherchons & modéliser Cov(X*(sy), X¥(s1)), les covariances du champ
réel (les covariances C}; du champ de concentration ou celle du champ des erreurs du modele By, ;)
entre n’importe quels points sy et s;. Pour cela, nous allons utiliser les seules informations, dont
nous disposons, & savoir les observations ou les innovations, notées X°(sy). En effet, nous avons
déja montré que

CO’U(XO(Sk),XO(S])) = CO’Z)(Xt(Sk),Xt(Sl)) + Rk,k(sk,l (2.39)

D’apres cette équation, tant que les erreurs d’observations ne sont pas corrélées, pour tout k # [,
Cov(X°(sk), X°(s1)) est une estimation directe de Cov(X?(sk), Xt(s1)). Ainsi, pour tout couple
de points de mesure distincts, les covariances C}; ou By des équations 2.31 et 2.35 peuvent étre
calculées directement. Il reste néanmoins & choisir correctement 1’ensemble statistique de données
sur lequel ces covariances vont étre calculées (en théorie, il faudrait un "nombre infini” de données).

En revanche, dans les mémes équations 2.31 et 2.35, les termes By ; ou C} ; de variances du

champ & estimer, comme les covariances B, ; ou C,  entre les points de mesure et des points non
systématiquement observés, restent indéterminés.
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Nous sommes donc face & deux problémes : (1) définir un ensemble sur lequel vont étre calculées
les covariances (2) modéliser les covariances pour pouvoir les déterminer entre n’importe quels points
du domaine étudié.

2.5.1 Choix d’un ensemble statistique pour calculer les covariances

Pour calculer les covariances, il y a deux manieres de procéder selon que les covariances sont
constantes ou non dans le temps. Si elles sont stationnaires, alors la covariance entre deux points
peut étre estimée par la moyenne temporelle des produits des ”observations” (observations réelles
ou innovations) & condition, bien siir, d’avoir accumulé suffisamment de données (observations
et/ou simulations) par le passé. Si les covariances ne sont pas constantes dans le temps, alors elles
doivent étre calculées uniquement sur les observations réalisées au temps de 1’analyse a ’aide de
moyennes spatiales.

2.5.2 Moyennes temporelles : utilisation d’une climatologie

Supposons dans un premier temps que les covariances sont stationnaires. Elles peuvent étre alors
approchées par une moyenne temporelle calculée sur une base de données, i.e. une climatologie.
Notons C}; les covariances évaluées & partir des données ”observées”.

Cov(X°(si), X°(s1)) ~ Oy = % D (X3 (i) — m(s1)) (X5 (s1) — m(s1) (2.40)

n=1

7 . e 122 N . .
N étant le nombre de jours considérés et m(sk) = % >.,,—; X2(sk). Pour pouvoir estimer les
covariances C}; en toutes positions sk et s1, une méthode classique consiste & construire une fonc-
tion de covariance homogeéne et isotrope.

Modélisation de covariances isotropes et homogeénes

Avant de décrire la méthode, il convient de rappeler quelques définitions :

> Condition d’homogénéité. La fonction C(sk,s;) est homogene si elle ne dépend que du
déplacement relatif entre les vecteurs sy et s; et non des positions absolues sy et s, i.e.
C(Sk,Sl) = C(Sk - S]).

> Condition d’isotropie. Dans un repére centré sur une position s,, la fonction C(s,,s;)
est isotrope si elle ne dépend que du module de s; et non de sa direction. Cette fonction
peut dépendre aussi de la position absolue de s, dans ce cas, la fonction de covariance est
isotrope mais pas homogene.

> Conditions d’homogénéité et d’isotropie réunies. La fonction C(sy,s;) est homogene
et isotrope si elle ne dépend que de la distance qui sépare sk et sy, i.e. C(sk,s1) = fB(h) en
posant h = [sk —s1|.

Les conditions d’homogénéité et d’isotropie consistent & supposer que les variances sont ho-
mogenes, et que les covariances des erreurs du modele ne dépendent que de la distance qui sépare
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FiGg. 2.1 — Représentation schématique d’un covariogramme. Courbe en pointillée : modele de
covariance C'.

les positions entre lesquelles elles sont étudiées. Posons o2 la variance homogene de 'erreur d’ob-
servation et 0% celle de la variable X! (dans le cas ot X! est I'erreur du modele, 0% est la variance
de Perreur du modele).

Pour déterminer le modele de covariance C, le principe de la méthode consiste & tracer les co-
variances C’,‘c’,l en fonction de la distance qui sépare les points entre lesquels elles sont calculées. Le
graphe résultant est appelé covariogramme. La figure 2.1 montre une représentation schématique
d’un tel covariogramme.

D’apres les équations 2.39 et 2.40, tant que les observations sont décorrélées, c’est a dire tant
qu’on considére deux observations distinctes, Cf ; est une estimation de Cy,;. A la distance zéro,
les erreurs d’observation contribuent & augmenter la variance et sont responsables de ce qu’on ap-
pelle couramment l’effet pépite. Moyennant I’hypothése que les observations sont non corrélées, les
erreurs d’observations n’apportent leur contribution qu’a cette distance nulle. Ainsi sans prendre
en compte les variances, la variation des covariances des observations en fonction de la distance
permet de définir la fonction de covariance C. C'(h) prend pour valeur 0% en h = 0, et nous avons
une estimation de la variance de X?.

En pratique, si les variances des observations ne sont pas tout & fait homogenes, il suffit de
prendre leur moyenne. A partir de cette moyenne, qui est une estimation de 0% + o2, et de

0% = C(0), il est possible de calculer la variance de l’erreur d’observation o2.

45



Krigeage Ordinaire, Interpolation Statistique, formulations mathématiques

Dans le cas homogene, les covariances Cf; sont généralement normalisées par la variance 0% +
;
02, c’est-a-dire qu’elles sont remplacées par les corrélations. L’algorithme n’est pas modifié, il suffit
juste de noter qu’a la distance nulle, la fonction d’ajustement fo prend la valeur :

ok

fe(0) (2.41)

o2 +o%
Elle n’est donc pas égale a 1 a cause des erreurs d’observation. La fonction de covariance C
s’obtient finalement en normalisant fo par f(0). Elle s’écrit ainsi :

fc(h)
fc(0)

Dans le cas hétérogene, une telle séparation n’est possible que si la variance a une variabilité
spatiale d’échelle caractéristique plus faible que celles des covariances. Si c’est le cas, les covariances
ont alors la méme forme que les corrélations. Ceci permet de modéliser séparément les corrélations
et les variances.

C(h) = o * =[o5 + ox1fc(h) (2.42)

Dans le cas ot1 X! est I’erreur du modele, cette méthode correspond 3 la méthode des observa-
tions, couramment utilisée en météorologie [Hollingsworth et Lonnberg, 1986]. Plusieurs fonctions
ont été utilisées par le passé en météorologie pour modéliser la fonction de corrélation des erreurs
des modeles numériques [Buell, 1972 ; Julian et Thiebauz, 1975]. Ces fonctions doivent étre telles
que les matrices de corrélation d’erreur dérivées de ces fonctions soient définies positives ([Gaspari
et Cohn, 1999], annexe B). La fonction isotrope et homogéne la plus utilisée est une fonction décrite
par [Balgovind et al., 1983] :

fi(h) = (1+ Dezp(—1) (24

ol L est appellée longueur de corrélation.

Modeéles de covariance d’erreur anisotropes et hétérogeénes

1l existe aussi des modeles de covariances hétérogenes et anistropes. En météorologie, Desroziers
[1997] construit par exemple des fonctions de corrélation anisotropes pour analyser les champs
de vent et de température pres des fronts. La longueur de corrélation est plus petite le long
du front, que dans la direction perpendiculaire. D’autres exemples de fonctions de covariances
anisotropiques peuvent étre trouvés dans [ Thiébaux, 1976, 1977 ; Hollingsworth, 1987]. Riishggaard
[1998], qui étudie l’assimilation de colonnes d’ozone dans un modele de transport, propose une
fonction de covariance qui dépend du champ simulé de la variable étudiée ZP. 11 définit ainsi un
modele hétérogene, anisotrope et, de plus, non stationnaire dans le temps :

1/ ) 17
Sk — S1

14 - (2==_~J1

+2< I )] exp

46
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)

(2o~ Zb(sl)ﬂ (2.44)
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Dans le domaine de la qualité de lair, Hoelzemann et al. [2001] proposent une fonction basée
sur une classification des sites en fonction du régime chimique :

Biy = 03(1—alur —ul) fe(|sk — s1)]) (2.45)

ou fp est la fonction de Balgovind et uy sont des indices du régime chimique. Ces indices sont
calculés & partir des profils de concentration d’ozone observés [Elbern et al., 1996] et & partir des
taux d’émission [Memmesheimer et al., 1995]. Ils varient entre 0 et 1, u = 0 étant caractéristique
d’un milieu rural et v = 1 d’un milieu urbain. De plus, ils limitent la longueur de corrélation en
fonction du nombre d’observations qui entourent la station de mesure.

Nous proposons au chapitre 4 de modéliser la fonction de covariance en fonction de la covariance
des concentrations simulées par le modele, les covariances des innovations étant tracées en fonction
de la covariances des concentrations observées. Ceci nous permet de conférer au modele de cova-
riance un caractere hétérogéne et anisotrope que les observations mettent clairement en évidence.
Cette modélisation nous permet de nous affranchir de toute classification difficile et laborieuse
des sites de pollution. Elle nous permet aussi de prendre en compte de la présence de barriere
dynamique. En effet, cette méthode est basé sur la simple intuition que plus des concentrations
sont corrélées, plus les erreurs commises sur ces concentrations doivent étre corrélées. La présence
de sources d’émission (une voie rapide, une région de fortes émissions ...), de vallées et de mas-
sifs montagneux, qui pourraient éventuellement décorrélées les erreurs commises sur deux régions,
devrait étre indiquée par la structure de corrélation du champ de concentrations des polluants.

2.5.3 Moyennes spatiales

Lorsque les covariances ne sont pas stationnaires dans le temps, ou tout simplement si aucune
climatologie n’est disponible, seules les observations collectées au temps de ’analyse peuvent étre
utilisées pour calculer les covariances. L’ensemble statistique est alors fortement réduit, et il est
nécessaire de faire des hypotheses sur le champ réel recherché.

Le Krigeage ordinaire

Le Krigeage Ordinaire est une méthode qui suppose que la variable & analyser X!(s) est une
fonction aléatoire stationnaire d’ordre 2. Cela signifie que sa moyenne et sa covariance sont inva-
riantes par translation dans ’espace :

I
3

Vs, E(X(s)) (2.46)
¥(s,h), Cov(X*(s), X*(s+h)) = C(h) (2.47)

La moyenne m, inconnue a priori, est juste supposée uniforme. Nous avons déja fait cette hy-
pothese lorsque les équations du Krigeage ont été écrites. La contrainte sur la somme des poids,
que nous imposons égale & 1, assure qu’avec une telle hypotheése le champ analysé ne sera pas
biaisé. En pratique, si cette moyenne n’est pas uniforme, des méthodes plus sophistiquées peuvent
étre utilisées (Krigeage Universel)[ Chauvet, 2000].

47



Krigeage Ordinaire, Interpolation Statistique, formulations mathématiques

Modélisation des covariances : le Covariogramme

La covariance Cf ; est la moyenne des produits des observations, calculée entre tous les points
de mesure séparés par le méme vecteur sy — s1. Si la fonction de covariance recherchée C' est sup-
posée isotrope, la covariance C,‘;’l est la moyenne des produits des observations, calculée entre tous
les points de mesure séparés par la méme distance |sx — si/.

Placons nous dans le cas d’une fonction de covariance isotrope. Des classes de distances h;
sont alors définies, et les covariances d’observation CY sont calculées sur I’ensemble des stations k
et | séparées par la distance |sx — si| = h;. Comme les observations sont souvent trop peu nom-
breuses dans chaque classe pour obtenir une estimation suffisamment correcte de ces covariances,
une tolérance sur les distances est accordée.

Soit N; la classe de distance j, nous écrivons :

. L L
N; = {(sk,sl); |Sk—81|—(2]—1)§ < §+T} (2.48)
Cette classe regroupe ’ensemble des couples d’observations tels que la distance qui les sépare
est comprise dans l'intervalle [(j — 1)L, jL], & plus ou moins 7, la tolérance, prés. A chaque classe
est associée une distance moyenne,

1
hj=——=>|sx— s (2.49)
Nl 45

et une covariance, dite expérimentale,
o 1 o o
C°(h;) = ;] D (VO (sk) — m(sk)) (Y (s1) — m(s1)) (2.50)
J N;

ol | N;| est le nombre d’éléments de la classe, et m(sy) = ﬁ ENJ, Y °(sg). De la méme maniere
que dans le paragraphe 2.5.2, un covariogramme peut &tre construit & partir des valeurs h; et
C°(h;). Celui-ci est ensuite utilisé pour estimer les covariances Cj; entre n’importe quel couple de
points (sg, 8;), nécessaires au calcul des poids de l'interpolation.

2.6 Quelques exemples simples d’Interpolations Statistiques

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons a quelques exemples simples d’interpolation statis-
tique dans le cas unidimensionnel.

2.6.1 Cas d’une seule observation

Supposons que nous cherchons & estimer une concentration Z* en un point z,, & partir d’une
observation non biaisée Y° positionnée en zg, de variance d’erreur o2, et d’une simulation non
biaisée ZP, de variance d’erreur 7. D’aprés les équations développées précédemment, nous estimons

Z* de la meilleure maniére par Z%(x,) = Z%(z,) + w(Y °(z0) — Z°(x¢)) en prenant :

BOa

_ 2.51
o2+ Ug ( )
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ou By, est bien sir la covariance des erreurs du modele entre le point d’analyse z, et le point
de mesure zg. La variance d’erreur de 'estimation s’écrit :

2
BOa

“0a__ 2.52
o2+ o7 (2:52)

2 __
Ua—Boa—

Dans le cas oll x, = o, I’estimation s’écrit Z* = Z° + w(Y°— Z”) et Bog, = a,?. Si ’observation
est parfaite, alors o2 = 0, le poids w est égal & 1, et I’estimation est égale & I'observation (Z%(z,) =
Y°(z,)). Au contraire si la simulation est parfaite, le poids est nul, et l'estimation est égale a la
valeur simulée (Z%(z,) = Z%(x,)). Dans les deux cas, I’erreur d’estimation est nulle.

2.6.2 Cas de deux observations

Supposons maintenant que nous cherchons & estimer une concentration Z¢ au point z, & partir
de deux observations non biaisées, Y° et Yy, données aux points de mesure z; et x5 et d’une
simulation non biaisée ZP. Les erreurs d’observations sont supposées étre décorrélées, ce qui n’est
pas le cas des erreurs du modele. Nous désignons par o2; les variances des erreurs d’observation
aux points de mesure z;. La variance d’erreur du modele est supposée homogene et égale & oZ.

L’estimation est alors nettement plus compliquée :

By o(0p +02) — By o B
(0} +051)(0p +0%2) — B%,z
Bs,a(0p +051) — Bi,uBi2
(0} +021) (0} +02y) — B

Z%x,) = Z°(x,) + (Ye - 2Z%) (2.53)

N (v - 28) (2.54)

L’erreur commise sur 'estimation s’écrit :

B} (0} +0%) + B3 (07 +05) — 2B1,6B2,,B1 2

(0F +03,)(0} +021) — B,

2 (2a) = 07 (2a) — (2.55)

Prenons 02, = 02, = 0.2507%, et utilisons le modele de corrélation homogene et isotrope de [Bal-
govind et al., 1983] décrit par I’équation 2.43. La figure 2.2 montre ’évolution de l’erreur d’analyse
et des poids d’interpolation des deux observations dans P'estimation de la variable Z! positionnée
en z,/L = 0 en fonction de la position du point de mesure z,/L. L’autre observation est fixe et
située au point z; /L = —2.0.

Lorsque ’observation 2 est & I’infini, son poids tend vers 0, tandis que celui de ’observation 1
tend vers une constante. Cette constante correspond au poids d’une observation seule, déterminé
par I’équation 2.51. Lorsque I’observation 2 est positionnée au méme endroit que I’observation 1, i.e
o = —2.0, les poids sont égaux. C’est aussi le cas quand ’observation 2 est positionnée a ’opposé
du point d’analyse et & la méme distance que ’observation 1, en z2 = +2.0. Mais les poids sont
alors un peu plus forts car la covariance des erreurs du modele entre les deux points est plus faible.
De plus, nous remarquons que ’erreur d’analyse est plus faible, montrant qu’a méme distance du
point analysé, deux observations distinctes apportent plus d’information que deux observations
proches. Nous constatons également sur cette figure que les poids peuvent étre négatifs.
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NORMALIZED ERROR

] | |
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FIG. 2.2 — Evolution de lerreur d’analyse et des poids d’interpolation de deux observations dans
Pestimation d’une variable quelconque positionnée en z,/L = 0. Une des observations est fixe et

située au point z; /L = —2.0 tandis que la position de 'autre observation varie entre x5 /L = +o0o0.
Source : [Daley, 1991].

2.7 Extension a des champs de variances non définies : Kri-
geage Intrinseque

L’hypothese de stationnarité d’ordre 2 du Krigeage Ordinaire est une hypothese forte. Elle
suppose que la fonction X*(s) a une variance finie. En effet, ’équation 2.47 suppose qu’a distance
nulle, la variance est égale & une constante : Var(X%(s)) = C(0). Nous pouvons toujours calculer
expérimentalement une telle variance, mais si celle-ci croit avec ’extension de la région d’étude, cela
signifie qu’elle n’est bien approchée, c’est-a-dire que ’ensemble statistique n’est pas représentatif,

ou pire, qu’elle n’existe pas. Il est alors nécessaire d’utiliser des modeles de fonction aléatoire &
?variance infinie”.
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2.7 Extension a des champs de variances non définies : Krigeage Intrinséque

Krigeage Intrinséque

Le Krigeage Intrinséque [Cressie, 1993] suppose que la variable & analyser, X!(s), est in-
trinséquement stationnaire. C’est-a-dire que :

V(Sl,S2), E(Xt(Sl) - Xt(Sz)) = 0 (256)
V(s1,s2), %Var(Xt(sl) — X%(s2)) = ~(s1—s2) (2.57)

ot Y(s1 —s2) est la semivariance des différences entre deux valeurs de la variable Xt 3 analyser.
Ces différences sont appelées les accroissements. La méthode consiste en fait & supposer que ces
accroissements sont stationnaires d’ordre 2.

Ces hypotheses sont moins fortes que les hypotheses énoncées dans le cas du Krigeage Ordinaire.
En effet, ne faisant aucune hypothese sur leur variance (mais sur la variance des accroissements),
le Krigeage Intrinseque permet de traiter des variables de plus grande variabilité, et en particulier
des fonctions aléatoires a ”variance infinie”, ainsi que l'illustre ’exemple suivant.

Exemple de fonction non stationnaire d’ordre 2, intrinséquement stationnaire

Prenons le cas d’une marche aléatoire : un tirage a pile ou face. Chaque tirage x; est indépendant
et prend la valeur 1 (face) ou la valeur -1 (pile) avec la probabilité . Aprés chaque tirage n, nous
construisons la fonction aléatoire sur les instants précédents Y,, = 2?21 X;. La moyenne de X est
E(X) =13+ (-1)* % =0, sa variance E(X?) = 12x 1 4+ (-1)? x = 1. La moyenne de Y
sécrit : E(Y) = 30, E(X;) = 0, sa variance est E(Y) = E(QCiL; X,)* = 301, 20, B(XiX;) =
Y E(X?) =ncar Vi # jE(X;X;) = 0. La ”variance” de Y tend vers l'infini quand n tend donc
vers l'infini. La covariance de Y s’écrit Cov(Y,,, Yoik) = EQr; X Z;‘:lk X;) =Y, EB(X?) =n.
Cette covariance tend elle-aussi vers l’infini quand n tend vers I'infini. La fonction aléatoire n’est
pas stationnaire d’ordre 2.

Considérons maintenant les acroissements Y, r — Y, = Z?:tf 1 X, leur moyenne est égale a

E(Ynir—Yn) = Y10 E(X;) = 0, et leur variance E(Yo 45 —Y,)? = X008 S04 | B(XX;) =

E?;Ln 1 E(X;)? = k. Cette variance dépend de l’accroissement k. Les accroissements de la marche
aléatoire sont donc stationnaires d’ordre 2. Finallement, la fonction aléatoire, que nous avons
considérée n’est pas stationnaire d’ordre 2 mais est intrinséquement stationnaire. Notons qu’une

fonction stationnaire d’ordre 2 est toujours une fonction intrinsequement stationnaire.

Expression des poids du Krigeage Intrinséque

Les équations du Krigeage Ordinaire sont légérement modifiées dans le cas du Krigeage In-
trinséque. Posons 27, = Var(X*(sk) — X%(s1)) la semi-variance du champ X* & analyser. En te-
nant compte de cette nouvelle définition, les termes qui apparaissent dans I’équation 2.25 peuvent
étre écrits de maniere générale sous la forme suivante :

E[(X°(si) — X'(sa))(X°(s1) — X'(sa))] = %[E[(X"(Sk) — X'(sa))?] + E[(X°(s1) — X"(sa))’]

- E[(X°(s1) — X°(s1))”]]
= Yok +Yai — Yk, + Ri,x0ky
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Les équations du Krigeage Intrinséque s’obtiennent de la méme fagon que pour le Krigeage
Ordinaire et s’écrivent :

p
Vk‘ = 1, ey K, Z wl(sa) [’Yk,l - Rk,k(skl)] — K= Yk,a (2.58)
=1

avec la condition que la somme des poids doit étre égale & 1. L’erreur d’analyse est donnée par :

/4
O'Z(Sa) = Z Wk (Sa)’Ya,k — Ya,a — M (259)
k=1

Modélisation des semivariances : le variogramme

La démarche adoptée pour modéliser les semivariances -y, consiste & construire un variogramme
a partir des observations. Ce variogramme est obtenu de la méme maniére que dans le cas du Kri-
geage Ordinaire, excepté qu’au lieu de tracer les covariances des observations, nous tragons les
semivariances des différences spatiales de ces mémes observations.

Ainsi, si la fonction de covariance « est isotrope, sur la classe N;, définie par I’ensemble des
couples de stations éloignées de la distance h; (& une tolérance pres), nous calculons les variances
sur les J classes :

27°(h;) = ﬁ ;(XO(SR) —X°(s))?  j=1,...,J (2.60)

Quelque soit la classe de distance, ces variances contiennent toujours les variances d’erreur
d’observation. En effet 27, = E[(X°(sk) —X(s1))?] = 2vk,1+ 5(Rp,k + Rii — 2Ry 1 0k1). Supposons
que les variances d’erreur d’observation sont homogenes et égales & o2. A distance nulle, Yig =
Ykt = 0. En revanche, & distance non nulle, v¢ ; = v + o2 : le variogramme expérimental donne
une estimation de vy ; & 02 prés. C’est pourquoi, le variogramme est modélisé par une fonction qui
dépend de la variance de I’erreur d’observation. Dans ce document, nous avons choisi d’utiliser la
fonction exponentielle suivante :

~v(h) =c¢ (1 - exp(—%)) + 0?2 (2.61)

Cette fonction est définie négative [Cressie, 1993]. Avec seulement deux parametres a et b, elle
permet de modéliser un grand nombre de variogrammes, allant du variogramme plat y(h) = o2 (a
trés petit ou ¢ nul) au variogramme linéaire (a trés grand). Si la variance de la variable existe, un
variogramme est relié & un covariogramme par la relation v(h) = C(0) — C(h).

Un variogramme plat est caractéristique d’une variable sans structure spatiale, c’est-a-dire d’un
bruit blanc. Un variogramme exponentiel est caractéristique d’une variable qui a une structure de
covariance spatiale. Si le variogramme est linéaire, cela signifie que la semivariance des accrois-
sements peut tendre vers l'infini quand la distance augmente. Cependant la taille de la région
n’est pas suffisamment grande pour le démontrer. Dans ce cas, a grande distance des observations,
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2.8 Conclusions

I’erreur d’analyse, donnée par ’équation 2.59 peut prendre de grandes valeurs : la qualité de I’ana-
lyse est dégradée. Le fait qu’un variogramme tende vers l’infini aux grandes distances peut avoir
plusieurs raisons : cela notamment peut étre du & la présence d’une structure de grande échelle,
il faut alors élargir le domaine d’étude, ou la présence d’une anisotropie, il faut alors faire des
variogrammes dans plusieurs directions pour le vérifier.

2.8 Conclusions

Nous avons décrit dans ce chapitre le principe des différentes méthodes, permettant d’interpoler
des données. Nous appliquons ces méthodes dans la suite, pour produire des analyses d’ozone ou
de dioxyde d’azote.

Nous avons sucessivement décrit le Krigeage Ordinaire, I’Interpolation statistique, et le Kri-
geage Intrinseque. Nous avons montré que 'Interpolation Statistique est tres proche d’un Krigeage
appliqué aux différences entre les observations et les simulations prises aux points de mesure. La
principale différence apparait dans la détermination des poids de 'interpolation, qui sont reliés &
des valeurs statistiques : les covariances des erreurs du modele numérique et des observations, ou,
les semi-variances des accroisements de la variable que 'on cherche a analyser. Ces quantités non
accessibles directement doivent étre modélisées. Comme nous ’avons vu, il y a plusieurs maniéres
de procéder.

La premiére méthode consiste & considérer que les poids sont stationnaires dans le temps,
comme dans le cas de 'Interpolation Statistique. Les poids sont alors déterminés & partir d’une cli-
matologie, c’est a dire d’une longue série temporelle de simulations et d’observations. L’estimation
des covariances des erreurs de modélisation et d’observation est basée sur le calcul de moyennes
temporelles, les covariances des innovations.

La deuxiéme méthode consiste & considérer que les poids de l'interpolation sont variables dans
le temps. Cela nécessite donc de limiter ’ensemble statistique sur lequels vont étre calculés ces
poids. C’est ainsi que seules les données disponibles (observations ou innovations) au temps de
I’analyse sont utilisées. Les méthodes de Krigeage proposent une méthodologie pour construire des
ensembles statistiques réduits, basés sur la notion de classes de distance. Les poids résultent alors
du calcul de moyennes spatiales.

Quatres méthodes ont été testées dans la suite. La premiere est une Interpolation Statistique
basée sur un modele de covariance des erreurs de modélisation homogene et isotrope. Mis a part
la modélisation particuliere du biais de modélisation, cette méthode est classique, et est, dans
ce document, utilisée comme référence. Basée sur la précédente, la deuxiéme méthode est plus
originale. En effet, nous avons cherché & construire un modéle de covariance hétérogene et ani-
sotrope. La troisiéme consiste en un Krigeage Intriseque que nous appliquons directement sur les
observations. C’est aussi une méthode classique couramment utilisée dans le domaine pétrolier.
Cette méthode est perfectionnée en utilisant le modele CHIMERE, i.e en appliquant un Krigeage
Intrinseque sur les différences simulations-observations, c’est ce qui fait toute ’originalité de cette
derniere démarche. La mise en place, la validation et la comparaison des quatres méthodes sont
présentées dans les prochains chapitres.
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Chapitre 3

Evaluation du modéele CHIMERE
a ’aide des observations

L’évaluation d’'un modele, faite en comparant ses sorties a des observations est une étape indis-
pensable. Elle permet de définir des axes futurs de développement et d’évaluer les marges d’incer-
titudes & prendre en compte sur tout résultat fourni par le modele. C’est aussi la premiere étape
avant la mise en place d’un algorithme d’assimilation de données. En effet tout algorithme de cor-
rection d’un modele nécessite d’abord une étude statistique de ses erreurs et de celles commises
sur les observations.

Ce chapitre est consacré a une description du modele CHIMERE multi-échelles ainsi qu’a une
présentation des mesures, utilisées dans le cadre de cette étude. Nous confrontons également les
concentrations de deux polluants photochimiques, ’'ozone et le dioxyde d’azote, simulées par le
modele aux valeurs observées. Cette comparaison, effectuée sur les données des étés 1999 et 2001,
a D’échelle continentale ou a l’échelle régionale, permet de détailler différents types d’erreurs que
nous regrouperons ultérieurement dans une erreur globale dans les algorithmes d’assimilation de
données.

3.1 Le modeéle CHIMERE multi-échelles

Nous utilisons la version 200108 du modele, correspondant & son état d’avancement en aofit
2001. Cette version est accessible sur le site internet http ://euler.Imd.polytechnique.fr/chimere/
et décrite de facon détaillée dans [Schmidt et al., 2001].

3.1.1 Généralités

L’objectif de ce modele est de simuler les concentrations de gaz liés a la photochimie de la basse
troposphere. Le modele de simulation numérique, baptisé CHIMERE continental couvre ’Europe
de ’Ouest avec une résolution spatiale assez faible, de sorte qu’avec cet outil, il n’est pas pos-
sible de simuler précisément des concentrations urbaines ni méme le panache d’une agglomération
(car les concentrations sont trop diluées). En revanche, les concentrations fournies par ce modele
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continental sont utilisées comme conditions aux limites pour alimenter des versions régionales plus
résolues (approche appelée "nesting”).

La principale contrainte imposée est la rapidité d’utilisation du modele. Pour garantir une telle
souplesse, deux conditions sont respectées : la rapidité du calcul numérique et ’accessibilité des
données d’entrée. Les différentes versions de CHIMERE utilisées répondent & ces deux criteres :
d’une part, le temps de simulation est raisonnable, et d’autre part, le modele est alimenté par les
données météorologiques, issues quotidiennement du Centre Européen de Prévision Météorologique
a Moyen Terme (CEPMMT), ce qui évite de recalculer les champs météorologiques par un modele
de type ” méso-échelle ”. Le prix a payer pour ce dernier choix est que ’on ne peut pas espérer
simuler correctement le transport des polluants dans les régions fortement soumises & des effets
météorologiques ”locaux” comme les circulations dans les massifs montagneux ou les brises en
régions cotieres. En revanche, en ’absence de ces phénomeénes (ce qui est vrai pour une grande
partie de ’Europe, notamment I’Europe du Nord), il est raisonnable de supposer que les champs
météorologiques simulés par le modele du CEPMMT sont suffisamment réalistes et peuvent ainsi
étre utilisés pour calculer le transport et la chimie de la pollution photo-oxydante.

La version continentale décrite ici nécessite un temps de simulation, sur une station de travail
(PC sous LINUX), d’en environ 6 minutes CPU par jour simulé. Ceci permet d’effectuer rapidement,
(en moins de 24h) une simulation sur une saison entiére, et d’obtenir ainsi un grand nombre de
résultats pouvant étre analysés de facon statistique.

3.1.2 Description du modele

CHIMERE est un modele de chimie-transport simulant les variations spatio-temporelles concen-
trations d’une quarantaine d’especes gazeuses dans une centaine de réactions chimiques. Il est basé
sur I’équation de continuité des différentes especes chimiques de concentration c :

(%) + V(ue) =V(KVe)+P-L (3.1)

Dans cette équation, représentant une approche Eulérienne [Seinfeld and Pandis, 1998], ¢ est
un vecteur contenant les concentrations de toutes les especes chimiques a tous les points de grille
du modele, u est le vecteur vitesse du vent, K le tenseur des diffusivités turbulentes. P et L
représentent respectivement les termes de production et de pertes (diies aux reactions chimiques,
aux émissions et au dépot sec).

La géométrie du modeéle continental

Horizontalement, le modele décrit les champs de concentrations des polluants avec un maillage
de 1/2 degré (soit environ 50 km & notre latitude). C’est & peu pres la résolution effective du modele
de prévision météorologique du CEPMMT. Comme le montre la figure 3.1, le domaine couvre une
grande partie de I'Europe de I’Ouest (-10W; 22E; 40N ; 57N). Le maillage est constitué de 65x33
cellules. La résolution choisie correspond également approximativement a celle de la base de données
d’émissions (voir plus loin).

Verticalement, le modele décrit les concentrations dans 5 couches couvrant ’ensemble de la
couche limite, de la surface & 750 hPa (~ 3000 metres), et la basse troposphere libre. La premiere
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couche a une hauteur d’environ 50 metres, et les autres sont fixées en ” niveaux hybrides sigma-p

? afin d’étre mieux adaptées aux niveaux du modele météorologique du CEPMMT.

T
-10° -8°

F1a. 3.1 — Grille horizontale du modéle CHIMERE continental et positions des 232 stations mesurants 1’ozone
en 2001 et utilisées lors de sa wvalidation. Les cercles, les carrés et les triangles pleins repérent respectivement
l’emplacement des stations urbaines, rurales, et péri-urbaines. Les croix représentent les stations dont la typologie
est inconnu.

Données météorologiques d’entrée

Le modele nécessite, en entrée les variables standard des modeles numériques de prévision
du temps en chacun des noeuds du maillage : vent horizontal, température, humidité spécifique,
pression de surface, couverture nuageuse de trois différents types (les nuages bas, nuages de moyenne
altitude et nuages hauts).

Dans ce document, les données météorologiques du CEPMMT ”premieres ébauches” (non as-
similées, i.e non revues par les observations) sont utilisées. Elles correspondent aux prévisions a 6
heures. Elles ont une résolution horizontale de 0.5 degré. Il y a dix huit niveaux verticaux entre 0 et
3000 m. Les données sont moyennées sur les niveaux du modeles CHIMERE, sauf pour la premiere
couche (de 50 metres) ol les données du premier niveau du modele du CEPMMT sont utilisées
directement. Ces données, d’une résolution temporelle de 3 heures, sont interpolées linéairement
toutes les dix minutes.
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Les émissions

Le modele CHIMERE-continental et sa chimie MELCHIOR réduite requierent en entrée les
émissions de 16 espéces représentatives des composés essentiels mis en jeu dans la photochimie.

Les émissions anthropiques portent sur 5 classes de composés : NOx, SO2, CO, CH4 et les
Composés Organiques Volatiles Non Méthaniques (Ethane, n-Butane, Ethéne, Propéne, Isopréne,
o-Xylene, Formaldéhyde, Acetaldéhyde, Méthyle-Ethyle-Cétone). Elles proviennent de la base de
données EMEP pour I'année 1998, et sont délivrées sous forme de totaux annuels. Afin de transfor-
mer ces données brutes en grandeurs utilisables par le modele CHIMERE, c’est a dire en données
horaires, variant en fonction du mois, du jour de la semaine, et de I’heure de la journée, un travail
d’interface est nécessaire. Cette interface procede en deux temps : d’abord les données annuelles
sont réparties temporellement en utilisant une modulation mensuelle, hebdomadaire puis horaire.
Ensuite les COVNM sont regroupés en 32 classes de composés de réactivité similaire. Finalement,
ces classes de composés sont agrégées dans les composés "modele” décrits ci-dessus, en utilisant la
procédure proposée par Middleton et ses collaborateurs [1990]. Les émissions anthropiques de NO
par les sols, diies & la transformation micro biologique de I’épandage des engrais durant les mois
d’avril & aofit, sont aussi prises en compte, et dépendent fortement de la température. Pour ces flux
d’émissions, la méthodologie de [Stohl et al., 1996] est utilisée. Le fait que la partie anthropique des
émissions corresponde & ’année 1998, alors que les années simulées sont 1999 et 2001, s’explique
par la non disponibilité des données d’émissions pour ces années.

Les émissions biogéniques de COV concernent principalement I’isopréne et de terpéne (a-
pinéne). Les émissions d’isopréne sont essentiellement issues de certaines especes de chénes et des
épicéas. Les émetteurs de terpeénes sont essentiellement les coniferes et en particulier les épicéas.
Les émissions de terpeénes concernent aussi une grande variété d’especes chimiques, mais dont
la dégradation photochimique n’est, en général, pas bien connue. Pour cette raison, toutes les
émissions de terpeénes sont représentées dans le mécanisme chimique par le a-pinéne, souvent émis
de fagcon majoritaire et dont la dégradation photochimique est relativement bien comprise. Ces
émissions biogéniques sont paramétrisées par des flux [Ginther, 1997], qui dépendent du potentiel
d’émission de ’espeéce et de la densité foliaire. Ces deux valeurs dépendent elles-mémes du type de
sol et ont été estimées selon Simpson et ses collaborateurs [1999]. La classification des sols est celle
d’EMEP. Elle prend en compte 9 type de sols : forét d’érables, herbe, céréales, plan d’eau, surface
urbaine, océan, forét de permanents, forét de caduques, autres. Un facteur correctif est appliqué a
ces flux pour tenir compte de la dépendance des émissions en température et en insolation [Ginther
et al., 1994 ; Giinther, 1997 ; Simpson et al., 1999].

La chimie

Une version réduite du mécanisme chimique MELCHIOR (Modele d’Etude Lagrangienne de
la CHImie de ’Ozone & l’échelle Régionale ) est utilisée. Développé au Service d’Aéronomie du
CNRS [Lattuati, 1997] & partir d’'un mécanisme antérieur dti & Hov et ses collaborateurs [1985], elle
correspond & un ensemble de réactions chimiques se produisant dans l’atmosphere. MELCHIOR
est en fait un modele plus général destiné a élucider le rapport entre émissions d’oxydes d’azote,
composés organiques volatils et pollution photo oxydante & 1’échelle régionale. En conséquence, le
mécanisme chimique doit étre applicable a la fois & une atmosphere trés polluée en précurseurs
d’ozone (NOx et COV) pres des sources d’émission et & une atmosphere relativement propre,
n’ayant pas subie d’apports majeurs en polluants depuis environ une semaine.
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La chimie des especes hydrocarbonées est assez similaire au mécanisme en phase gazeuse ’EMEP
[Simpson, 1992]. Les constantes de vitesses ont été actualisées selon [Atkinson et al., 1997], et [De
Moore et al., 1994]. La version réduite de ce mécanisme contient un total de 44 espéces chimiques
condensées et 116 réactions chimiques. La réduction suit le concept d’opérateurs chimiques [Carter,
1990]. 11 est tres efficace en termes de temps de calcul, car il est trés condensé et a montré un
excellent accord avec le mécanisme initial.

Le traitement horizontal du transport

Le transport horizontal est traité au moyen du schéma numérique ” PPM ” d’ordre 3 (Parabolic
Piecewise Method), developpé par Colella et Woodward [1984], qui a montré de meilleures perfor-
mances que d’autres schémas, et qui a ’avantage de conserver la masse et d’étre précis [Carpenter
et al., 1990]. Toutefois il est assez couteux en temps, c’est pourquoi seules les especes lentes (20
sur les 44) sont transportées avec ce schéma, les autres étant transportées avec le schéma classique
”amont” d’ordre 1, ce qui a un impact négligeable sur les concentrations d’ozone.

Le transport vertical et la diffusion

Le transport vertical est calculé de sorte & compenser la convergence ou la divergence des flux
de masse horizontaux. Si par exemple, dans la couche de surface, le bilan de masse est positif (plus
de matiere entrante que sortante), un flux vertical ascendant est créé entre la couche de surface
et la couche suivante. Ce nouveau transport vertical est intégré au bilan de masse de la couche
suivante et le processus est répété jusqu’au sommet du modele, ou les polluants sont définitivement
évacués ou bien importés depuis la troposphere libre. Cette méthode présente ’avantage évident
de conserver la masse et de créer un transport vertical consistant avec le transport horizontal.
Les vents verticaux obtenus sont en accord avec ceux du CEPMMT, qui ne sont pas utilisables
directement car le maillage vertical de ces données est différent de celui de CHIMERE.

La diffusion verticale est paramétrisée par une diffusivité turbulente. La diffusion horizontale
est négligée comme il est couramment fait dans les modeles méso-échelles [ Chang et al., 1987]. Pour
calculer la diffusivité turbulente verticale K, la méthode d’O’Brien [1970] est mis en ceuvre. La
hauteur de la couche limite est définie comme étant I’altitude a laquelle le nombre de Richardson
de couche atteint la valeur critique de 0.05. Pour éviter aussi de trop faibles hauteurs de mélange,
la valeur minimale est fixée & 50 m.

Les conditions aux limites et initiales

Pour minimiser les effets de bord, il est nécessaire de connaitre les concentrations importées loin
du domaine d’interét [Chang et al., 1987]. Cependant ceci ne peut pas étre totalement respecté,
vu les criteres de rapidité imposés au modele. Il n’est donc pas possible d’utiliser un modele global
pour forcer les concentrations aux limites. Dans CHIMERE, les concentrations de 13 espéces lentes
importées sont estimées & partir du modele climatologique MOZART (Model for OZone And
Related chemical Tracers) [Hauglustaine et al., 1998] & chaque point de grille du domaine limite.
Les concentrations des autres especes sont prises 3 10710 ppb. La simulation est lancée dix jours

avant la période intéressante, afin de laisser le temps au modele de se mettre & I’équilibre.

Le rayonnement

Le rayonnement est pris en compte dans les réactions de photolyse. Les valeurs des taux de
photolyse sont tabulées en fonction de I’angle zénithal, en utilisant différentes sources pour ces cal-
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culs. Toutefois, ces tabulations ne sont valables qu’en ciel clair. Afin de paramétriser I'atténuation
die a la présence de nuages, nous utilisons un modele statistique prenant en compte les nébulosités
moyennes et hautes, et les profils d’humidité dans les basses couches. Sa description figure dans le
rapport du projet ESQUIF [ESQUIF, 2001].

Le dépét sec

Le dépot sec est pris en compte et paramétré par des flux sortant de la couche inférieure du
modele. La vitesse de dépot est estimée par analogie & une résistance électrique [ Wesely and Hicks,
1989]. Ce dépbt sec consiste en un transfert de molécules de gaz depuis Patmosphére jusqu’a la
surface de la terre. Les processus de dépot sec peuvent se décomposer en trois étapes. La premiere
est le transfert des gaz de la couche limite de surface vers la couche directement adjacente a la
surface (ou couche laminaire) et constitue la composante aérodynamique du transfert. La seconde
correspond & la diffusion des gaz & travers la couche laminaire. Enfin, la troisieme, déterminée par
la solubilité, la réactivité du gaz et I’état de surface, correspond au piégeage (potentiel) des gaz
par la surface.

Au sein de CHIMERE, la résistance aérodynamique est définie comme 'inverse du coefficient
de trainée et du module du vent dans la plus basse couche du modele [ Wesely and Hicks, 1977]. Le
coefficient de trainée est donné par la méthode de Louis [1979]. La résistance & travers la couche
laminaire est quant & elle approchée par la formule de [Hicks et al., 1987]. La paramétrisation de
la vitesse de friction est celle de [Louis, 1979]. Le calcul de la résistance de surface suit les travaux
de [Erisman et al., 1994]. Il repose sur la solubilité ou le pouvoir oxydant de I’espéce chimique
considérée, intervenant dans la paramétrisation des processus de transfert & travers les stomates,
les mésophylles et les cuticules (toujours par analogie & des résistances). Pour tenir compte du
type de sol lors du calcul des vitesses de dépot, nous utilisons la base de données d’utilisation des
sols pan european data base construit par RIVM sur une grille d’un dixieme de degré de résolution
[Van de Velde et .al, 1994].

Approche numérique

La méthode numérique pour résoudre le systéme raide d’équations différentielles (3.1) est une
adaptation de l’algorithme du second ordre TWOSTEP proposé par [Verwer, 1994]. Le systéme
non-linéaire obtenu par ce schéma est résolu par la méthode Gauss-Seidel & chaque itération. Dans
le cas du modele continental, un pas de temps de 10 minutes est choisi, ce qui est un compromis
raisonnable entre temps de calcul et précision. A chaque pas de temps, tous les processus physiques
et chimiques sont actualisés simultanément. La technique de séparation des opérateurs, méthode
standard pour résoudre des équations chimie-transport 3D [Mc Rae et al., 1982], rapide mais
potentiellement imprécise, est évitée. L’utilisation d’une telle technique est possible parce que les
processus physiques et chimiques, sont tous formulés par des flux entrants ou sortants dans chaque
boite du modele.

Les modeéles régionaux emboités

Les modeles régionaux sont des copies du modele continental & certains détails pres : géométrie,
temps d’intégration (de 2.5 minutes au lieu de 10 minutes), résolution, émissions et conditions aux
limtes. La résolution est rapportée a celle des émissions qui sont fournies par les Associations Agrées
pour la Surveillance de la Qualité de ’Air (AASQA). Elle est de 6 km sur 'Tle-de-France et sur
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la région de Berre et de Marseille. L’extension de ces modeles est montrée sur les figures 3.2 sur 3.3.

Les variables météorologiques d’entrée sont interpolées a partir des données continentales sur
la grille du modele régional. Les émissions biogéniques sont également interpolées. En revanche,
les émissions anthropiques proviennent de sources différentes. Pour I'Ile-de-France, nous utilisons
les données fournies par AIRPARIF, valables pour un ” jour moyen ”. Elles sont modifiées de
telle sorte que leurs totaux annuels correspondent & ceux donnés par le Centre Interprofessionel
Technique d’Etude de la Pollution Atmosphériques (CITEPA), par grands secteurs d’activités. Les
profils saisonniers et les profils de spéciation des Composés Organiques Volatiles (COV) sont pris
égaux a ceux fournis par l'université de Stuttgart (programme EUROTRAC/GENEMIS). Pour la
région méditerrannée, nous utilisons I'inventaire fourni par le projet ESCOMPTE.

Enfin, les modeles régionaux prennent comme conditions aux limites les concentrations de 14
especes simulées par le modele continental, qui sont interpolées sur les bornes du domaine. Ces
especes comprennent notamment les especes lentes, ’ozone et ses précurseurs (hydrocarbures et
NO,). En fonction de la direction du vent, ces concentrations aux bornes du domaine sont advectées
a intérieur par le schéma de transport PPM.

3.2 Les observations

3.2.1 Problémes de représentativité

Avec un modele de résolution de quelques dizaines de kilometres, il n’est pas possible de simuler
correctement la structure & petite échelle des panaches des villes ou des sources ponctuelles [Mc
Nair et al., 1996]. L’objectif d’un tel modele est donc, & défaut de donner acces a 1’état réel de la
pollution de ’air, de simuler de fagon la plus réaliste possible son état réel moyen par maille du
modéle.

La comparaison de simulations avec des observations influencées par des effet locaux met ainsi
souvent en évidence de fortes erreurs liées au manque de résolution du modele. Ces erreurs qui
devraient étre associées au modele, sont pourtant toujours regroupées dans ’erreur d’observation
dans les algorithmes d’assimilation de données. Ceci est fait pour forcer ’analyse, & ne pas trop
se rapprocher des observations mais & tendre vers les niveaux de concentrations moyens par maille
du modele. Ces erreurs sont appelées les erreurs de représentativité. Elles sont controlées par les
phénomenes dynamiques locaux et les émissions, et dépendent de la nature des surfaces qui envi-
ronnent les stations.

Puisque les observations sont souvent localisées & proximité des villes ou les sources locales
peuvent avoir une influence, leur représentativité est toujours discutable [ Tilmes et Zimmermann,
1998]. Ceci constitue 1’un des principaux problémes rencontrés lors de 'évaluation d’un modele
avec des observations. Ainsi, la premiere démarche a adapter pour se donner les moyens d’analyser
correctement les résultats d’une comparaison simulations-observations est donc de se renseigner
sur la localisation des stations aupres du personnel du réseau de surveillance en charge de leur
maintenance. Une observation d’ozone en milieu rural ou en altitude est souvent, par exemple,
plus représentative des quelques kilometres qui 'entoure qu’une observation en milieu urbain, plus
soumise aux phénomenes locaux (titration par NO, turbulence ...).

Pour ce qui est des précurseurs de I'ozone, les problemes de représentativité sont encore plus
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présents. En effet, la durée de vie de polluants tels que le monoxyde d’azote ou le dioxyde d’azote,
est de 'ordre de quelques secondes & quelques heures. Ces polluants restent donc tres localisés
autour de leur source.

3.2.2 Les observations de surface

Les observations de surface utilisées dans cette étude proviennent de différentes associations
pour la surveillance de la qualité de ’air en Europe. Les stations sont classifiées selon des criteres
européens, qui tiennent compte de leur localisation. Les stations, avec leur caractéristiques sont
listées dans I’Annexe C dans les tableaux C.1 et C.2, dans lesquels les organismes propriétaires des
données sont également mentionnés.

Typologie des stations

Les stations de mesure automatiques sont souvent implantées et équipées pour répondre en
priorité & une préoccupation de santé publique. Il en existe six types, qui sont définis sur la base de
criteres précis et chiffrés au niveau européen. Cette coordination européenne répond & un besoin
de comparaison des niveaux de pollution, ainsi qu’a un besoin d’estimer leur évolution d’une
agglomération européenne a une autre. Dans cette étude, le type de la station est utilisé comme
une premiere indication sur son environnement.

> Les stations urbaines (densité de population minimum 4000 habitants par km? dans un
rayon de 1 km autour de la station) et les stations périurbaines (sous l'influence directe
de Pagglomération) sont situées loin des sources directes de pollution (industrielle ou auto-
mobile) : parcs, cours d’école, zones d’habitation ... Elles permettent d’estimer la pollution
a laquelle est soumise la population, quelle que soit son activité au cours de la journée. Elles
mesurent en priorité le dioxyde de soufre, les oxydes d’azote, ’ozone, et les poussieres fines.

> Les stations trafic sont situées pres des voies de circulation, sur le trottoir, & deux ou trois
metres des pots d’échappement. Elles permettent d’évaluer le risque d’exposition maximal
auquel sont soumis les piétons ou les automobilistes dans leur voiture. L’exposition du pu-
blic en situation de proximité automobile est en général de courte durée mais les niveaux
de pollution y sont élevés. Les polluants surveillés sont uniquement d’origine automobile :
oxydes d’azote, monoxyde de carbone, poussiéres en suspension, hydrocarbures ...

> Les stations industrielles sont localisées au voisinage d’installations telles que les cen-
trales thermiques ou les unités d’incinération des ordures ménageres. Situées dans des zones
fortement peuplées, elles détectent les pollutions atmosphériques provoquées lors de re-
tombées de panaches industriels. La population plus ou moins avoisinante, suivant la force,
la direction du vent ainsi que la hauteur des cheminées, peut étre exposée tres occasionnel-
lement & ce type de pollution. Ces stations mesurent principalement le dioxyde de soufre,
les oxydes d’azote et parfois les poussieres.

> Les stations rurales régionales sont installées & 50 km en moyenne des agglomérations oul
elles permettent de suivre les phénomenes de transfert de pollution par ’action du vent. Elles
mesurent I'impact de certains polluants, créés par réactions chimiques a partir de polluants
émis directement par les véhicules de I’agglomération (oxydes d’azote, hydrocarbures...).
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Ces stations surveillent essentiellement 1’ozone.

> Les stations d’observation ne répondent pas aux criteres des stations précédentes, mais
sont utilisées pour completer le réseau et essentielles & la compréhension des phénomenes
de pollution.

Choix des stations de mesure utilisées

A cause des probleémes de représentativité, évoqués ci-dessus, toutes les observations d’ozone
disponibles durant 1’été 1999 et 2001 n’ont pas été utilisées dans I’évaluation de CHIMERE conti-
nental et dans son algorithme de correction.

Le choix des 232 stations, dont la localisation est représentée sur la figure 3.1, a été effectué en
fonction de la disponibilité en temps réel des données lors de 'expérience PIONEER 2001 et du
caractere ”le plus rural possible” (éloignement de grandes sources urbaines ou industrielles) de la
typologie de la station, afin qu’elle ait une représentativité la plus proche de celle du modele. Le
choix, finalement subjectif, a largement été guidé par une discussion avec le personnel du réseau de
surveillance en charge de la maintenance de la station. Il faut noter que certaines grandes régions
ne possedent pas ou tres peu de stations de mesure d’ozone hors des zones urbaines. Dans ce cas,
nous avons généralement opté pour des stations péri-urbaines, ou si ce n’était pas possible, les
stations urbaines qui donnaient les valeurs moyennes observées les plus fortes possibles.

A Téchelle régionale, nous utilisons les mesures de toutes les stations en fonctionnement durant
les étés 1999 et 2001. La distribution des sites mesurant 'ozone et le dioxyde d’azote en 2001 en
Tle-de-France est montrée sur la figure 3.2. Il existe douze stations urbaines mesurant ’ozone dans
Paris et sa banlieue, quatre préri-urbaines et six stations rurales réparties autour de 'agglomération
a environ 50 km. Les stations mesurant le dioxyde d’azote sont principalement localisées au coeur
de I’agglomération, 1a ou les concentrations sont les plus élevées.

Sur la région de Berre et de Marseille, les stations sont regroupées autour d’Avignon, de Mar-
seille, de Toulon (ces stations sont gérées par 'AASQA AIRMARAIX), de I’étang de Berre (AIR-
FOBEP) et de Montpellier (AIR LANGDOC ROUSSILLON). Parmi les stations mesurant 1’ozone,
quatre stations sont rurales et donnent une information sur les niveaux d’ozone en Provence, quatre
autres sont industrielles. Pour le reste, la plus grande partie de ces stations sont urbaines (Cf. fi-
gure 3.3).

Incertitudes sur les mesures d’oxydes d’azote et d’ozone

La mesure de 'ozone est effectuée par absorption dans I'ultraviolet (253.7 nm). L’air échantillonné
est envoyé dans une chambre optique soit directement, soit aprés passage sur un filtre éliminant
I’ozone. La mesure de I’absorption due & ’ozone est déterminée par différence entre ’absorption
UV de I’échantillon et 'absorption UV de I’échantillon exempt d’ozone.

La méthode de mesure du monoxyde d’azote (NO) se fait par chimiluminescence avec ’ozone.
Un échantillon d’air est mélangé & ’ozone dans une chambre optique. L’ozone réagit avec le mo-
noxyde d’azote pour former du dioxyde d’azote sous une forme excitée (Cf. équation (3.2)). En
se désexcitant, le dioxyde d’azote émet un rayonnement (Cf. équation (3.3)). Le signal émis est
mesuré par un photomultiplicateur et permet de calculer le taux de NO présent.

NO + 03 — NO3 (3.2)
NO; = NO, + h.v (3.3)
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a) Stations mesurant O en Ulle-de-France C)Stations mesurant NO2 en Ulle-de-France
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b)Stations mesurant Os, zoom sur Paris d) Stations mesurant NO2, zoom sur Paris

2.2

F1G. 3.2 — Paris est au centre de la carte. La ligne tracée en gras représente le périphérique autour de la
ville. Les cercles, les carrés et les triangles pleins repérent respectivement l’emplacement des stations urbaines,
rurales, et péri-urbaines. Les noms des stations mesurant l’ozone sont : 1. PARIS06, 2. PARIS07, 3. PARIS13, 4.
PARIS18, 5. NEUILLY, 6. GENNEVILLIERS, 7. GARCHES, 8. AUBERVILLIERS, 9. VITRY, 10. MONTGE-
RON, 11. CHARTRES-FULBERT, 12. CRETEIL, 13. TREMBLAY, 1. MANTES, 15. LES-ULIS, 16. CERGY,
17. MONTGE-EN-GOELE, 18. SAINTS, 19. FONTAINEBLEAU, 20. SONCHAMP, 21. PRUNAY, 22. FRE-
MAINVILLE, 23. NOISY-SUR-OISE. Les noms des stations mesurant le diozyde d’azote sont : 1. GARCHES,
2. ARGENTEUIL, 3. ISSY, 4. NEUILLY, 5. PARIS07, 6. GENNEVILLIERS, 7. PARIS06, 8. PARIS18, 9. PA-
RIS13, 10. ST-DENIS, 11. VITRY, 12. AUBERVILLIERS, 13. PARIS12, 1. IVRY, 15. EVRY, 16. BOBIGNY,
17. MONTGERON, 18. TREMBLAY, 19. CERGY, 20. CACHAN, 21. PARIS01, 22. LA-DEFENCE, 23. VER-
SAILLES, 24. MELUN, 25. FONTAINEBLEAU, 26. MANTES, 27. RAMBOUILLET
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a) Stations mesurant Og
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Fi1a. 3.3 — Distribution des stations mesurant l’ozone dans la région de Berre et de Marseille. Les cercles,
les carrés et les triangles pleins montrent respectivement l’emplacement des stations urbaines, rurales, et péri-
urbaines. Les triangles vides représentent les stations industrielles. Les noms des stations mesurant [’ozone
sont : 1. AUBAGNE-PENITENTS, 2. AIX-CENTRE-ART, 8. AIX-OUEST, 4. MARSEILLE-5AVENUES,
5. MARSEILLE-MARGUERITE, 6. LA-CIOTAT, 7. TOULON-ARSENAL, 8. LA-SEYNE-SUR-MERS, 9.
AVIGNON-MAIRIE, 10. AVIGNON-ARROUSAIRE, 11. LE-PONTET-MARGUERITE, 12. NIMES-GARDIES,
13. BERRE, 14. PAGODE, 15. PORT-DE-BOUC, 16. ISTRES, 17. FOS-Carabins, 18. MIRAMAS, 19. VI-
TROLLES, 20. MARIGNANE-Ville, 21. ST-MARTIN-de-CRAU, 22. ARLES, 23. SALON, 24. ROGNAC, 25.
SAUSSET, 26. BOUC-BEL-AIR, 27. ROUSSET, 28. SAZE, 29. VALLABREGUES, 30. COMTAT-VENAISSIN,
31. AIX-PLATANES, 32. TOULON-OLIVE, 33. PENNES-MIRABEAU, 8,. CUQUES-ALLAUCH, 35. VALLEE-
HUVEAUNE, 36. LA-VALETTE-LA-GARDE, 37. MONTPELLIER-NORD, 88. MONTPELLIER-SUD, 89. ST-
ESTEVE, 40. AURIBEAU, 41. SAINT-REMY, 42. ST-MARIE-de-la-MER, 43. AUPS-STE-BAUME, 44. CA-
DARACHE.
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Le dioxyde d’azote NO, n’est pas mesuré directement. Aprés mesure du contenu en NO de
I’échantillon d’air, le NOs est converti en NO grace a un four a catalyse. Le NO est alors mesuré
une seconde fois par chimiluminescence avec 'ozone. Cette mesure donne la concentration totale
en oxydes d’azote (NO, = NO + NO2) de I’échantillon initial. La concentration de NO- est alors
déduite de la différence entre les deux mesures de NO.

L’incertitude de la mesure liée aux analyseurs est résumée dans le tableau 3.1 pour les polluants :
03, NO3, NO ou NO,. L’incertitude de la mesure de NO- est la combinaison de 'incertitude de
la mesure de NO et de celle de NO,.

Concentration Incertitudes

03 NO ou NO, NO-
10 + 3.1 + 3.4 + 6.8
30 + 3.1 + 3.4 + 6.8
50 + 3.6 + 3.6 + 7.2
70 + 4.2 + 4.1 + 8.2
90 + 4.9 + 4.7 + 94
100 + 5.3 + 5.0 + 10.0
150 + 7.6 + 6.9 + 13.8
200 + 10.0 + 9.0 + 18.0
250 + 12.5 + 11.2 + 22.4

TAB. 3.1 — Incertitudes (en ppb) des mesures des ozydes d’azote et de ’'ozone, effectuées par le réseau AIRPARIF,
en fonction de leur concentration (en ppb) [ESQUIF, 2001]

Il est tres important de signaler que la réduction catalytique n’est pas une réaction spécifique
au dioxyde d’azote. En effet, d’autres composés azotés, comme par exemple le PAN, le HONO,
le HNOQOg, et certains nitrates organiques, peuvent s’ils sont présents dans I’échantillon d’air, étre
réduits en monoxyde d’azote. Les concentrations de dioxyde d’azote sont alors souvent surestimées.
Ceci est particulierement le cas sur les zones rurales parce qu’au cours de son transport, le dioxyde
d’azote peut parfois réagir avec des radicaux RO2 (produits soit par oxydation de composés or-
ganiques, soit par photolyse) pour former d’autres composés azotés : les peroxynitrates. C’est ce
qui est couramment appelé le veillissement chimique des masses d’air. Parmi les péroxynitrates,
les plus stables sont les peroxyacylnitrates, et parmi ces derniers le plus important d’entre eux est
le peroxyacétylnitrate (PAN) produit & partir de 'acétaldéhyde.

3.2.3 Observations en altitude
La campagne ESQUIF

La campagne ESQUIF (Etude et Simulation de la Qualité de I’air en Ile-de-France), réalisée
par U'Institut Pierre Simon Laplace (IPSL), le Laboratoire Interuniversitaire des Systémes At-
mosphériques (LISA), Météo-France, et Laboratoire d’Aérologie (LA), et le Forschungszentrum
Jiilich, visait & améliorer la compréhension de la formation des épisodes de pollution photochi-
mique sur la région d’Ile-de-France. Afin de mieux documenter la structure tridimensionnelle des
champs de polluants, de nombreuses mesures aéroportées de composés chimiques ont été réalisées
[Menut et al., 2000; ESQUIF, 2001]. Ces mesures d’altitude ont permis d’évaluer les modeles
numériques, qui sont, depuis, utilisés pour, par exemple, quantifier les émissions [Vautard et al.,
2002; Kley et al., 2002] ou étudier la production d’ozone dans le panache [Perros et al., 2002].
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F1G. 3.4 — Trajectoire du DIMONA le 16 Juillet 1999 entre 12 :00 and 15 :40 UTC, et celle de ’ARAT le 30 Juillet
1999 entre 12 :10 and 14 :45 UTC. La grille du modéle CHIMERE est représentée par les points réquliérement
répartis.

En plus des mesures de routine, des mesures intensives ont été effectuées lors d’épisodes de
pollution. Six Périodes d’Observations Intensives (POI) ont été déclenchées pendant 1’été 1999.
Nous utilisons dans cette étude les mesures effectuées durant quatres de ces POI (POI 4, 5, 6 et
8 [ESQUIF, 2001]) par deux avions, le DIMONA (de Metair) et PARAT (Avion de Recherche
Atmosphérique et de Télédétection de 'INSU). Les figures 3.4 montrent deux trajectoires types de
ces avions.

Les vols DIMONA sont des vols approximativement, circulaires effectués autour de ’agglomération
parisienne, a altitude quasi-constante. Certains de ces vols offrent aussi des profils verticaux. L’ob-
jectif de ces mesures circulaires autour de Paris est d’examiner le contenu en polluants photochi-
miques des masses d’air entrant et sortant de ’agglomération. Les mesures de ’avion ARAT sont
plus utilisées pour étudier les régimes chimiques de la région (Cf. Annexe A, [Honoré, 2000]). Le
tableau 3.2 présente les données aéroportées utilisées dans le présent document (provenance des
données, dates des POI, temps des vols, niveau du modele associé a laltitude des vols).

Avion POI Date Heures de vol [UTC] Altitude I Niveau?
DIMONA 4 25/06/1999 12.32 - 16.38 270 2
5 02/07/1999 07.52 - 09.90 295 2
12.35 - 16.60 292 2
6 16/07/1999 11.57 - 15.63 299 2
17/07/1999 07.87 - 10.10 262 2
14.98 - 18.40 322 2
18/07/1999 07.98 - 10.38 270 2
12.23 - 16.27 330 2
ARAT 17/07/1999 11.24 - 13.97 847 3
15.18 - 17.82 906 3
8 07/29/1999 11.10 - 13.63 830 3
14.86 - 17.15 781 3
07/30/1999 12.12 - 14.72 849 3

T Altitude moyenne du vol (en métre)
2 : Niveau du modéle CHIMERE dans lequel évolue ’avion

TAB. 3.2 — Présentation des vols ESQUIF.
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3.3 Outils statistiques d’évaluation d’un modele

Supposons temporairement que les observations ne contiennent pas d’erreur systématique (biais
instrumental ou de représentativité). Les différences constatées entre les simulations et les observa-
tions sont alors associées aux erreurs de modélisation. Plusieurs variables statistiques, dites scores,
sont utilisées pour évaluer la qualité du modele :

> Le biais mesure 1’écart moyen entre les valeurs simulées Z. et les valeurs observées Y,?. S’il
est positif, le modeéle surestime en moyenne les concentrations, s’il est négatif, le modele les
sous-estime. Ce biais peut étre nul, ce qui signifie non pas que le modeéle ne commet pas
d’erreur, mais que le modele ne commet pas d’erreur systématique (i.e. qui se répetent). Il
s’écrit :

BIAIS =< Z}) - Y > (3.4)

ol < . > est 'opérateur moyenne sur un échantillon de N valeurs (N=123 pour une validation
du modele sur un été, correspondant & la comparaison d’une valeur horaire par jour du 1¢"
mai au 31 aofit) :

1 N
<.>=ﬁn2::1. (3.5)

> La moyenne quadratique des différences entre concentrations simulées et observées, dite
"RMS” (pour Root Mean Square, moyenne quadratique) permet d’estimer ’erreur moyenne
commise en valeur absolue. Elle s’écrit :

RMS = /< (25 —Y9)2 > (3.6)

> La corrélation donne une indication relative de la bonne simulation de la variabilité indépen-
damment de ’amplitude des phénomenes. Cette valeur statistique permet donc de mieux
repérer les mesures et simulations dont la variabilité des fluctuations est tres différente.

<(Z'— < ZD S)(YVo—<Y2>)>

COR =
<(Zb—< Zb > ><(Yo—<Yo>)? >

(3.7)

> Le pourcentage d’erreurs ”raisonnables” est calculé comme le pourcentage, sur la saison,
d’erreurs absolues inférieures & un certain seuil que nous nous fixons. Ce dernier est pris
a 15 ppb pour la comparaison des pics journaliers d’ozone ou de dioxyde d’azote. Plus ce
pourcentage, que nous appelerons désormais E15, est grand, plus le nombre de ”grosses
erreurs” commises par le modele est faible.

3.4 Evaluation statistique de la qualité du modele CHI-
MERE continental a ’aide des observations de surface

Nous comparons dans ce paragraphe les concentrations d’ozone simulées par CHIMERE conti-
nental avec celles observées pendant ’été 2001 (de mai & aoiit inclus). La distribution de ces stations

est montrée sur la figure 3.1. Les observations de surface sont en majeure partie confrontées aux
valeurs simulées dans la premiére couche du modéle. Cependant, la résolution du modele est telle
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que la topographie est lissée. Ainsi, les stations de montagne sont souvent plus élevées dans la
réalité que dans le modeéle, et la pertinence d’une comparaison des mesures de ces stations avec les
concentrations simulées une certaine couche est toujours discutable. Nous comparons généralement
les observations d’altitude avec les concentrations simulées au deuxiéme ou au troisieme niveau du
modele.

Pour donner une vue synthétique des niveaux d’ozone observés et simulés pendant cet été, la
figure 3.5 présente des séries temporelles de concentration & 15 h UTC (heure qui correspond & peu
prés au pic journalier) pour cing sites localisés en France : & Nantes, Fremainville (Nord-Ouest de
Paris), Saints (Nord-Est de Paris), dans les Vosges, et au Pays-bas (NL-232). Les mesures montrent
une grande variabilité d’un jour & ’autre, résultant principalement de la variabilité naturelle des
conditions météorologiques. En effet les émissions anthropiques (dues & I’activité humaine) de pol-
luants ont un cycle diurne assez stable d’un jour & I'autre.

La période estivale 2001 a été marquée par des conditions météorologiques (températures sou-
vent élevées, supérieures & 30°C), telles que de nombreux dépassements d’information et de re-
commandation (90 ppb) pour I'ozone ont été enregistrés. Ils sont regroupés en trois long épisodes
de pollution continentale : 22-26 Juin avec développement d’un panache trés concentré autour de
Pagglomération de Paris (comme sur la station FREMAINVILLE ot les niveaux d’ozone atteignent
100 ppb), 25-31 Juillet, 22-26 aofit. Il est intéressant de noter que de fortes concentrations d’ozone
(proches de 80 ppb) ont été observées le 2 aoit sur la station d’altitude VOSGES-NORD, alors
que sur les autres stations les concentrations sont plus faibles (inférieures & 60 ppb). Ces fortes
concentrations sont probablement la conséquence d’un transport en altitude de 1’ozone produit
dans le nord de I’Europe quelque jours auparavant.

Ces séries temporelles suggérent que le modele est généralement capable de suivre les événements
épisodiques de fortes concentrations d’ozone, non seulement sur des sites proches de grandes villes
comme FREMAINVILLE mais aussi dans des villes comme Nantes, ou encore sur des sites moins
soumis aux émissions comme Vosges-Nord. Autrement dit, il respecte non seulement la variabi-
lité temporelle mais aussi la variabilité spatiale des concentrations d’ozone. Néanmoins, les profils
observés et simulés sur Nantes-Jardin révelent une des principales erreurs du modele. En effet la
titration locale de 'ozone par le monoxyde d’azote ne peut pas étre correctement reproduite par
le modele continentale vu sa résolution. Les émissions de polluants primaires sont trop diluées.

La figure 3.6 regroupe, dans des histogrammes, les valeurs statistiques de vérification (biais,
RMS, corrélation, erreurs raisonnables), définies dans le paragraphe 3.3. Ces derniéres portent
sur les concentrations journalieres d’ozone & 15 h UTC pour chacune des 232 stations. Les his-
togrammes sont construits de la fagon suivante : nous comptons tout simplement le nombre de
stations, dont la valeur statistique associée est dans un certain intervalle. Les tableaux 3.3 et 3.4
donnent le détail de toutes ces statistiques, station par station, et en moyenne sur ’ensemble des
stations.

Le biais ne dépasse généralement pas 7 ppb et sa distribution est centrée sur une valeur moyenne
positive de 3.2 ppb, ce qui est le signe d’une tendance du modele & la surestimation. Il s’agit d’une
caractéristique récurrente du modele qui peut étre imputable aux problemes de résolution. En effet,
la faible résolution horizontale ne permet pas de comparer les concentrations simulées avec celles
observées a proximité de sources majeures, ces sources étant ”diluées” dans de grandes mailles du
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F1G. 3.5 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe noire pointillée) et simulées (courbe
grise) par CHIMERE continental ¢ 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001. L’unité des concentrations est en ppb.
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F1G. 3.6 — Statistiques calculées sur les différences entre les concentrations d’ozone observées et simulées par
CHIMERE continental 6 15 h UTC sur 232 stations de mesure européennes pendant [’été 2001. Les statistiques
sont regroupées sous forme d’histogrammes : a) Biais b) RMS c) Corrélation d) Erreurs raisonnables. L’ unité des
concentrations est en ppb.

modele. Dans ces cas, les concentrations du monoxyde d’azote sont sous-estimées, ce qui s’accom-
pagne (par un effet de sous-estimation de la titration) d’une surestimation de l'ozone. L’effet de
dilution peut également modifier le régime chimique en le faisant passer de ”sensible aux COV”
a ”sensible aux NOx”. Cela conduit également & une surestimation générale des concentrations
d’ozone, surtout au voisinage des grandes agglomérations.

La RMS de lerreur est généralement située entre 5 et 12 ppb avec une moyenne générale de 9.3
ppb. L’analyse détaillée des stations pour lesquelles la RMS est élevée (supérieure & 9 ppb) montre
que celles-ci correspondent & des stations situées dans les régions de terrains complexes (Alpes, cote
Méditerranéenne, vallées du rhéne ou de la sadne). Les faibles résolutions verticale (accrue dans les
versions ultérieures du modele) et horizontales ne permettent pas de représenter de fagon précise les
écoulements de méso-échelle, écoulements complexes le long de cotes, dans les zones montagneuses,
etc. La figure 3.7 donne un exemple de profil observé et simulé par CHIMERE continental sur une
station méditerranéenne. Les dépassements du seuil d’information et de recommandation ne sont
pas reproduits par le modele.

Nous comparons ici des valeurs horaires (& 15 h UTC). Les scores sont en général moins bons

71



Evaluation du modéle CHIMERE 4 Uaide des observations
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F1G. 3.7 — Série temporelle des concentrations d’ozone observées (courbe noire pointillée) et simulées (courbe grise)
par CHIMERE continental & 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur une station du réseau AIRMARAIX.
L’unité des concentrations est en ppb.

que ceux calculés pour les pics journaliers. Cependant, ces scores se comparent bien avec les
scores de simulation/prévision obtenus sur les pics journaliers d’ozone par d’autres groupes eu-
ropéens de modélisation/prévision. Tilmes et ses collaborateurs [2000] comparent les prévisions des
pics d’ozone pour cinq modeles eulériens pour 1’été 1999 sur les données allemandes. Schmidt
et et ses collaborateurs [2001] donnent des scores un peu moins bons (autour de 10 ppb en
moyenne) sur 1’été 1998. Cette différence peut s’expliquer par une variabilité différente des situa-
tions météorologiques ou une amélioration des entrées météorologiques du modele (le CEPMMT a
augmenté les résolutions horizontales et verticale de leur modele météorologique).

La corrélation est généralement comprise entre 0.8 et 0.9. Seules quelques stations ont une
corrélation plus faible. Ces stations sont, en général, situées pres des cotes (Mer du Nord, Océan
atlantique), ou dans des régions & la topographie variable (Pyrénées, Alpes, Massif Central). Sur
les stations d’altitude, la variabilité est faible et essentiellement due aux fluctuations de la concen-
tration d’ozone dans la troposphere libre qui n’est pas prise en compte dans le modele. En effet, la
faible extension verticale du modele ne permet pas de représenter des fluctuations comme les intru-
sions stratosphériques enrichissant la troposphere en ozone. De méme les phénomenes convectifs
profonds (situations orageuses ou frontales) sont mal pris en compte, les échanges entre le sommet
du modele et la troposphére supérieure se limitant & un simple coefficient d’échange paramétrisé
en fonction de la précipitation convective. Des corrélations assez faibles sont aussi constatées sur
des stations situées en bordure de panache, c’est le cas de la station MAGADINO.

Le pourcentage d’erreurs ”raisonnables” E15 se situe généralement au dessus de 85%, mon-
trant le faible nombre de ”grosses erreurs” commises sur les pics. Les quelques stations ayant un
taux important de ”grosses erreurs” (E15 inférieur & 80%) sont celles fréquemment soumises & des
niveaux trés élevés (notamment en Italie du Nord) sous leffet probable des panaches urbains ou
industriels. La encore, la faible résolution permet d’expliquer la sous-estimation des extrémes, car
les panaches concentrés sont de taille généralement bien plus faible que celle de la maille du modele.

Finalement, pour donner une idée des performances du modele au cours de la journée, nous
montrons sur la figure 3.8 la variation diurne des concentrations d’ozone observées et simulées.
Le comportement de ’ozone est bien respecté mais une surestimation moyenne est constatée de
5 a 10 ppb la nuit. Cette surestimation provient de problémes liés aux résolutions horizontales
et verticale du modele. Nous remarquons qu’elle est bien plus marquée sur les stations urbaines
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TAB. 3.3 — Noms, locations et statistiques d’erreurs des comparaisons simulations/observations calculées sur les
concentrations d’ozone a 15 h UTC, station par station et en moyenne pendant I’été 2001. L’unité des concentra-
tions est en ppb.
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Station 4 A - M ~ O 5] Station Z A A m o 9] &l
FRANCE ALLEMAGNE
PLAN-D-AUPS 2 5.7  43.3 7.4 14.0 0.77  68.8 KOENIGSTEIN 1 8.4  50.2 3.1 104  0.85 89.7
CADARACHE 1 5.8  43.7 2.6 10.8  0.82  82.3 SPESSART 1 9.4  50.2 -1.6 8.4  0.89 95.3
COMTAT-VENA 1 5.0  44.1 9.0 12.5  0.82 76.9 FRANKENBERG 1 8.8 51.1 -2.2 8.3  0.86 91.8
AIX-PLATANE 1 5.5  43.6 0.1 12,9  0.80  81.2 FUERTH-ODEN 1 8.8  49.6 2.8 9.2  0.87 86.9
TOULON-OLIV 1 5.9  43.1 1.1 11.3  0.67  84.7 BURG-HERZBE 1 9.5 50.8 -2.0 7.6  0.87 93.8
NANTES-JARD 1 1.5 47.2 8.3 11.5 0.85  83.6 BAD-AROLSEN 1 8.9 51.4 1.9 8.0  0.86 90.4
ANGERS-ALLA 1 -0.6 475 1.9 7.4  0.88 97.4 LOECKNITZ 1 14.3 53.5 0.6 59  0.84 99.1
ST-NAZAIRE- 1 2.2 473 4.1 8.6 0.82  92.7 GOEHLEN 1 11.4  53.3 5.3 8.6  0.79 90.5
LE-MANS-BEL 1 0.2  48.0 5.8 9.7 0.85  90.2 SOLLING-DAS 1 9.6 51.8 4.1 9.0 0.85 91.7
CHOLET-ST-E 1 -0.9 471 2.3 7.5  0.88  94.3 LINGEN 1 7.3 52.5 0.3 7.7 0.88 92.5
LAVAL 1 -0.8 48.1 5.4 9.9 0.84 86.2 WURMBERG-BR 2 10.6 51.8 3.7 7.5  0.88 97.3
LA-ROCHE-SU 1 -1.4  46.6 5.2 9.5 0.83  90.8 NORDERNEY 1 7.2 53.7 1.7 8.9  0.69 93.8
ST-GOBAIN-S 1 3.3  49.6 12.2 14.7  0.85  69.1 CUXHAVEN 1 8.8 53.8 2.1 7.6  0.81 92.5
CRECY-EN-PO 1 1.8  50.3 -2.2 9.7 0.83 87.8 JORK 1 9.7  53.5 2.9 6.4  0.87 96.1
CHATEAU-THI 1 3.4  49.0 9.6 12.6  0.84 76.2 HERTEN 1 7.1 51.6 1.8 9.9  0.86 91.2
ALBERT 1 2.7  50.0 3.6 10.2  0.82  88.5 HUERTH 1 6.9 50.9 3.6 10.1 0.89 87.9
FORET-DE-BR 1 0.7  49.4 3.6 8.4 0.88 92.2 EGGEGEBIRGE 1 8.9 51.8 4.7 9.1 0.86 88.1
EVREUX-ST-M 1 1.1 49.0 1.5 8.0 0.89 91.9 EIFEL 1 6.3 50.6 5.6 9.9  0.89 86.3
PHARE-D-AIL 1 1.0  49.9 4.6 12.0 0.67 825 ROTHAARGEBI 1 8.2 50.9 3.7 8.2  0.89 92.9
ST-ROMAIN-D 1 0.3  49.5 3.9 9.3 0.84 885 NETTETAL 1 6.2 51.3 2.8 9.7  0.87 88.2
FREMAINVILL 1 1.9  49.1 -0.2 8.8 0.80  86.8 NIEDERZIER 1 6.5 50.9 1.8 9.3  0.89 89.9
PRUNAY 1 1.7 48.9 3.5 9.2 0.8 875 FINNENTROP 1 8.0 51.2 5.5 9.4  0.89 89.0
SAINTS 1 3.1 48.8 2.8 9.0 0.85  90.2 SOLINGEN 1 7.0 51.2 0.7 107  0.88 81.4
NOISY-SUR-O 1 2.3 49.1 1.2 8.1 0.91 93.5 BORKEN-GEME 1 6.9 51.9 1.3 8.9  0.88 95.9
SONCHAMP 1 1.9  48.6 0.6 9.2  0.87 92.6 AACHEN-BURT 1 6.1 50.8 0.6 9.8  0.87 86.3
FONTAINEBLE 1 2.8  48.4 4.0 9.9 0.84 89.0 WESTEIFEL-W 1 6.4  50.3 3.0 7.6  0.90 94.2
MONTGE-EN-G 1 2.8  49.0 2.1 8.1 0.90  92.6 WESTERWALD- 1 8.0 50.8 3.5 9.0 0.88 90.4
MONTPELLIER 1 3.9  43.7 -2.6 9.1 0.84  88.6 PFAELZERWAL 1 7.8  49.3 4.2 10.0 0.85 89.3
MONTPELLIER 1 3.9  43.6 1.0 11.3  0.76  84.4 NEUSTADT-ST 1 8.1 49.4 16.0 182  0.85 50.0
ST-ESTEVE 1 2.8  42.7 1.4 8.9 0.74 883 WESTERWALD- 1 7.7 50.4 3.5 9.1 0.89 92.4
NIMES-GARDI 1 4.3 438 -4.0 8.6 0.86 93.4 ALTENDEICH 1 9.6 53.7 0.8 5.8  0.88 98.3
SAZE 1 4.7 43.9 -1.3 7.9 0.85 95.1 BRUNSBUETTE 1 9.2 53.9 -0.6 6.4  0.83 94.8
VALLABREGUE 1 4.6 43.8 -2.2 9.0 0.82 904 FEHMARN 1 11.2 54.4 -3.6 10.8  0.26 82.1
NE-ALSACE 1 8.2  48.9 3.1 9.5  0.87  90.7 ST.-PETER-O 1 8.6 54.3 -1.1 7.3  0.76 94.9
VOSGES-MOYE 2 7.1 48.5 2.6 7.0 0.91 96.3 GLUECKSBURG 1 9.6 54.8 -1.7 6.5  0.75 96.5
VOSGES-NORD 2 7.3 48.9 5.7 9.5 0.87  87.9 SAARBRUECKE 1 7.0 49.2 6.7 103 0.90 85.7
VOSGES-HAUT 2 7.2 48.2 9.1 11.4  0.89 79.4 CARLSFELD 2 12.6 50.4 6.0 9.7  0.82 91.6
3FRONTIERES 1 7.6 47.6 4.6 11.6  0.82 77.9 HOYERSWERDA 1 14.3 51.4 2.6 7.7 0.87 94.1
MULHOUSE-ES 1 7.3 47.7 2.4 9.6 0.86  88.7 RADEBEUL-WA 1 13.7  51.1 3.8 9.0 0.84 91.7
COLMAR-SUD 1 7.3 48.1 -0.1 10.3  0.85  85.0 ZINNWALD 1 13.8 50.7 0.7 7.9  0.84 95.0
STRASBOURG- 1 7.7 48.6 1.0 10.4  0.87  84.9 FICHTELBERG 2 13.0 50.4 1.5 8.2  0.80 92.5
MONTLUCON-H 1 2.6  46.3 0.4 6.9 0.86 95.9 MITTELNDORF 1 14.2 50.9 6.2 10.7  0.81 86.4
AURILLAC-AE 1 2.4 44.9 4.6 8.2  0.77 94.3 COLLMBERG 1 13.0 51.3 3.1 8.2  0.86 90.8
PUY-DE-DOME 1 3.0  45.8 2.2 7.1 0.85  94.2 WERNIGERODE 1 10.8 51.8 4.4 7.8  0.88 94.9
VALS-PRES-L 1 3.9  45.0 4.5 9.2 0.76  88.5 POUCH 1 12.4  51.6 3.8 8.4  0.84 90.0
BRENNILIS 1 -3.9 484 1.4 5.7 0.87 98.3 HARZGERODE 1 11.2 51.7 0.7 6.6  0.89 95.7
GUIPRY 1 -1.9  47.8 7.0 10.4  0.83  86.7 NEUHAUS 2 11.1 50.5 3.9 7.8  0.84 94.8
BREST-JEAN- 1 -45 484 0.2 7.6 0.68  93.0 POSSEN 1 10.9 51.4 0.9 6.1 0.90 97.2
RENNES-COUR 1 -1.6  48.1 2.6 7.7 0.87 94.8 WESTERLAND 1 8.3 54.9 -0.3 7.3  0.67 94.5
LORIENT-VAR 1 -3.4 477 2.2 6.8 0.85 95.7 DEUSELBACH 1 7.0  49.8 3.8 7.3  0.91 94.7
GAUDONVILLE 1 0.8  43.9 3.0 7.1 0.86  96.3 BROTJACKLRI 2 13.2  48.8 5.6 9.4  0.81 85.7
PEYRUSSE-VI 1 0.2  43.6 8.5 10.7  0.85  86.6 SCHAUINSLAN 2 7.9  47.9 43 10.0 0.86 87.7
ALBI-CANTEP 1 2.2 43.8 10.1 12.3  0.81 70.8 WALDHOF 1 10.8 52.8 -0.1 7.2  0.88 95.6
BELESTA-EN- 1 1.8  43.4 4.4 8.8 0.80 89.4 BASSUM 1 8.7  52.9 6.0 109  0.78 84.9
REVIN 1 4.6 49.9 2.9 8.7 0.86  89.7 GITTRUP 1 7.7 52.0 4.5 9.7  0.86 88.4
ST-PARRES 1 4.1 48.3 3.3 8.0 0.87  91.1 REGNITZLOSA 1 12.1 50.3 0.9 7.7 0.85 94.2
REIMS-VAL-D 1 4.0 49.2 6.9 10.4  0.86  86.9 UECKERMUEND 1 14.1 53.8 0.4 6.3  0.80 97.0
HALLUIN 1 3.1 50.8 7.1 12.7  0.84  86.9 ZINGST 1 12.7  54.4 -2.4 108  0.17 83.2
CHAMBORD 1 1.6  47.6 0.8 9.2 0.79 885 SCHMUECKE 2 10.8 50.7 3.2 7.3  0.88 98.2
ORLEANS-LA- 1 1.9  47.9 0.0 7.8 0.85 92.6 NEUGLOBSOW 1 13.0 53.1 3.5 9.0  0.72 93.0
TOURS-DAMES 1 0.8  47.4 0.8 9.0 0.82 917 LUECKENDORF 1 14.8 50.8 11.2  13.2  0.81 75.5
BOURGES-LEB 1 2.4 471 -0.5 7.3 0.86 94.6 LEINEFELDE 1 10.3 51.4 -0.2 6.7  0.88 95.6
CHARTRES-FU 1 1.5  48.4 -0.1 8.1 0.88  93.5 MELPITZ 1 12.9 51.5 0.8 9.4  0.77 88.2
CHATEAUROUX 1 1.7  46.8 -0.4 7.6  0.82  91.7 HELGOLAND 1 7.9 54.2 5.6 9.4  0.74 91.6
AIRVAULT 1 -0.2  46.8 1.5 6.6 0.90 95.3 LEHNMUEHLE 1 13.6 50.8 4.9 8.5  0.87 93.3
CHIZE 1 -0.4 46.1 -1.3 7.6  0.87 98.8 AUKRUG 1 9.8 54.1 2.2 5.8  0.88 98.2
LA-ROCHELLE 1 -1.1 46.1 0.4 9.0 0.81 90.4 FALKENBERG 1 14.1 52.2 0.9 6.3  0.88 97.3
L-ISLE-D-ES 1 0.2 45.7 1.3 7.4  0.86  94.2 SCHORFHEIDE 1 13.7  53.0 1.0 7.0 0.83 93.4
POITIERS-CH 1 0.4  46.7 0.8 7.5  0.87  95.3 ASTON-HILL 1 -3.0 52.5 2.3 7.8  0.79 95.0
NIORT-JEAN- 1 -0.5  46.3 4.1 8.3 0.87 89.4 SOMERTON 1 -3.0 51.2 -1.5 8.7  0.74 94.9
COGNAC 1 -0.3  45.7 3.5 7.9 0.86  93.0 LADYBOWER 1 -1.8 53.4 0.1 5.7  0.89 100.0
FLOIRAC 1 -0.5  44.8 5.3 9.2  0.87  90.5 LOUGH-NAVAR 1 -7.9 54.4 3.1 7.4  0.80 95.8
LE-TEMPLE 1 -0.9  44.9 -0.1 104  0.75  88.0 SIBTON 1 1.5 52.3 1.0 9.4  0.62 86.9
PAU-LE-HAME 1 -0.3 43.3 6.9 9.5 0.80 90.4 WICKEN-FEN 1 0.2 52.4 1.8 7.9  0.85 92.7
BIARRITZ 1 -1.6 435 3.3 9.6 0.70  90.4 NARBERTH 1 -4.7  51.8 1.9 8.0  0.73 91.4
IRATY 3 -1.0 43.0 7.7 10.8 0.63 81.6 LULLINGTON- 1 0.2 50.8 -2.7 105  0.69 88.4
DIJON-DAIX 2 5.0  47.4 4.0 11.9  0.76  87.6 HIGH-MUFFLE 1 -0.8 54.3 -1.7 8.3  0.70 86.9
ST-BRISSON 1 4.1 47.3 7.5 10.4  0.83  86.8 ESKDALEMUIR 1 -3.2 55.3 5.7 7.9  0.84 94.2
CHALON-HILA 1 4.9  46.8 7.4 11.5 0.84 81.5 HARWELL 1 -1.3 51.6 2.5 11.1 0.72 88.5
MONTCEAU-LE 1 4.4 46.7 8.0 12.3  0.84  81.9 YARNER-WOOD 1 -3.7  50.6 1.5 6.2  0.87 95.9
MACON-CHAMP 1 4.8  46.3 5.1 10.3 0.85  84.6 GLAZEBURY 1 -2.5 53.5 5.2 9.2  0.81 89.7
VALENCE-SUD 1 4.9 449 7.6 124 0.79  84.3 BUSH-ESTATE 1 -3.2 55.9 1.4 6.4  0.70 96.6
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TAB. 3.4 — Suite du tableau 3.3.

4 — 4 —
. A o, B
. e, 2] . e [
5 g - < g z o 5 i “ < 2 & o
= 4] ] = — 2 o a = -
Station 4 = = m ~ 8] Sl Station Z A = m o ] 5]
FRANCE ROYAUME UNI
CHARAVINES 1 5.5  45.4 6.4 11.1 0.80  83.6 BOTTESFORD 1 -0.8  52.9 -3.8 9.6  0.81 90.0
ST-ETIENNE- 1 4.4  45.5 2.4 13.5 0.74  81.0 ROCHESTER 1 0.6 51.5 -3.0 119  0.52  79.3
DIEME 1 4.5  46.0 2.4 11.5 0.78  80.8 REDCAR 1 .11 54.6 0.7 8.8  0.61 90.8
HOLLANDE
ANNEMASSE-G 1 6.2  46.2 3.2 10.8 0.84 83.5 NL-934 1 6.3  53.3 3.1 8.1 0.75  93.8
ANNECY-NOVE 1 6.1 45.9 6.6 10.5 0.85 84.5 NL-538 1 5.0 52.8 2.4 7.5  0.81 96.6
CHAMBERY-LE 1 59  45.6 6.6 12.3 0.79  82.6 NL-107 1 6.0 51.1 44 101 0.80  93.3
ROCHES-DE-C 1 4.8  45.5 2.4 9.4 0.86 85.1 NL-918 1 5.6  52.9 3.9 8.3 0.85 97.1
ALENCON 1 0.1 48.4 3.0 8.0 0.86  93.4 NL-913 1 6.8  53.1 4.5 8.1 0.82  93.2
LISIEUX 1 0.2  49.1 12.2 14.8 0.85 70.0 NL-318 1 3.8 51.3 -1.2 9.1 0.80  89.6
OUISTREHAM 1 -0.2  49.3 16.6 19.5 0.62  54.5 NL-235 1 4.4 514 6.1 11.3  0.84  86.1
RANVILLE 1 -0.2  49.2 14.9 17.6 0.70  64.2 NL-230 1 5.2 51.5 6.8 12.7 0.84 84.6
CHERBOURG 1 -1.6  49.6 5.8 11.2 0.33  92.7 NL-227 1 5.6  51.3 5.3 11.0 0.87  88.8
ALLEMAGNE
FORST 1 14.6  51.8 4.5 8.2 0.86  92.2 NL-722 1 6.7 52.1 6.5 11.6 0.82  90.3
WITTENBERGE 1 11.8  53.0 2.1 5.9 0.89  99.2 NL-724 1 5.7  52.0 4.4 9.2 0.88 91.6
PREMNITZ 1 12.3  52.5 0.4 6.0 0.89  99.2 NL-818 1 5.9  52.6 4.3 9.9  0.79  93.3
PRENZLAU 1 13.9  53.3 0.8 6.0 0.86  96.4 NL-301 1 3.9  51.7 -8.2 14.0 0.74  76.1
NAUEN 1 12.9  52.6 6.3 11.1 0.72  86.0 NL-232 1 5.7 51.6 3.4 10.0 0.87  92.2
BERLIN-MARI 1 13.4  52.4 2.0 6.9 0.88  95.5 NL-633 1 4.8  52.2 0.3 9.7 0.76  92.2
SUISSE
BERLIN-FR.H 1 13.7  52.5 4.7 8.6 0.84  89.9 PAYERNE 1 6.9  46.8 2.0 7.4  0.87 94.6
WIESLOCH 1 8.7  49.3 8.3 11.5 0.80  81.3 CHAUMONT 3 7.0 47.0 4.4 9.1 0.85  92.4
WEIL-AM-RHE 1 7.6  47.6 3.7 13.2 0.76 74.6 JUNGFRAUJOC 5 8.0  46.5 -0.0 6.8 0.63 92.9
WELZHEIMER- 1 9.6  48.9 1.9 9.6 0.87  87.1 LAEGEREN 1 8.3  47.5 6.2 9.3  0.90 90.2
SCHWARZWAL- 2 7.8  47.8 4.3 10.3 0.87  86.2 RIGI 2 8.5  47.1 3.7 9.9 0.80 88.2
FREUDENSTAD 1 8.4  48.5 2.6 8.0 0.87  92.7 TAENIKON 1 8.9  47.5 3.5 9.2 0.86 86.8
KONSTANZ 1 9.2  47.7 7.3 11.7  0.83  80.2 MAGADINO 1 8.9  46.2 9.6  16.1 0.65  67.0
BADEN-BADEN 1 8.2  48.8 -1.9 9.5 0.90  88.3 DAVOS 3 9.9  46.8 8.0 10.8  0.64  83.0
ITALIE
SCHWAEBISCH 1 9.2  48.4 -1.3 8.0 0.86  92.5 PARMA-CITTA 1 10.3  44.8 10.6 15.6  0.64  71.3
BAD-WALDSEE 1 9.8  47.9 4.6 8.6 0.86  91.1 MODENA-20-S 1 109  44.6 2.5 12.6  0.77  75.4
NEUSTADT-A. 1 11.8  48.9 0.7 8.1 0.85  90.1 BOLOGNA-CUC 1 11.3 445 13.4  20.1 0.59  50.5
BAD-REICHEN 1 12,9  47.7 11.5 14.2 0.80  69.9 GHERARDI 1 11.7  44.9 -1.6 154 0.43  77.6
GARM.-PART. 3 11.1 47.5 5.4 8.9 0.78  88.7 COTIGNOLA 1 12,2 44.5 2.5  14.1 0.66  74.6
BREMERHAVEN 1 8.6  53.6 7.8 11.6 0.80  83.9 FORLI-GIARD 1 12.0  44.2 4.7  10.1 0.81 89.6
GREBENAU 1 9.5  50.8 0.5 7.3 0.87 94.8 RIMINI-RICC 1 12.7  44.0 10.7  14.8 0.59  75.2
WITZENHAUSE 1 9.8  51.3 -3.1 8.1 0.89  94.6 CASTEL-SAN- 1 9.7 45.1 6.8 13.8 0.72  176.6
MOYENNES 3.2 9.3 0.80 _ 89.6

que sur les stations rurales, et notamment pendant les heures de fortes émissions d’oxyde d’azote
correspondant aux pointes de trafic. Ces différences sont le reflet du manque de représentativité des
stations urbaines, plus proches de sources d’émission, dont I'intensité est diluée dans les mailles de
50 km du modele. Par rapport au jour, ’ozone est titré par le monoxyde d’azote et cette titration
n’est pas compensée par la photolyse du dioxyde d’azote. Cette surestimation est en plus amplifiée
par le manque de mélange. La couche mélangée peut étre tres fine (une dizaine de metres) alors
que 'épaisseur de la premiere couche est de 50 m, ce qui accentue encore la titration éventuelle,
mais aussi les effets de dépot sec. Par ailleurs, lorsque la couche limite est mince, les résultats du
modele sont plus sensibles a tous les parametres, et il n’est pas étonnant que les erreurs résultantes
soient accentuées.

3.5 Evaluation statistique de la qualité de CHIMERE régional
a ’aide des observations de surface

3.5.1 Cas de la région d’Ile-de-France

Nous présentons dans ce paragraphe une comparaison des concentrations d’ozone et de dioxyde
d’azote simulées par CHIMERE régional, centré sur 1'Ile-de-France, avec les valeurs observées par
les stations du réseau AIRPARIF pendant 1’été 2001 (de mai & aoit inclus). La localisation des
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F1G. 3.8 — Profils diurnes moyens des concentrations d’ozone observées et simulées par le modéle CHIMERE
continental sur les stations urbaines et sur les stations rurales. Unités des concentrations en ppb. Heure en UTC.

stations est representée sur la figure 3.2.

L’ozone

Les figures 3.9 et 3.10 présentent respectivement les profils temporels observés et simulés par
CHIMERE régional sur deux stations urbaines et sur les cing stations rurales entourant ’ag-
glomération de Paris. Le seuil d’information et de recommandation (90 ppb) a été dépassé plusieurs
fois en 2001.

> L’épisode de pollution du 22 au 26 Juin est caractérisé par des concentrations fortes en zone
urbaine (PARIS06, PARIS07). Le 23 et le 26 Juin, le panache urbain s’est développé au
Nord-Ouest de I’agglomération parisienne (FREMAINVILLE, PRUNAY). Au coeur du pa-
nache, les concentrations atteignent 100 ppb. Des concentrations assez fortes sont observées
sur ’ensemble des stations du réseau AIRPARIF.

> Les épisodes du 25-30 Juillet et du 22-26 aoit sont encore plus frappants. Des concentrations
assez fortes, de ’ordre de 80 ppb, sont observées non seulement sur I’ensemble des stations
parisiennes, mais aussi, comme nous 1’avons remarqué dans le paragraphe 3.4, dans ’Ouest
de la France et au Pays Bas.

Ces situations sont caractéristiques d’une pollution de type continental.

> Quelques épisodes courts sont a remarquer le 25 Mai et le 3 Juillet. Ces épisodes sont ca-
ractérisés par des niveaux de concentrations relativement faibles de I’ordre 60 ppb a ’entrée
de lagglomération en amont du panache (SAINTS, FONTAINEBLEAU). Tandis que des
concentrations plus fortes sont constatées au Nord-Ouest de Paris, sous le vent, dans le
panache de la ville (station FREMAINVILLE). Ces épisodes sont caractéristiques de pollu-
tions, dites locales, dues aux émissions locales de la ville et de sa banlieue.
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F1G. 3.9 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe noire pointillée) et simulées (courbe
grise) par CHIMERE régional ¢ 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur deuz stations urbaines proches (dans
la méme maille du modéle). L’unité des concentrations est en ppb.

Ces séries temporelles montrent que le modele régional est capable de simuler les concentra-
tions d’ozone aussi bien sur des stations urbaines, plus soumises aux émissions, que sur les stations
rurales, plus éloignées. La comparaison avec les séries temporelles obtenues a 1’échelle continentale
sur les stations parisiennes (SAINTS et FREMAINVILLE) montre de faibles différences, prouvant
ainsi la bonne représentativité de ces stations & 15 h UTC. Cependant, le modele régional résout
mieux les pics du 23 Juin, du 3 et 30 Juillet.

Le tableau 3.5 donne le détail de statistiques faites par la comparaison simulation/observation
a 15 h UTC, station par station, et en moyenne sur ’ensemble des stations d’ Ile-de-France pour la
période estivale 2001. Globalement le modele a tendance & sous-estimer les concentrations d’ozone
a 15 h UTC dans la zone urbaine et & les surestimer dans les zones rurales.

Ce tableau détaille également le pourcentage d’erreurs ”raisonnables” (E15) en filtrant les jours
ou soit 1’observation soit la prévision du maximum est supérieure & un certain seuil (E15/seuil avec
un seuil égal & 50, 75 ou 90 ppb). Nous notons en particulier que la performance du modele diminue
lorsque des valeurs élevées sont & prévoir ou sont prévues sur les stations rurales, suite & la plus
forte sensibilité du modele aux parametres météorologiques lors des pointes [ Vautard et al., 2000].

La comparaison de ces scores avec ceux obtenus avec le modele continental sur les stations ru-
rales parisiennes montre que les biais et la RMS sont généralement réduits. Par contre la corrélation
n’est pas améliorée. Ceci n’est pas étonnant car les données météorologiques sont simplement in-
terpolées sur le domaine régional, ce qui n’améliore pas leur résolution. Seules les émissions, assez
stationnaires d’un jour a ’autre, sont plus résolues. Le modele régional devient alors plus sensible
aux parametres météorologiques.
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F1G. 3.10 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe noire pointillée) et simulées (courbe
grise) par CHIMERE régional ¢ 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur les cing stations rurales du réseau
AIRPARIF en service & l’époque. L’unité des concentrations est en ppb.
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TAB. 3.5 — Statistiques d’erreurs des comparaisons entre les concentrations d’ozone simulées par CHIMERE
régional et les valeurs observées a 15 h UTC, station par station et en moyenne sur [’été 2001. Nous rappelons les
scores de CHIMERE continental sur les stations ausst utilisées & [’échelle européenne. L’unité des concentrations

est en ppb.
Station Niv. N BIAIS RMS COR Ei5___E15/50 __E15/76 ___EI15/90
PARIS06 T 105 5.2 9.7 0.91 88.6 77.8 60.0 40.0
PARISO07 1 100 2.6 10.1 0.88 84.0 67.6 58.3 50.0
PARIS13 1 114 6.2 10.7 0.91 81.6 67.4 61.5 60.0
PARIS18 1 111 -3.0 9.0 0.91 90.1 85.7 75.0 40.0
NEUILLY 1 119 1.4 8.7 0.90 92.4 90.0 80.0 33.3
GENNEVILLIERS 1 119 -1.0 8.2 0.91 93.3 90.0 86.7 75.0
GARCHES 1 119 2.7 9.5 0.90 89.9 85.5 64.7 50.0
AUBERVILLIERS 1 117 -2.8 8.2 0.92 94.9 93.5 90.0 80.0
VITRY 1 118 0.3 10.4 0.86 85.6 76.1 81.8 80.0
MONTGERON 1 120 5.3 11.0 0.88 83.3 76.2 50.0 44.4
CHARTRES-FULBERT 1 97 -1.8 9.3 0.85 89.7 84.0 91.7 100.0
CRETEIL 1 42 4.3 10.4 0.81 90.5 84.2 50.0 —
TREMBLAY 1 116 2.2 8.7 0.90 94.0 93.0 92.9 100.0
MANTES 1 114 2.4 8.0 0.89 92.1 89.6 86.7 66.7
LES-ULIS 1 118 1.7 9.3 0.88 90.7 88.3 83.3 57.1
CERGY 1 120 0.8 8.6 0.90 92.5 85.5 84.2 60.0
MONTGE-EN-GOELE 1 118 2.1/1.2  8.1/8.5  0.90/0.88  92.6/90.7 86.9 70.6 33.3
SAINTS 1 119 2.8/2.4  9.0/8.9  0.85/0.85  90.2/89.9 85.7 80.0 0.0
FONTAINEBLEAU 1 114 4.0/3.3  9.9/9.3  0.84/0.84  89.0/92.1 88.7 69.2 100.0
SONCHAMP 1 118 0.6/0.4  9.2/9.0  0.87/0.87  92.6/93.2 88.5 88.2 71.4
PRUNAY 1 117 3.5/3.7  9.2/8.5  0.89/0.89  87.5/90.6 84.2 81.2 75.0
FREMAINVILLE 1 119 -0.2/-0.3  8.8/7.8  0.89/0.90  86.8/94.1 90.8 88.2 50.0
NOISY-SUR-OISE 1 92 1.2/-0.1  8.1/7.9  0.91/0.91  93.5/93.5 89.1 91.7 83.3
MOYENNE 0.1 9.1 0.88 903 84 76 61

La figure 3.11 montre la variation diurne des concentrations d’ozone observées et simulées. Le
comportement de I’ozone est bien respecté mais une surestimation moyenne est constatée de 5 ppb
la nuit sur les stations rurales. Cette surestimation a déja été discutée lors de ’évaluation du modele
continental. Il faut noter cependant que, cette fois-ci, les probleémes de représentativité ne sont pas
visibles sur les stations urbaines pourtant plus proches des sources d’émissions. L’explication de
ce résultat est simple : la zone d’émission des oxydes d’azote est concentrée sur 'agglomération
parisienne (d’extension spatiale d’environ 80 km?) et plusieurs mailles du modele sont totalement
consacrées a ces émissions, limitant ainsi leur dilution. Dans les zone rurales, les centres d’émission
sont de petite extension et donc plus dilués dans des mailles de 6x6 km?.

[O] [ppb]

F1G. 3.11 — Profils diurnes des concentrations d’ozone observées (signes plus) et simulées (courbe) par le modéle
CHIMERE régional sur les stations urbaines et rurales. L’unité des concentrations est en ppb, celle de I’heure en

UuTcC.
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L’anomalie constatée entre 15 et 21 h UTC sur ’ensemble des stations urbaines correspond
a une mauvaise modulation temporelle des émissions. En effet, le cycle journalier des émissions
de monoxyde d’azote présente normalement deux maximums : 'un le matin & ’heure de pointe
de trafic, responsable de la forte titration de ’ozone vers 6-7 UTC; autre le soir, plus amorti,
correspondant au déplacement plus étalé dans le temps de la population active. Ce cycle est assez
bien reproduit dans le modele le matin, mais le pic est trop abrupte le soir, causant une sous-
estimation de ozone (surestimation du monoxyde d’azote) entre 15 et 19 h UTC, suivi d’une
légere surestimation du méme composé (sous-estimation du monoxyde d’azote) & 20 h UTC. Une
modification du profil d’émission a été effectuée en se basant sur les mesures des stations de trafic.
Cette nouvelle version a été implémentée dans les versions ultérieures du modele.

Le dioxyde d’azote

Le dioxyde d’azote, qui est plus problématique en hiver se manifeste aussi en été sous forme
de pics matinaux dans ’agglomération. Il a connu deux journées de dépassement du seuil d’infor-
mation et de recommandation en 2001 (seuil de 200 ug/m?, équivalent & environ 100 ppb), le 27
Juillet et le 24 aofit. La figure 3.12 montre les variations des concentrations de dioxyde d’azote
observées et simulées & 9 h UTC sur deux stations localisées dans ’agglomération de Paris et
sur une station située & l'extérieur de Paris. Les concentrations de dioxyde d’azote ne dépassent
généralement pas 20 ppb en dehors de ’agglomération. Le modele montre des difficultés & repro-
duire convenablement les variations du polluant sur la zone urbaine. Il sous-estime notamment
largement les dépassements du seuil d’information. Notons que ces dépassements de seuil sont trés
localisés. Par exemple la station PARIS07, qui est trés proche de la station NEUILLY, mesure des
concentrations 20 ppb plus faibles le 24 aofit. En mai, le modele surestime fortement les concentra-
tions de dioxyde d’azote sur I’ensemble des stations parisiennes a cause de la présence de nuages.
En effet, en condition nuageuse, de fortes erreurs sont souvent constatées sur ce polluant primaire,
car le mélange vertical est tres simplifié dans le modele. Le probleme est d’une extréme complexité
car la variabilité des nuages de la couche limite est grande et généralement mal représentée dans
les modeles météorologiques.

La figure 3.13 montre les cycles diurnes moyens calculés sur les stations urbaines ou rurales.
Nous remarquons que la variation diurne du dioxyde d’azote est assez mal reproduite par le modele
sur la zone urbaine. En effet les pics matinaux, qui apparaissent généralement vers 7 h UTC, sont
fortement surestimés. Cette surestimation peut avoir plusieurs origines : une surestimation des
émissions et/ou un mauvais diagnostic de la hauteur de mélange. Un trop faible mélange vertical
favorise une accumulation du dioxyde d’azote dans la premiere couche du modele. De plus, la
faible résolution verticale du modele ne permet pas de prendre en compte correctement le gradient
vertical relativement fort dans les premieres couches de I’atmosphere. Ceci est probablement res-
ponsable des sous-estimations constatées lors de la croissance de la couche limite entre 8 et 11 h
UTC.

Les cycles diurnes simulés du dioxyde d’azote présentent, comme les cycles diurnes d’ozone si-
mulés, une anomalie en soirée. En effet, les émissions de monoxyde d’azote ne sont pas assez étalées
dans le temps dans le modele. Une surestimation des émissions de monoxyde d’azote conduit & une
titration plus importante de ’ozone et ainsi qu’a une production trop forte de dioxyde d’azote. Ceci
explique probablement la légere surestimation de ses concentrations entre 15 et 18 h UTC. La chute
trop rapide des émissions de monoxyde d’azote est responsable quant & elle des sous-estimations
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F1G. 3.12 — Séries temporelles des concentrations de diozyde d’azote observées et simulées par CHIMERE régional
6 9 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur trois stations urbaines (NEUILLY, PARIS07, AUBERVILLIERS), et
une station rurale (FONTAINEBLEAU) du réseau AIRPARIF. L’unité des concentrations est en ppb.

constatées a partir de 19 h UTC.

Le tableau 3.6 donne le détail des statistiques obtenues lors de la comparaison des concentrations
de dioxyde d’azote simulées et les valeurs observées & 7 h UTC (qui correspond & peu prés au pic
matinal des concentrations de ce polluant), station par station, et en moyenne sur ensemble des
stations sur la période estivale 2001. Nous remarquons que sur ’ensemble des stations intra-muros,
éloignées de quelques kilometres, les biais sont tres variables d’une station & une autre, passant
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Stations Urbaines Stations Rurales
50 T T T T T T - - - T T 50 T T T T T T T - - - -
+ Observations + Observations
—— Simulations CHIMERE —— Simulations CHIMERE
40 | 1
=) S 30 1
[=% [=%
k=S k=S
3) 3)
z z 20 + 1
10 +
1 A, t
4444
0 . . . . . . . . . . . 0 . . . . . . . . . . .
1 3 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23 1 3 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23
Heure [UTC] Heure [UTC]

F1G. 3.13 — Profils diurnes des concentrations de diozyde d’azote observées (signes plus) et simulées (courbe) par
le modéle CHIMERE régional. L’unité des concentrations en ppb, ’heure étant en UTC

parfois du simple au double (ex : GENNEVILLIERS, NEUILLY). Ceci montre le caractere tres
localisé des concentrations de dioxyde d’azote. Les corrélations, de l'ordre de 0.7, indiquent que
le modele reproduit assez bien la variabilité des concentrations du dioxyde d’azote a 7 h UTC.
Le modele commet cependant de ”grosses erreurs” (Cf. E15), et particulierement lorsque de fortes
concentrations sont observées ou simulées (Cf. E15/50, E15/75, E15/90). En effet, environ 30%
des erreurs sont supérieures 3 15 ppb, et environ 80% des erreurs sont supérieures au méme seuil
quand les concentrations observées ou simulées dépassent 50 ppb. Les dépassements de 90 ppb
sont pratiquement toujours soit simulés et non observés, soit observés mais non reproduits par le
modele.

TAB. 3.6 — Statistiques d’erreurs de comparaison entre les concentrations de diozyde d’azote simulées par CHI-
MERE régional et les valeurs observées ¢ 7 h UTC, station par station et en moyenne sur [’été 2001. L’unité des
concentrations est en ppb.

Station BIAIS RMS COR E15 E15/50 E15/75 E15/90
GARCHES 16.2 20.6 0.75 53 8 0 0
ARGENTEUIL -0.1 10.5 0.77 84 50 50 —
ISSY 14.7 19.6 0.79 57 13 0 0
NEUILLY 17.1 21.2 0.83 54 8 6 0
PARISO7 15.6 20.0 0.82 53 9 7 0
GENNEVILLIERS 8.9 13.2 0.84 80 30 25 0
PARISO06 19.7 23.0 0.84 42 0 0 0
PARIS18 13.4 17.6 0.80 62 27 20 33
PARIS13 20.2 23.7 0.75 37 5 9 0
ST-DENIS 12.4 16.1 0.80 68 0 0 0
VITRY 13.9 19.0 0.72 57 11 0 0
AUBERVILLIERS 13.2 16.6 0.78 65 22 66 —
PARIS12 18.0 21.9 0.74 51 9 0 0
IVRY 16.1 19.9 0.78 57 9 10 0
EVRY 1.2 7.8 0.77 93 — — —
BOBIGNY 9.6 14.2 0.70 T 25

MONTGERON 6.5 10.6 0.73 87 0 — —
TREMBLAY 4.5 10.4 0.61 89 0 — —
CERGY 0.8 7.2 0.72 94 — - —
CACHAN 17.5 21.4 0.78 49 5 0 0
PARISO1 20.5 23.4 0.81 39 0 0 0
LA-DEFENCE 9.9 15.1 0.84 72 25 20 0
VERSAILLES 6.9 12.4 0.80 84 50 0 —_
MELUN -2.6 6.5 0.64 96 —_ —_ —_
FONTAINEBLEAU 0.6 4.3 0.46 100 —_ —_ —_
MANTES -0.8 5.6 0.72 95 —_ —_ —_
RAMBOUILLET 2.0 4.8 0.70 99 — — —
MOYENNE 10.2 15.1 0.75 70 15 11 2
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3.5.2 Un terrain complexe : Bassins de Marseille et de Berre

La confrontation des simulations du modele CHIMERE régional centré sur l’ile—de—France, avec
les observations de surface a montré que le modele reproduit assez correctement les concentrations
d’ozone et moins bien les concentrations de dioxyde d’azote. Nous proposons dans ce paragraphe
d’étudier les performances du méme modele sur la région des bassins de Berre et de Marseille. Cette
région, au relief variable, au bord de la mer méditerrannée est le siege de processus dynamiques
complexes. Si l'utilisation de données météorologiques de grande échelle est justifiée sur la région
de I'lle-de-France, loin des cotes maritimes et sans variation significative de la topographie, elle
peut étre cause d’erreurs sur la région méditérranée.

L’ozone

Les pics de concentrations d’ozone sont souvent observés entre 11 et 17 h UTC. Par un effet
de brise, en fin d’aprés-midi, les masses d’air sont ramenées vers I’'intérieur des terres. Nous avons
choisi de présenter les séries temporelles des concentrations observées et simulées & 15 h UTC, sur
une station au bord de la mer prés de ’étang de Berre (PORT-DE-BOUC) et deux autres stations
plus éliognées de la cote.

La figure 3.14 montrent donc les variations journalieres des concentrations d’ozone observées et
simulées & 15 h UTC sur ces trois stations pendant la période de Mai & Aott 2001. Les épidodes
de forte pollution, constatés a 1’échelle européenne, sont également observés sur cette région. Nous
remarquons que le modele reproduit relativement bien la variabilité du polluant. Cependant, le
modele fait de trés grosses erreurs lors d’épisodes de fortes concentrations. Le 25 Juin, par exemple,
le panache, assez localisé, est simulé un peu trop au sud-ouest de la station AURIBEAU, le 26 un
peu trop a l'ouest. Le 23 aoiit, un dépassement de seuil est simulé sur la station AIX-PLATANE,
alors qu’il est observé sur les stations PORT-DE-BOUC et AURIBEAU. En fait, ce jour-1a, de fortes
concentrations, de plus de 90 ppb, sont observées sur I’étang de Berre, alors que le modele simule
des concentrations 30 ppb plus faibles. Le modele décale le panache vers I’Est. De maniere générale,
le modele montre beaucoup de difficultés & positionner les panaches dans cette région. La circula-
tion des masses d’air est difficile & modéliser, elle est déterminée par la combinaison de phénomenes
de brise, de vents de pente, et de canalisation par les vallées. Le modele sous-estime par exemple
souvent les concentrations sur les stations de la ville d’Aix, car celle-ci se situe régulierement en
bordure de panache. Le modele continental, qui moyenne sur 50x50 km? les concentrations, masque
ces erreurs de positionnement. C’est pourquoi, il simule mieux les concentrations observées & la fin
du mois d’aoiit, que le modele régional (comparaison faite avec la figure 3.7).

Le tableau 3.7 donne les statistiques de comparaison simulations/observations des concentra-
tions d’ozone a 15 h UTC. Les scores sont, en moyenne, moins bons que ceux obtenus par CHIMERE
régional sur I'lle-de-France. Les biais sont négatifs sur les stations autour de la zone industrielle
de ’étang de Berre. Ils sont positifs en dehors de cette zone, et particulierement sur les stations
urbaines (Marseilles, Toulon, Avignon, Arles, Nimes). Les corrélations inférieures & 0.7, et les pour-
centages d’erreurs raisonnables inférieurs & 80% correspondent aux stations les plus proches de la
mer, soumises & des effets de brise mal modélisés par le modele.

Une comparaison des scores obtenus avec CHIMERE continental (Cf. tableau 3.3) sur quelques

stations méditéranéennes montre que le modele régional n’est pas beaucoup plus performant. I
détériore méme la RMS sur la station AIX-PLATANES (modele continental : 12.9 ppb; modele
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F1G. 3.14 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe noire pointillée) et simulées (courbe
grise) par CHIMERE régional é 15 h UTC du 1" Mai au 31 aodt 2001 sur trois stations des réseaur AIRMARAIX
ou AIRFOBEP. Unités des concentrations en ppb.

régional : 15 ppb). Il faut cependant noter que la RMS est treés sensible aux grandes erreurs sin-
gulieres. Les erreurs commises lors de 1’épisode de la fin Aotlit augmente fortement cette RMS. Sans
prendre en compte cet épisode, la RMS des erreurs sur AIX-PLATANE passe de 12.9 & 12.6 ppb
avec CHIMERE continental et de 15 a 12.3 ppb avec CHIMERE régional, montrant tout de méme
une légere amélioration de ce score. Nous pouvons également remarquer (par comparaison avec la
figure 3.7) que, sur la méme station, les pics de I’épisode de fin Juillet sont mieux résolus par le
modele régional que par le modele continental.

La figure 3.15 donne les profils diurnes moyens des concentrations d’ozone observées et simulées
par CHIMERE régional, calculés sur plusieurs stations localisées dans ou autour des principales
agglomérations (Avignon, Aix, Marseille, Toulon) et autour de I’Etang de Berre. Nous constatons
que le profil diurne d’ozone est globalement surestimé sur les stations urbaines. Nous retrouvons
ici une des caractéristiques du modele CHIMERE, qui a déja été discutée lors de I’évaluation
du modele continental et régional centré sur I'lle-de-France. Cependant, contrairement 3 1'Tle-de-
France, les centres d’émission sont d’extension plus faibles (de quelques & quelques dizaines de
kilometres carré) et éparpillés sur le domaine. Ces émissions ont donc tendance & étre diluées dans
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TAB. 3.7 — Statistiques d’erreurs des comparaisons entre les concentrations d’ozone simulées par CHIMERE
régional et les observations a 15 h UTC, station par station et en moyenne sur [’été 2001. L’unité des concentrations
est en ppb.

Station Niv. BIAIS RMS COR E15 E15/50 E15/75 E15/90
AUBAGNE-PENITENTS 1 0.5 16.4 0.61 76 63 44 30
AIX-CENTRE-ART 1 0.9 15.5 0.72 73 56 48 23
AIX-OUEST 1 -0.9 13.5 0.77 80 69 60 33
MARSEILLE-5AVENUES 1 8.1 15.3 0.66 69 45 35 28
MARSEILLE-MARGUERITE 1 2.4 12.2 0.69 83 71 59 33
LA-CIOTAT 1 3.3 14.3 0.66 7 60 58 43
TOULON-ARSENAL 1 5.9 13.6 0.69 7 61 50 16
LA-SEYNE-SUR-MERS 1 7.8 15.2 0.67 64 43 42 25
AVIGNON-MAIRIE 1 1.8 9.9 0.78 88 81 76 66
AVIGNON-ARROUSAIRE 1 4.4 10.4 0.81 87 83 73 25
LE-PONTET-MARGUERITE 1 4.1 11.9 0.76 85 82 82 60
NIMES-GARDIES 1 -2.4 8.4 0.85 91 82 77 83
BERRE 1 -2.9 15.1 0.55 74 48 34 0
PAGODE 1 -8.6 16.2 0.42 68 19 11 0
PORT-DE-BOUC 1 -1.8 13.1 0.61 79 60 30 14
ISTRES 1 -6.8 16.2 0.50 74 25 14 0
FOS-Carabins 1 -12.1 19.1 0.53 64 26 11 0
MIRAMAS 1 -7.0 17.3 0.59 78 50 36 20
VITROLLES 1 -6.8 17.0 0.55 75 51 41 27
MARIGNANE-Ville 1 -1.2 17.1 0.43 80 54 33 22
ST-MARTIN-de-CRAU 1 -3.4 9.5 0.80 89 77 76 100
ARLES 1 6.0 10.0 0.83 86 75 84 100
SALON 1 0.5 11.9 0.83 82 72 62 25
ROGNAC 1 -7.9 16.3 0.66 74 48 39 26
SAUSSET 1 5.2 17.8 0.55 75 58 43 22
BOUC-BEL-AIR 1 1.5 15.1 0.58 73 50 41 30
ROUSSET 1 1.6 14.2 0.77 78 64 59 46
SAZE 1 -1.3 8.7 0.81 91 86 81 50
VALLABREGUES 1 -2.3 9.1 0.82 91 82 78 75
COMTAT-VENAISSIN 1 8.2 12.2 0.80 75 61 58 100
AIX-PLATANES 1 0.9 15.0 0.74 78 63 61 39
TOULON-OLIVE 1 3.1 12.2 0.68 79 64 48 22
PENNES-MIRABEAU 1 -1.4 15.5 0.57 71 52 34 21
CUQUES-ALLAUCH 1 -1.6 13.9 0.67 75 59 41 33
VALLEE-HUVEAUNE 1 1.3 15.1 0.61 74 53 44 20
LA-VALETTE-LA-GARDE 1 4.0 11.3 0.74 82 69 52 16
MONTPELLIER-NORD 1 -0.1 8.6 0.85 91 80 73 66
MONTPELLIER-SUD 1 1.9 10.3 0.81 87 81 72 60
ST-ESTEVE 2 6.0 10.2 0.78 85 77 66 25
AURIBEAU 3 -2.2 12.0 0.81 83 75 62 41
SAINT-REMY 1 1.0 8.8 0.84 88 82 75 80
ST-MARIE-de-la-MER 1 10.0 14.4 0.67 66 38 30 50
AUPS-STE-BAUME 2 4.7 15.1 0.70 75 64 60 48
CADARACHE 1 2.6 10.5 0.83 87 83 81 81
MOYENNE 0.6 13.3 0.70 79 62 53 39

le modele, qui sous-estime alors les concentrations d’ozone la nuit, et durant les heures de trafic.

Les concentrations d’ozone sont sous-estimées sur la région de Berre dans ’aprés midi et en
soirée. Comme nous allons le voir dans le paragraphe suivant, ces sous-estimations sont accom-
pagnées d’une surestimation des concentrations de dioxyde d’azote.

Le dioxyde d’azote

La figure 3.16 montre les profils diurnes moyens des concentrations de dioxyde d’azote observées
et simulées par CHIMERE régional. Ces profils sont calculés sur les mémes sites que la figure 3.15.
Nous constatons que le profil diurne du dioxyde d’azote est globalement sous-estimé sur les stations
urbaines, tandis que les concentrations de dioxyde d’azote sont surestimées autour de ’'Etang de
Berre.

Ces écarts peuvent avoir plusieurs origines : ’incertitude dans les émissions, un mauvais diag-
nostic de la hauteur de mélange et/ou un probléme de représentativité des stations.

Ces profils sont tout & fait cohérents avec ceux obtenus pour l'ozone. I semble que les concen-
trations du monoxyde d’azote sont surestimées sur la région de Berre et sous-estimées sur le reste
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F1G. 3.15 — Profils diurnes moyens des concentrations d’ozone observées
régional sur quatre agglomérations, sur l’Etang de Berre et sur le reste
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du domaine. La sous-estimation du monoxyde d’azote est probablement due & des problemes de
résolution du modele. Les surestimations du dioxyde d’azote constatées sur la région de I’Etang
de Berre proviennent stirement de la combinaison de deux phénomenes : une couche de mélange
simulée trop basse (due au contrastre terre-étang) et une surestimation des émissions.

Finalement, le tableau 3.8 présente les statistiques d’erreur pour la comparaison simulations-
observations des concentrations de dioxyde d’azote a 7 h UTC, station par station et en moyenne
sur I’ensemble des stations. Nous retrouvons les principaux résultats :

> les scores sont moins bons que dans le cas de ’ozone.

> plus les concentrations simulées ou observées sont fortes, plus les capacités du modele dimi-

nuent.

> le modele sous-estime en général fortement les concentrations du dioxyde d’azote sur les sta-
tions dans ou pres des agglomérations. Notons que ceci n’est pas vrai pour deux stations :
MARSEILLE-5-AVENUES et MARSEILLE-MARGUERITE, montrant ’hétérogénéité des
concentrations observées sur des stations relativement proches.

> le modele surestime les concentrations du polluant sur la région de Berre

En outre, nous notons que les corrélations sont faibles, de 'ordre de 0.5, montrant la difficulté
du modele a représenter les variations journalieres des concentrations du dioxyde d’azote. Le ca-
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F1G. 3.16 — Profils diurnes des concentrations de diozyde d’azote observées et simulées par le modéle CHIMERE
régional sur quatre agglomérations, sur I’Etang de Berre et sur le reste des stations. Ils correspondent & des profils
moyens calculés sur plusieurs stations les plus proches des sites. L’unité des concentrations est en ppb. L’heure est
en UTC.

dastre d’émission utilisé est un cadastre préliminaire, fournit par la communauté de la campagne
ESCOMPTE. Ce cadastre doit étre amélioré dans ’avenir.

3.6 Evaluation statistique de la qualité de CHIMERE 2
I’aide des données aéroportées de la campagne ESQUIF

La comparaison des simulations de CHIMERE avec des observations surfaciques a montré la
capacité du modele & simuler les épisodes estivaux de pollution photochimique de 2001 & 1’échelle
continentale comme & 1’échelle régionale.

Pour estimer la qualité du modele & des niveaux supérieurs, moins soumis & 'influence directe
des émissions, des mesures aéroportées sont indispensables. Ces mesures ne sont en général dispo-
nibles que pour des épisodes courts pendant des campagnes de mesure. La figure 3.17 montre les
résultats d’une comparaison des concentrations d’ozone simulées et observées pendant le temps de
vols des avions DIMONA ou ARAT de la campagne ESQUIF en 1999.

Globalement, le modele continental, comme le modeéle régional, repérent les panaches urbains.
Cependant, le premier ne reproduit pas systématiquement les structures fines des panaches ur-
bains et sous-estime largement les concentrations de ces structures & cause de sa faible résolution
horizontale. C’est le cas du 17 Juillet 1999 et du 18 Juillet 1999, ou il détecte tres difficilement le
panache.
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campagne ESQUIF

TAB. 3.8 — Statistiques d’erreurs des comparaisons entre les concentrations de diozyde d’azote simulées par
CHIMERE régional et observations & 7 h UTC, station par station et en moyenne sur [’été 2001. Unités des
concentrations en ppb.

Station Niv. BIAIS RMS COR E15 E15/50 E15/75 E15/90
MARSEILLE-PARADIS 1 -6.4 19.0 0.59 60 30 0 —
MARSEILLETIMONE 1 -2.7 18.8 0.33 56 0 — —
MARSEILLE-PLOMBIERES 1 -28.3 34.6 0.38 19 4 0 0
MARSEILLE-RABATAU 1 -11.2 21.7 0.52 47 20 0 0
AUBAGNE-FOCH 1 -23.7 27.2 0.11 30 0 —_ —_
AIX-ROY-RENE 1 -15.2 18.8 0.50 47 0 —_ —_
AVIGNON-ROCADEOUIS 1 -22.3 25.6 0.38 33 0 —_ —_
BERRE 1 -2.1 10.2 0.62 86 —_ —_ —_
PAGODE 1 12.0 16.3 0.73 73 — — —
L-ILE 1 9.2 14.6 0.66 76 — — —
ISTRES 1 1.5 9.1 0.50 92 — — —
FOS-Carabins 1 7.0 12.6 0.66 81 — —
VITROLLES 1 1.8 13.0 0.45 73 — — —
MARIGNANE-Ville 1 -2.1 9.4 0.77 86 — —_ —_
PORT-DE-BOUC-EDF 1 -1.6 13.6 0.59 78 50 — -
ST-MARTIN-de-CRAU 1 -2.2 8.2 0.43 91 —_ —_ —
ARLES 1 -8.1 11.4 0.51 82 —_ —_ —
SALON 1 -10.6 14.5 0.51 72 — —_ —_
MARSEILLE-ST-LOUIS 1 -15.6 20.1 0.75 51 0 —
AUB-EST-PENITENTS 1 -5.1 10.5 0.51 85 — — —
AIX-CENTRE-ECOLE-ART 1 -9.1 13.5 0.45 76 — — —
AIX-OUEST-BOUFFANRES 1 -11.0 15.1 0.63 68 — — —
MARSEILLE-PRADOUIS 1 -3.8 16.9 0.59 62 14 —
MARSEILLE-5-AVENUES 1 2.8 17.2 0.45 70 0 — —
MARSEILLE-MARGUERITE 1 2.9 15.5 0.58 68 0 —_ —_
MARSEILLE-THIERS-NOA 1 0.4 17.9 0.38 60 0 —_ —_
TOULON-CHALUCET 1 -24.5 27.5 0.56 26 0 —_ —_
TOULON-ARSENALE 1 -23.5 26.6 0.59 29 0 —_ —_
LA-SEYNE-SUR-MERS 1 -19.6 23.6 0.56 36 —_ —_ —_
AVIGNON-MAIRIENRES 1 -7.5 10.4 0.54 90 — — —
AVIGNON-ARROUSAIRE 1 -13.0 15.6 0.55 63 — — —
LE-PONTET-5-AVENUES 1 -16.5 19.2 0.60 48 — — —
MIRAMAS 1 1.3 7.4 0.47 96 — — —
VALLEE-HUVEAUNEAU 1 -5.7 12.3 0.56 81 — — —
ROGNAC 1 2.7 8.8 0.58 91 —_ —_ —_
SAUSSET 1 7.7 14.6 0.58 80 0 0 —
BOUC-BEL-AIR 1 -2.3 9.1 0.73 90 —_ —_ —_
BIVER 1 2.2 7.5 0.65 95 —_ —_ —_
AUPS-STE-BAUME 2 -0.4 1.9 0.04 100 —- — —
MOYENNES -6.2 15.6 0.53 67 6 0 0

Le modele régional, en revanche, reproduit assez correctement les concentrations d’ozone en
altitude (niveau 2 ou 3 du modele, Cf. ableau 3.2). Il est & noter cependant qu’il sous-estime lar-
gement les niveaux d’ozone le 30 Juillet 1999 sur tout le domaine de simulation. II les sous-estime
aussi le 17 et 18 Juillet 1999, mais seulement dans le panache. Ces sous-estimations sont probable-
ment dues a une sous-estimation des précurseurs de ’ozone. En revanche, le modele surestime les
niveaux de fond le 2 Juillet 1999, due & un probléme dans les conditions aux limites, provenant du
modele continental. Nous remarquons aussi un léger décalage dans le positionnement du panache
du 18 Juillet 1999. Ce décalage est dii au fait que, ce jour-13, le vent horizontal était faible (inférieur
3 3 m.s7!) et que le modele est particulierement sensible au données météorologiques pendant les
épisodes stagnants [ Vautard et al., 2000].

La figure 3.18 montre les résultats d’une comparaison des concentrations du dioxyde d’azote
simulées et observées pendant les vols du DIMONA. Le modele continental, comme le modele
régional, sous-estime systématiquement le dioxyde d’azote. Le modele régional suit cependant
assez bien les variations spatiales du polluant.
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F1G. 3.17 — Séries temporelles des concentrations d’ozone mesurées (courbe pointillée) toutes les minutes par les
avions DIMONA ou ARAT pendant trois POI, et simulées par les modéles CHIMERE continental (courbe pleine
grise) et régional (courbe pleine noire). a) vol DIMONA du 16/07/1999 (POI 6), b) vol DIMONA du 02/07/1999
(POI 5), ¢) vol ARAT du 17/07/1999 (POI 6), d) vol DIMONA du 17/07/1999, e) vol DIMONA du 18/07/1999,
f) vol ARAT du 80/07/1999 (POI 8). L’unité des concentrations est en ppb, ’heure étant en UTC.
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3.6 Evaluation statistique de la qualité de CHIMERE a l'aide des données aéroportées de la
campagne ESQUIF
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F1G. 3.18 — Séries temporelles des concentrations de diozyde d’azote mesurées (courbe pointillée) toutes les mi-
nutes par les avions DIMONA pendant trois POI, et simulées par les modéles CHIMERE continental (courbe pleine
grise) et régional (courbe pleine noire). a)25/06/1999 b)02/07/1999 ¢) 16/07/1999 d) 17/07/1999 ¢) 18/07/1999
le matin f) le 18/07/1999 ’aprés-midi. L’unité des concentrations en ppb, I’heure étant en ppb.
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3.7 Conclusions

L’objectif initial de ce chapitre était de quantifier la qualité des simulations de ce modele. Nous
avons montré que le modele continental et le modele régional centré sur I'Tle-de-France reproduisent
généralement les concentrations d’ozone & 15 h UTC (environ ’heure du pic journalier), & moins
de 15 ppb pres. Le nombre d’erreur supérieures & 15 ppb est de 'ordre de 10%.

Le modele continental simule assez correctement les pics de concentrations d’ozone non seule-
ment sur des sites proches des agglomérations mais aussi sur des zones éloignées des grandes sources
d’émission, avec une tendance a la surestimation imputable aux résolutions horizontales et verticale
du modele. Il a, en outre, plus de difficulté & simuler les concentrations d’ozone dans les régions a
relief variable (Alpes), le long des cotes (cote méditérannéenne), dans les vallées (Vallée du Rhone,
de la Saéne), et dans les régions de fortes émissions (Italie du Nord). De maniére générale, il ne
peut pas résoudre les structures fines des polluants. Les observations aéroportées de la campagne
ESQUIF ont notamment montré que, contrairement au modele régional, le modéle continental ne
reproduit pas lintensité des panaches urbains en altitude.

La qualité des simulations du modele régional est moins bonne sur la région de Berre et de Mar-
seille que sur la région d’Ile-de-France. Les erreurs commises sur les pics de concentrations d’ozone
sont cependant généralement inférieures & 15 ppb, 20% d’entre elles sont supérieures & 15 ppb. En
revanche, environ 60% des dépassements du seuil d’information et de recommandation (90 ppb) ne
sont pas bien simulés (erreur de plus de 15 ppb), le modele faisant pratiquement systématiquement
des erreurs dans le positionnement des panaches. La circulation des masses d’air complexe (& cause
de la présence d’effet de cote et de relief) n’est pas suffisamment bien représentée par les données
météorologiques de grande échelle (qui sont interpolées sur le domaine régional).

Nous avons également montré que le modele régional simule plus difficilement les concentra-
tions de son précurseur : le dioxyde d’azote. Les raisons de cette difficulté supplémentaire sont
multiples. D’abord, le dioxyde d’azote est un polluant directement lié aux émissions, fortement
incertaines. Ensuite, les pics de dioxyde d’azote apparaissent lors de la montée de la couche de
mélange, quand le modele est le plus sensible a tous les parametres (émissions, rayonnement, vent
..). Sur la région d’lle-de-France, comme sur la région de Berre et de Marseille, les champs de
concentrations de dioxyde d’azote de 7 h UTC (heure du pic) sont, en général, représentés & moins
de 15 ppb pres (30% d’erreur sont supérieures a 15 ppb). En revanche, des erreurs de plus de 15
ppb sont constatées sur pratiquement tous les dépassements du seuil 50 ppb (prévus ou observés).

La comparaison des cycles diurnes observés et simulés a montré que ce modele commet des
erreurs systématiques (qui se répetent), notamment la nuit et durant les heures de fortes émissions.
Ces erreurs sont en partie liées a la résolution du modele. Les séries temporelles ont en outre mis
en évidence des erreurs aléatoires. L’objectif des prochains chapitres est précisément de réduire
Ierreur globale commise sur ces champs de polluants afin & terme de pouvoir offrir des cartes de
polluants plus réalistes.
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Chapitre 4

Analyse des champs de
concentrations d’ozone sur la
région de I’lIle-de-France

Le chapitre précédent a montré que le modele CHIMERE représente assez correctement les va-
riations des concentrations d’ozone sur la région de I'Ile-de-France. Cependant, nous avons mis en
évidence certaines erreurs du modele. Ces erreurs sont maintenant comptabilisées dans une erreur
globale que nous appelerons, I’erreur du modéle ou l’erreur de modélisation. De la méme maniere,
les erreurs d’observation (incluant les erreurs instrumentales et les erreurs de représentativité) sont
regroupées dans ’erreur d’observation.

Dans ce chapitre, nous proposons dans un premier temps de détailler les étapes de la mise
en place de quatre algorithmes permettant de produire des analyses de champs de concentration
d’ozone sur la région d’Ile-de-France. Nous utilisons les observations d’ozone de surface, prove-
nant de I’association agréée pour la surveillance de la qualité de I’air, ATRPARIF, et les sorties du
modele CHIMERE-régional, présentées au Chapitre 3.

Deux Interpolations Statistiques sont développées sur la base des données de simulation et
d’observation de surface, constituées pendant 1’été 1999. Deux types de modeles de covariance sont
construits : un modele classique, homogene et istrope, couramment utilisé en météorologie, et un
autre modele plus original hétérogene et anisotrope. En outre, un Krigeage est appliqué directe-
ment, soit sur les observations de surface, soit sur les différences constatées entre les simulations
et les observations que 'on appelle couramment les innovations. Ces méthodes, dont les formu-
lations mathématiques ont été présentées dans le chapitre 2, sont validées de facon objective et
intercomparées sur la base de données (simulations et observations) des étés 1999, 2000, et 2001.

4.1 Mise en place des Interpolations Statistiques
La premiere hypothése, qui a permis, a partir de I’équation générale de 'Interpolation Sta-

tistique 2.33, d’aboutir au systeme 2.35 donnant ’expression des poids optimaux, est que les
observations, comme les simulations, ne sont pas biaisées. Si cette hypothese est vérifiée, le champ
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F1G. 4.1 — Evolution du biais global (écart moyen entre simulations Zb et observations Y?) en fonction de l’heure
de la journée, sur deuz stations a) PARIS06 b) SAINTS. Ce biais est calculé sur trois étés : 1999, 2000, 2001.
L’unité des concentrations est en ppb. L’heure est en UTC.

analysé est alors non biaisé. Or nous avons précisément montré, dans le chapitre précédent, que les
observations ou le modele contiennent un biais. Nous montrons dans le paragraphe 4.1.1 comment
ce probleme est traité, tandis que le paragraphe 4.1.2 concerne la modélisation de la fonction de
covariance.

4.1.1 Traitement des biais

La comparaison des cycles diurnes des concentrations d’ozone mesurées et simulées a mis en
évidence un biais, qui résulte de la combinaison du biais d’observation (principalement du & des
erreurs systématiques de représentatitivité) et du biais de modélisation (lié aux incertitudes sur les
émissions, & des problémes de mélange, de dépét ...). La figure 4.1 montre 1’évolution de ce biais,
dit global, constaté sur deux stations, PARIS06 (au centre de Paris) et SAINTS (& P’extérieur, au
nord-est de Paris), pendant les étés 1999, 2000, et 2001 en fonction de I’heure de la journée.

Puisque nous utilisons le méme modele (sans modifier le cadastre d’émission), la variation du
biais est due & un changement dans les conditions météorologiques ou & une modification des
émissions réelles. Nous remarquons que ce biais est variable d’une année sur l'autre sur la station
urbaine, alors qu’il est assez reproductible sur la station rurale. L’été 2000 se différencie clairement
des deux autres étés. Contrairement aux étés 1999 et 2001, les conditions météorologiques de ’été
2000 ont été particulierement défavorables & la formation d’épisodes de pollution (situations nua-
geuses).

Sur la station SAINTS, un biais de plus de 10 ppb est constaté la nuit (19-6 h UTC). Ce biais
est dii au manque de représentativité de la station. Sa reproductibilité suggere que les sources

d’émissions de monoxyde d’azote, qui entourent la station, n’ont pas beaucoup évoluées de 1999 &
2001.

La situation en zone urbaine est tres différente. Des changement de biais plus importants sont
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F1G. 4.2 — Ecarts moyens entre simulations Z° prises auz points de mesure et observations Y° en fonction de la
concentration moyenne simulée par le modéle aux mémes points. Les symboles pleins correspondent auz valeurs de
7 h UTC, les symboles vides a celles de 15 h UTC. La courbe pleine est le modéle de biais utilisé 6 7 h, la courbe
pointillée celui de 15 h. Les cercles, les triangles et les carrés représentent respectivement les stations urbaines,
périurbaines, et rurales. Les écarts sont présentés pour a) ’été 1999, b) 1’été 2001. Les unités de l’abcisse et de
l’ordonnée sont en ppb. r est le coefficient de corrélation des droites de régression.

constatés entre les années 1999 et 2001. Les émissions urbaines de monoxyde d’azote ont été
modifiées d’une année & l'autre, ce qui n’est pas surprenant puisque ces émissions proviennent
principalement du transport routier.

La difficulté pour corriger le biais d’observation et le biais du modele est de faire la part, dans
ce biais global, de ce qui est di & une erreur de modélisation, de ce qui est di aux observations.
Considérons dans un premier temps que les observations ne sont pas biaisées. Dans ce cas, le biais
constaté sur les stations est entierement accordé au modele. C’est ce que nous avons implicitement
supposé dans le Chapitre 3. Nous avons notamment montré dans ce précédent chapitre que le
modele a tendance & légerement sous-estimer les concentrations d’ozone sur la zone urbaine, la
zone d’émission, et & les surestimer fortement en dehors pendant les heures de pointes de trafic.
Par ailleurs, la zone urbaine est en général caractérisée par des concentrations plus faibles que la
région environnante du fait des émissions de monoxyde d’azote. Tout se passe donc comme si ”le
modele” surestimait les concentrations les plus élevées et sous-estimait les concentrations les plus

faibles.

C’est pourquoi, nous utilisons la concentration moyenne simulée par le modéle comme un critere
définissant la zone urbaine et nous nous limitons a supposer que le biais en dépend linéairement.
La figure 4.2 montre la dépendance de ce biais en fonction de la concentration moyenne simulée
pour 'année 1999 et I’année 2001. Si & 7 h UTC, cette dépendance est claire pour les deux années,
a 15 h UTC, elle ’est un peu moins surtout pendant ’été 1999. Nous remarquons la grande varia-
bilité des biais sur la zone urbaine. Il y a approximativement autant de biais négatifs que de biais
positifs. Ceci montre que le cycle diurne simulé et moyenné sur ’ensemble des stations urbaines
(Cf. figure 3.11) qui ne semble pas biaisé par rapport au cycle diurne observé, cache en fait des
problemes de représentativité.

Nous modélisons, de cette maniére, un biais légerement négatif (-4 et 0 ppb) sur Paris et sa
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F1G. 4.3 — Comparaison des simulations brutes ou des simulations corrigées de leur biais avec les observations.
Ecarts moyens (en ppb) en fonction de U’heure de la journée (en UTC). Le biais est modélisé a partir des données
de 1’été 1999 et est testé sur les simulations de 1’été 2001. a) Résultats moyennés sur l’ensemble des stations du

réseau, b) exemples sur deuz stations.

banlieue & 7 h UTC et un biais positif sur le reste de la région, dépassant parfois 8 ppb. A 15 h,
le biais du modele est moins variable (de -2 & 2 ppb).

La figure 4.3 présente le biais des simulations brutes et le biais des simulations corrigées. La
figure 4.3.a. montre la moyenne de ce biais, calculée sur ’ensemble des stations d’Ile-de-France.
Nous remarquons que notre paramétrisation du biais du modele permet en moyenne de réduire
considérablement les écarts entre observations et simulations & n’importe quelle heure de la journée.
Le biais résiduel correspond a ’opposé du biais d’observation. Il est nul en moyenne sur ’ensemble
des stations, ce qui ne veut pas dire qu’il 'est systématiquement sur chacune des stations (Cf.

figure 4.3.b., qui détaille les biais sur deux stations du réseau).

Avant d’appliquer une Interpolation Statistique, le biais du modele et les biais d’observation,
ainsi modélisés, sont désormais soustraits respectivement des simulations et des observations. Le
biais du modele est supposé uniforme dans la direction verticale dans la couche de mélange. Au
dessus de cette couche, il est supposé nul. Cette question est abordée dans le paragraphe 4.5.

4.1.2 Modélisation de la fonction de covariance

Fonction de covariance homogeéne et isotrope

Afin de modéliser la fonction de covariance, nous utilisons dans un premier temps la méthode
des observations, décrite dans le paragraphe 2.5.2. Nous supposons donc que la fonction de cova-
riance de ’erreur du modele est stationnaire dans le temps, qu’elle est homogene et isotrope, et
que les erreurs d’observation sont décorrélées entre elles.

Pour respecter les variations diurnes des concentrations d’ozone, un covariogrammme est construit
& chaque heure de la journée. Pour cela, nous utilisons la base de données (simulations et obser-
vations) de I’été 1999. Les corrélations et les variances des innovations sont calculées sur les 153
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F1G. 4.4 — Corrélogrammes homogénes et isotropes de 7 h UTC et de 15 h UTC : ces graphes représentent les
corrélations entre les innovations constatées en deur points de mesure en fonction de la distance qui sépare ces
deuzx points. Les corrélations entre couples de stations rurales, entre couples de stations urbaines et les corrélations
croisées entre stations urbaines et rurales, sont respectivement représentées par des ronds noirs, des carrés noirs,
et des triangles gris. Les croix représentent les corrélations avec et entre les autres types stations. La courbe noire
est le modéle de corrélation fp de [Balgovind et al., 1983].

valeurs des concentrations d’ozone observées et simulées du 1¢” Mai au 31 aott, correspondant &
une donnée par jour. La figure 4.4 présente les corrélogrammes de 7Th UTC et de 15 h UTC. Nous
distinguons sur cette figure les corrélations des innovations entre stations rurales, entre stations
urbaines et les corrélations croisées entre stations urbaines et stations rurales.

A 7 h UTC, les corrélations des innovations varient de 0.4 & 0.8 pour des distances inférieures
a 10 kilomeétres. Ce sont essentiellement des corrélations correspondant & des couples de stations
urbaines. La gamme de variation de ces corrélations augmente lorsque la distance est supérieure
4 50 km. A cette distance, les corrélations entre couples du type [urbaine ; rurale] sont en général
assez faibles, de 'ordre de 0.2-0.4. En revanche, a grande distance, des corrélations assez fortes, de
I’ordre de 0.7-0.8, sont constatées. Ces corrélations de longue distance correspondent & des couples
de stations rurales. L’hypothese d’isotropie de la fonction de covariance est clairement mise en
défaut. Pendant les heures de pointe de trafic, dans les basses couches mélangées, l'ozone est
titré par le monoxyde d’azote. Sa concentration, qui dépend de I'intensité des sources d’émission,
est variable et assez faible. Ceci est particulierement valable dans ’agglomération parisienne, la
zone principale d’émission. En revanche, des concentrations assez homogenes, provenant d’autres
régions, sont advectées en Ile-de-France et observées sur les stations rurales. Vu sa résolution, le
modele simule des concentrations plus homogenes que les concentrations observées. C’est pourquoi
les innovations, qui refletent surtout la variabilité des observations, sont plus corrélées entre deux
points de la zone rurale qu’entre un point de la zone urbaine et un autre de la zone rurale.

A 15 h UTC, I'hétérogénéité spatiale des concentrations est beaucoup moins marquée car I’air
est suffisamment brassé dans une couche de mélange bien développée. Cependant, dans la journée,
d’autres violations de ’hypotheése d’isotropie sont constatées. Celles-ci sont en particulier dues au
développement du panache urbain.
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Un modele de corrélation fp est ajusté par la fonction de Balgovind (Cf. équation 2.43) quelque
soit I’heure de la journée. Le modele de covariance est obtenu en multipliant le modele de corrélation
par la moyenne des innovations. Les variances des erreurs d’observation et de modélisation, sup-
posées homogenes, sont alors déduites de la précédente moyenne et de la valeur que prend le modele
de corrélation & la distance zéro. A 7 h UTC ce rapport est égal & 0.5, correspondant & des valeurs
de la variance de ’erreur d’observation et de I’erreur du modele égales & 50% de la variance de 'in-
novation. Les écarts types de ces erreurs sont d’environ 5 ppb, pour des concentrations moyennes
de Vordre de 10-20 ppb dans la zone urbaine, et de 40-50 ppb sur la zone rurale. Les erreurs sont
donc, comme attendues, plus fortes sur la zone urbaine que sur la zone rurale.

Fonction de covariance hétérogéne et anisotrope

Pour pallier les problémes d’anisotropie spatiale des corrélations, évoqués précédemment, nous
avons développé un nouveau modéle de corrélation. La méthode est basée sur le fait que les erreurs
du modele sont plus corrélées dans les régions soumises au méme type de pollution (zone urbaine
ou zone rurale) qu’entre régions soumises a des pollutions de type différent (entre zone urbaine et
rurale).

La méthode de construction des nouveaux corrélogrammes est peu différente de la méthode des
observations excepté qu’au lieu de tracer les corrélations des innovations en fonction de la distance
qui les sépare, nous les tracons en fonction des corrélations des concentrations d’ozone observées.
Un corrélogramme est construit & chaque heure de la journée sur la méme base de données d’ap-
prentissage (été 1999). La figure 4.5 montre les corrélogrammes de 7Th UTC et de 15 h UTC. Nous
distinguons également sur cette figure les corrélations des innovations entre stations rurales, entre
stations urbaines et les corrélations croisées entre stations urbaines et rurales.

Nous remarquons que les corrélations sont beaucoup moins dispersées que sur la figure 4.4,
prouvant déja la pertinence de I’hypothese avancée. Pour modéliser les covariances des erreurs du
modele, nous remplagons simplement le critere de distance par le critére de corrélation des concen-
trations d’ozone observées. Or nous ne diposons pas d’observation en tout point de ’espace.
C’est pourquoi, les termes de corrélations entre points de mesure et n’importe quel point, a priori
non observé (i.e. les termes B, de 1’équation 2.35), sont obtenus en utilisant les corrélations des
concentrations d’ozone simulées. Pour éviter les discontinuités, les corrélations entre points de
mesure (i.e. les termes By, de I’équation 2.35) sont finalement également déterminés a partir des
corrélations données par le modele CHIMERE.

Un modele de corrélation fco est ajusté par la fonction suivante :

1-— 1-—
fele) = (1+|L—C|> exp (—%), avec —1<c¢<letL>0 (4.1)

La figure 4.5 montre que si les corrélations des innovations entre couples de stations du type
[urbaine ; urbaine] ou [urbaine; rurale] sont bien modélisées par fc, les corrélations des innovations
calculées entre les stations rurales sont systématiquement sous-estimées. Ces corrélations montrent
néanmoins une forte dépendance avec les corrélations des concentrations. Ces résultats mettent en
évidence la nécessité de construire un modele qui dépende en plus de la typologie du site, comme
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F1G. 4.5 — Corrélogrammes hétérogénes et anisotropes de 7h UTC et de 15 h UTC : ces graphes représentent les
corrélations entre les innovations constatées en deux points de mesure en fonction de la corrélation des concen-
trations observées. Les corrélations entre couples de stations rurales, entre couples de stations urbaines et les
corrélations croisées entre stations urbaines et rurales, sont respectivement représentées par des ronds noirs, des
carrés noirs, et des triangles gris. Les croiz représentent le reste des corrélations. La courbe noire est le modéle de
corrélation fc.

Pont récemment proposé Hoelzemann et al. [2001] (Cf. paragraphe 2.5.2).

Le modele de covariance, B, est obtenu, comme pour la méthode précédente, en multipliant le
modele de corrélation, fo, par la moyenne de la variance des innovations. La variance de erreur du
modele est obtenue & partir de la variance des innovations et de la valeur du modele de corrélation
quand la corrélation des concentrations simulées est égale a 1. Cette valeur est de 0.75 4 7 h UTC.
Nous obtenons ainsi une deuxieéme estimation des erreurs de modélisation et d’observation, respec-
tivement égales a environ 6 ppb et 4 ppb.

Le modele de covariance de ’erreur, B, ainsi construit, est, a priori, hétérogene et anisotrope
puisqu’il dépend de la structure de covariance du champ de concentrations d’ozone. Une obser-
vation, représentative d’une certaine région, aura une influence significative sur la correction des
concentrations sur la région en question. En revanche, si une observation est trés influencée par
des sources locales d’émission, son influence sera limitée et dépendra de la position de ces sources.

La méthode que nous proposons n’est bien siir valable que si le modele reproduit correctement
les corrélations des concentrations observées. La figure 4.6 montre précisément les corrélations
entre les concentrations observées d’ozone en fonction des corrélations des concentrations d’ozone
simulées par le modele CHIMERE & 7 h, 9 h et 15 h UTC. Nous remarquons qu’a 15 h UTC, les
corrélations des concentrations sont assez homogenes (entre 0.8 et 1) et légérement surestimées par
le modele. En revanche, & 7 h et 9 h UTC, elle varient sur une gamme plus large, de 0.2 a 0.8,
et sont largement surestimées. Pour corriger ces corrélations, nous utilisons une régression linéaire
(coefficient de corrélation de 0.70 & 7 h, et de 0.60 & 15 h UTC). Les corrélations les plus mal
représentées par le modele, correspondent aux corrélations les plus faibles (inférieures & 0.4). Ces
erreurs n’ont qu’un impact faible sur les analyses.
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FI1G. 4.6 — Corrélations entre concentrations d’ozone observées en fonction des corrélations entre concentrations
d’ozone simulées par le modéle CHIMERE & 7 h, 9 h et 15 h UTC. Les droites correspondent aux modéles de
correction des corrélations des concentrations d’ozone simulées. T est le coefficient de corrélation de la régression.

En outre, dans ’état actuel, les fondements théoriques de cette approche n’ont pas été inves-
tigués. Elle revét pour l'instant un caractere purement heuristique. Le débat est encore ouvert
quant & savoir si la fonction de covariance utilisée est bien effectivement une fonction de cova-
riance, c’est a dire qu’elle est définie positive. En effet, le modele fo a été choisi par analogie avec
la fonction de Balgovind. De simples tests, consistant & vérifier que les valeurs propres des matrices
de covariances produites, ont été en permanence effectués.

4.1.3 Analyses 2D ou 3D

A chaque heure de la journée, deux modeles de covariance de erreur du modele sont donc
utilisés.

Le premier est homogene et isotrope. Basé sur un critere distance, ce modele n’est utilisable
que dans la dimension horizontale. Dans la journée, comme le montre la figure 4.7, qui présente
les profils verticaux des concentrations d’ozone observées par ’avion DIMONA de la campagne
ESQUIF le 17/07/1999 vers 15 h UTC, ’atmosphere est mélangée et les concentrations sont assez
homogenes dans la couche de mélange. Les erreurs commises par le modele ont donc une forte
probabilité d’étre corrélées dans cette couche et décorrélés des erreurs commises dans la couche
supérieure non soumise aux processus de surface (émissions, dépdt ...). La nuit, ’atmospheére est
stratifiée verticalement, créant de forts gradients verticaux de polluants dans les premiers metres.
1l existe alors d’intenses anisotropies entre la direction verticale et les directions horizontales. C’est
pourquoi, I’interpolation statistique utilisant un modele homogene et isotrope, qui sera maintenant
appelée méthode IST (pour Interpolation Statistique Isotrope), ne ne sera appliquée dans la suite
que pour produire des analyses bidimensionnelles en surface.

Le deuxieme modele est hétérogene et anisotrope, basé sur une modélisation des covariances des
erreurs du modele en fonction de la covariance des concentrations. Ce modele de covariance hori-
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F1G. 4.7 — Profils verticauz des concentrations observées par I’avion DIMONA le 07/17/1999 dans ’aprés-midi.
L’avion circule autour de l’agglomération parisenne et effectue deuz profils, I’un dans le panache urbain, l’autre en
dehors. L’unité des concentrations est en ppb. L’altitude est en métre.

zontal peut a priori étre étendu dans la direction verticale. En effet, la structure de corrélation d’un
champ de concentration est différente selon les directions horizontales et verticale. Dans la couche
de mélange, les concentrations d’ozone, pratiquement homogenes, sont tres corrélées. En revanche,
la nuit, la titration de ’0zone dans les basses couche de I’atmosphere décorrele les concentrations
de surface des concentrations d’altitude. Le modele de covariance anisotropique que nous propo-
sons devrait simuler des corrélations d’erreur suivant le méme comportement et, ainsi, respecter
I’anisotropie qui existe entre les directions horizontales et verticale. Or, le manque d’observation
en altitude ne nous permet cependant pas de valider cette hypothese a priori. C’est pourquoi, les
observations aéroportées de la campagne ESQUIF sont utilisées pour la justifier a posteriori, tout
au moins dans la couche limite : les observations sont comparées aux analyses tridimensionnelles.
L’Interpolation Statistique utilisant un tel modele hétérogene et anisotrope sera maintenant ap-
pelée : Interpolation Statistique Anisotrope, ou méthode ASIL

A partir des modeles de covariance d’erreur que nous venons de construire, nous pouvons
calculer les poids d’interpolation. Ces poids dépendent de I’heure de la journée & laquelle est
effectuée ’analyse et du nombre de stations disponibles. Tant que le nombre d’observations n’est
pas modifié, les poids restent les mémes et sont utilisés quelque soit la situation de pollution au
temps de 'analyse. Si des observations manquent, les poids sont recalculés sur le nouvel ensemble
d’observations. L’inconvénient majeur de ces méthodes est donc que les poids sont stationnaires
dans le temps (i.e. ils sont les mémes d’un jour & 'autre mais dépendant de I’heure de la journée).
Pour pallier & ce probleme, des méthodes de Krigeage ont été testées.

4.2 Mise en place de méthodes de Krigeage

L’interét des méthodes de Krigeage est de ne pas nécessiter obligatoirement d’information sur
le passé du systeme étudié. Les statistiques des erreurs (biais, covariances) ne sont pas supposées
stationnaires dans le temps, mais approchées par des moyennes spatiales, les ensembles statis-
tiques étant construits & partir des concentrations observées disponibles au temps de ’analyse. Ces
méthodes peuvent ainsi traiter une situation de pollution de l’air, ¢ un instant donné, sans tenir
compte du passé de ’atmosphere.

Le Krigeage Intrinseque, décrit dans le paragraphe 2.7, est ici utilisé pour analyser les champs
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FI1G. 4.8 — Krigeage sur les observations. Variogrammes expérimentauz et modéles de variogramme pour trois
jours : le 17/07/1999 (triangles, courbe pleine), le 18/07/1999 (cercles, courbe de tirets long), le 29/07/1999
(croiz, courbe de tirets alternés long-court) & 15 h UTC. Distances en kilométres, semivariances en ppb2.

de concentrations d’ozone. S’il est appliqué directement sur les observations, nous ’appellons OBK
(pour Krigeage sur les OBservations). S’il est appliqué sur les innovations, nous appellons INK
(pour Krigeage sur les INnovations).

4.2.1 Krigeage sur les observations, méthode OBK

Supposons temporairement que le modele de chimie-transport n’est pas disponible. L’analyse ne
peut alors étre construite qu’a partir des observations, disponibles au temps d’analyse. Nous utili-
sons pour cela un Krigeage Intrinseque. La méthodologie pour construire le variogramme est décrite
en détail dans le paragraphe 2.7. Nous définissons des classes de distance, de 15 km de résolution,
en nous accordant une tolérance de 10 km. Sur chacune des 8 classes de distance ainsi définies, la
semivariance des différences de concentrations observées est calculée. Cette semivariance est en-
suite tracée en fonction de la distance moyenne par classe. La figure 4.8 montre trois variogrammes
expérimentaux construits a trois temps d’analyse différents : les 17, 18 et 29 Juillet 1999 & 15 h
UTC. Les variogrammes sont ajustés par une fonction exponentielle donnée par I’équation 2.61,
avec o2 égal A la variance d’erreur homogene d’observation déterminée lors de la mise en place de
la méthode AST (25 ppb & 15 h UTC). Nous remarquons qu’ils sont différents d’un jour & un autre.

Les variogrammes du 17 et 29 Juillet 1999 & 15 h UTC augmentent quasiment linéairement
quand la distance augmente. Plusieurs hypotheses peuvent étre émises pour expliquer cette crois-
sance linéaire des variogrammes : soit il existe une structure de grande échelle qui n’est pas to-
talement détectée par les observations; soit les observations détectent entiérement la struture de
corrélation mais les concentrations d’ozone présentent un biais ou une anisotropie spatiale; soit,
enfin, la variance de ces différences est ”infinie” (i.e. elle n’existe pas, 'hypotheése de stationnarité
intrinseéque est alors mise en défaut). Le cas du 17/07/1999 est étudié de facon plus détaillée dans
le paragraphe 4.4. Il est montré dans le paragraphe 4.2.2 que 'utilisation du modeéle de chimie-
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transport limite ces problemes.

Le variogramme du 18 Juillet 1999 & 15 h UTC est plat & partir d’une vingtaine de kilometres,
indiquant une structure de corrélation spatiale de cette taille. Au-dela de cette distance, les concen-
trations sont décorrélées. Ce jour-la, de fortes concentrations assez homogenes sont observées sur
I’ensemble de la région d’Tle-de-France.
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F1G. 4.9 — Krigeage sur les innovations. Variogrammes ezpérimentaus et modéles de variogramme pour trois
jours : le 17/07/1999 (triangles, courbe pleine), le 18/07/1999 (cercles, courbe de pointillés long), le 29/07/1999
(croiz, courbe de pointillés alternés long-court). Distance en kilométres, semivariances en ppb>.

4.2.2 Krigeage sur les innovations, méthode INK

Le Krigeage Intrinseéque est maintenant appliqué sur les différences constatées entre les obser-
vations et les simulations, prises aux points de mesure. Nous avons montré dans le Chapitre 3 que
le modele reproduit & peu pres convenablement les variations spatiales des concentrations d’ozone
observées. On s’attend ainsi a ce que les différences simulations-observations soient plus homogenes
que les observations. Les variogrammes construits sur ces différences devraient étre plus souvent
plats aux grandes distances. La figure 4.9 montre trois variogrammes expérimentaux construits
pour les 17, 18, et 29 Juillet 4 15 h UTC.

Tous ces variogrammes sont plats aux grandes distances, limitant ainsi les erreurs de Krigeage
a grande distance. Le champ de différences simulations-observations du 29/07/1999 correspond &
un bruit blanc, i.e. il n’y a pas de corrélation spatiale dans le champ des innovations et le modele
reproduit trés bien les structures repérées par les observations (méme s’il sous-estime de fagon ap-
proximativement uniforme les concentrations ce jour-1a, Cf. figure 5.7.a., paragraphe 5.3, Chapitre
5). En revanche, les variogrammes du 17 et du 18 Juillet mettent en évidence l’existence d’une
struture spatiale dans ’erreur du modele.

Comme la méthode ISI, les méthodes OBK et INK, basées sur un critére de distance, ne sont
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appliquées que pour produire des champs de concentration horizontaux en surface.

4.3 Validation et comparaison des méthodes d’analyse de
données, représentation des champs d’ozone de surface

Les modeles de covariance, construits sur la base de données de 1’été 1999 sont maintenant
utilisés pour produire les analyses des champs de concentrations d’ozone en surface des étés 1999 et
2001. Quant aux modeles de semivariances, ils sont construits directement & chaque temps d’analyse
sur les données d’observation, ou sur les différences simulations-observations. Nous n’utilisons,
pour le moment, que les données des stations existantes en 1999 pour analyser les champs de
concentrations d’ozone de 1’été 2001.

4.3.1 Meéthode objective de validation : le Leave-one-out

Afin de contréler la qualité des analyses obtenues, la méthode du leave-one-out, dite aussi
méthode de validation croisée est utilisée. Cette méthode consiste 4 omettre certaines observations
dans ’algorithme d’analyse, et & comparer ces observations aux analyses produites indépendamment.
Nous avons procédé de la fagon suivante : (1) nous mettons de coté les observations effectuées, pen-
dant tout un été, par une station au point de mesure s; (2) nous analysons les champs de concen-
trations d’ozone & partir des observations restantes (3) nous comparons les analyses résultantes,
prises au point de mesure s;, aux observations non utilisées et calculons des statistiques d’erreur
(biais, RMS, corrélation A) Finalement, nous appliquons le processus sucessivement & ’ensemble
des stations du réseau d’lle-de-France. Ainsi, dans les paragraphes suivants, toutes les analyses
sont comparées & des observations, non utilisées dans ’algorithme d’analyse de données.

TAB. 4.1 — Statistiques d’erreurs des comparaisons entre les concentrations de d’ozone simulées/analysées et les
valeurs observées ¢ 15 h UTC. Ces statistiques sont données station par station et en moyenne sur l’été 2001.
L’unité des concentrations est en ppb.

Station BIAIS RMS COR Ei6 _ E15/50 Ei5/75 £15/90
PARIS06 5.3/-4.2 9.7/5.8  0.01/0.98  88/100 70/100 607100 407100
PARISO7 2.6/3.1 10.1/7.3  0.88/0.95 85/98 72/94 66/90 50/100
PARIS13 -6.2/-5.0  10.7/6.8  0.91/0.98  81/100 63/100 61/100 60/100
PARIS18 -3.0/-1.9 9.0/5.2  0.91/0.97  90/100 78/100 75/100 40/100
NEUILLY -1.4/-0.6 8.7/4.2  0.90/0.98 92/99 84/94 80/88 33/50
GENNEVILLIERS -1.0/-1.8 8.2/4.8  0.91/0.98 93/99 85/95 86/92 75/83
GARCHES -2.7/-4.0 9.5/6.4  0.90/0.97 89/96 72/91 64/86 50/66
AUBERVILLIERS -2.8/-2.6 8.2/4.3  0.92/0.99  94/100 95/100 90/100 80/100
VITRY 0.3/0.4 10.4/6.1  0.86/0.95 84/97 70/100 81/100 80/100
MONTGERON 5.3/2.7 11.0/6.1  0.88/0.96 83/95 65/84 52/66 44/60
CRETEIL 4.3/0.2 10.4/4.1  0.81/0.96  90/100 75/100 50/100  RwRk prkx
TREMBLAY -2.2/-3.9 8.7/6.5  0.90/0.96 93/97 93/89 92/84 100/83
MANTES 2.4/0.3 8.0/3.7  0.89/0.98  91/100 85/100 80/100 66/100
MONTGE-EN-GOELE 1.2/-1.6 8.5/5.5  0.88/0.95 90/98 86/93 70/84 33/0
SAINTS 2.4/-0.6 8.9/7.0  0.85/0.90 89/93 83/77 80/72 0/0
FONTAINEBLEAU 3.3/0.3 9.3/7.0  0.84/0.90 92/96 80/88 69/90 100 /%%
SONCHAMP 0.4/-2.1 9.0/6.3  0.87/0.94 93/95 83/86 88/92 71/80
PRUNAY 3.7/1.0 8.5/4.2  0.89/0.97 90/99 76/95 81/91 75/100
FREMAINVILLE -0.3/-2.7 7.8/4.5 _ 0.90/0.98  94/100 92/100 88/100 50/100
MOYENNES 0.1/-1.2 09.2/5.6 _ 0.88/0.96 89/98 79794 74790 58/78

Le tableau 4.1 donne les résultats d’une comparaison entre les analyses, produites a ’aide de la
méthode ASI, et les observations d’ozone de surface. Nous reportons également dans ce tableau les
statistiques obtenues avec les simulations brutes. Il apparait que la RMS des différences analyses-
observations est plus faible que celle entre les simulations et les observations. Nous améliorons cette
RMS d’envrion 40%. La variabilité des concentrations est également nettement mieux représentée
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4.3 Validation et comparaison des méthodes d’analyse de données, représentation des champs
d’ozone de surface

a) Stations urbaines, 2001 b) Stations rurales, 2001
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F1G. 4.10 — Comparaison, en terme de RMS, des simulations brutes et des observations (courbe grise), ou des
analyses et des observations non utilisées dans ces analyses. La méthode du leave-one-out est appliquée da chaque
station d’observation. Les analyses sont produites soit par la méthode ISI (courbe de points), soit par la méthode
ASI (courbe noire). Les statistiques sont calculées et moyennées en fonction de Uheure (unité UTC) sur l’ensemble
des stations a) urbaines, b) rurales. L’unité de la RMS est en ppb.

par les anlyses car les corrélations sont meilleures, passant d’une moyenne de 0.88 4 0.96. Le nombre
d’erreurs supérieures & 15 ppb est quant & lui aussi diminué passant de 10% (simulations) a 2%
(analyses). En outre, les dépassements de seuil (50, 75, 90 ppb) sont bien simulés. Nombreux sont
les cas, ol par exemple, 100% des dépassements de seuil de 90 ppb sont simulés & moins de 15 ppb
pres.

4.3.2 Confrontation des méthodes ISI et ASI

La figure 4.10 montre le résultat d’'une comparaison des simulations brutes ou des analyses avec
les observations. Dans le cadre du leave-one-out, cette figure est le résultat de 19 x 24 analyses des
champs de concentrations de 1’été 2001, correspondant & une série estivale d’analyse par station
et par heure. Les comparaisons sont présentées en terme de RMS des écarts. Les analyses sont
produites soit par la méthode ISI, soit par la méthode ASI.

Premieérement, il est & noter que, quelque soit la méthode d’assimilation de données utilisée, la
RMS des différences simulations-observations est réduite de 40 & 50% grace & l'introduction des
observations. Cette réduction est plus marquée sur les stations urbaines que sur les stations rurales
(par exemple & 10 h UTC, une réduction de 7 ppb est constatée sur les stations urbaines, contre 5
ppb sur les stations rurales) car les stations urbaines sont en fait plus nombreuses et concentrées
a lintérieur de l’agglomération. Si nous retirons les observations d’une station urbaine, I’analyse
effectuée & partir des autres observations urbaines proches reconstruit 'information manquante.
En revanche, si nous retirons une station rurale, souvent beaucoup plus éloignée des autres points
de mesure, ’analyse se rapproche du modele numérique, qui est finalement la seule information
disponible.

Deuxiément, les RMS des différences (simulations ou analyses)-observations présente un cycle

diurne assez marqué, avec des valeurs plus fortes la nuit que le jour. Ceci s’explique par la difficulté
du modele & simuler les concentrations la nuit (probleme de représentativité, sensibilité du modele
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Analyse des champs de concentrations d’ozone sur la région de l Ile-de-France

a) 7 UTC, 2001 b) 15 UTC, 2001
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F1G. 4.11 — Comparaison, en terme de RMS, des simulations brutes (barres vides) ou des analyses avec les
observations. La méthode du leave-one-out est appliquée & chaque station de mesure. Les analyses sont produites
par la méthode ISI (barres grises), soit par la méthode ASI (barres pleines noires). la comparaison est effectuée a)
6 7h UTC, b) ¢ 15 h UTC. L’unité de la RMS est en ppb.

quand la couche mélangée est mince, mélange trop fort).

Enfin, la comparaison des résultats obtenus par les méthodes ISI et ASI montre des différences
de 1 & 1.5 ppb sur les stations rurales. Ces écarts apparaissent particulierement la nuit, de 20 h
UTC a 5 h UTC, et sont moins marqués sur les stations urbaines. Dans la journée, entre 5 h et 20
h, les méthodes sont pratiquement identiques. Dans tous les cas, la méthode ASI est 1égeremment
plus performante (RMS plus faible) que la méthode ISI. Ces résultats sont la conséquence directe
d’une anisotropie des corrélations des erreurs la nuit et pendant les heures de pointes de trafic, qui
n’est pas respectée par la méthode ISI. En effet, nous avons montré dans le paragraphe 4.1.2 qu’a 7
h UTC, les innovations prises en deux stations rurales éloignées sont souvent plus corrélées que les
innovations prises entre une station urbaine et une station rurale, alors que, pendant ’apres midi,
lorsque ’air est suffisamment mélangé, les concentrations comme les erreurs sont plus homogenes
et isotropes.

La figure 4.11 présente la RMS des différences (simulations ou analyses)-observations, station
par station a 7 h UTC et a 15 h UTC. Cette RMS montre de grandes variations d’une station a
une autre. A 7 h UTC, la RMS moyenne des différences analyses-observations est d’environ 5 ppb
sur les stations urbaines, tandis qu’elle est plus forte sur les stations rurales (environ de 7 ppb),
car les concentrations sont souvent faibles dans la zone urbaine. Cette différence entre stations ur-
baines et stations rurales n’est pas constatée & 15 h UTC car les concentrations sont plus souvent
homogenes. Nous notons également que si les méthodes ASI et IST donnent des RMS pratiquement
identiques & 15 h UTC, a 7 h UTC la méthode ASI permet de réduire la RMS des différences
analyses-observations d’environ 5 & 20% de plus.
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4.3 Validation et comparaison des méthodes d’analyse de données, représentation des champs
d’ozone de surface

a) Stations urbaines, 2001 b) Stations rurales, 2001
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F1G. 4.12 — Comparaison, en terme de RMS, des analyses et des observations en fonction de I’heure (unité en
UTC). Les analyses sont produites par les méthodes ASI (courbe noire), OBK (courbe pointillée et triangles vides),
INK (ligne noire et carrés). Comparaison a) OBK/INK sur les stations urbaines b) OBK/INK sur les stations
rurales ¢) ISI/ASI/INK sur les stations urbaines d) ISI/ASI/INK sur les stations rurales. L’unité de la RMS est

en ppb, l’heure est en UTC.

4.3.3 Confrontation des méthodes ISI, ASI, OBK, et INK

Nous comparons maintenant les méthodes ISI et ASI et les méthodes de Krigeage. La com-
paraison OBK/INK doit nous indiquer si le modeéle apporte ou non de I'information sur ’état de
pollution de I’atmosphére. La comparaison INK /ISI permet de tester la pertinence de I’utilisation
d’une climatologie pour estimer le modele de covariance, et les biais (la méthode INK suppose
un biais de modélisation uniforme, alors que dans le cas de la méthode ISI, le biais du modele
est estimé & partir de la climatologie). La figure 4.12 présente la RMS des différences analyses-
observations sur I’ensemble des stations urbaines ou rurales.

La comparaison entre les méthodes INK et OBK, figure 4.12 a. et b., montre que la méthode
OBK, qui n’utilise pas le modele, est plus performante (RMS plus faible) la nuit (de 20 & 6 h UTC)
sur ’ensemble des stations, et en fin d’apres-midi (14-20 h UTC) sur les stations urbaines. Ces
résultats ne sont pas surprenants car le modele est moins performant la nuit que le jour. En fin
d’apres midi, les écarts entre les méthodes, sont constatés aux heures pendant lesquelles le modele
sous-estime les concentrations sur la zone urbaine di & la mauvaise modulation des émissions.
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Analyse des champs de concentrations d’ozone sur la région de l Ile-de-France

CHIMERE ne peut que dégrader les analyses car sur la zone urbaine le nombre de stations est
suffisamment grand pour que le probléme soit surdéterminé.

Au contraire, sur les stations rurales, les analyses OBK sont clairement de moins bonne qualité
que les analyses INK (RMS plus forte) entre 10 et 17 h UTC. Cette période de temps correspond aux
heures pendant lesquelles la présence d’un panache urbain sur les zones rurales est possible. L’in-
formation apportée par le modele est alors essentielle. En effet, nous rappelons que les expériences
sont ici effectuées dans le cadre d’un leave-one-out. Cela signifie que, si autour du point analysé,
aucune observation ne détecte de panache, la méthode OBK ne permettra pas de le représenter.
En revanche, s’appuyant sur les structures modélisées par le modele, les méthodes ISI, ASI et INK
le reperont plus facilement (si bien sir les simulations sont correctes).

Les figures 4.12 c. et 4.12 d. montrent que la méthode ASI n’est pas plus performante que
la méthode INK sur les stations urbaines. Dans la journée, les méthodes donnent des résultats
sensiblement équivalents. En revanche, sur les stations rurales, les analyses ASI sont de meilleure
qualité, grace a la combinaison d’une meilleure modélisation des biais et du caractére anisotrope
du modele de covariance. Les analyses obtenues par les méthodes isotropes INK et ISI, sont prati-
quement équivalentes, sauf entre 14 et 19 h UTC. Ces heures, correspondent aux heures pendant
lesquelles le modele sous-estime les concentrations sur la zone urbaine. La méthode INK suppose
que le biais est uniforme, or, comme les stations sont plus nombreuses, elles imposent un biais
négatif sur tout le domaine, ce qui n’est pas correct.

15 UTC, 2001

Stations urbaines stations rurales
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Analyses OBK
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F1G. 4.13 — Comparaison, en terme de RMS, des analyses et des observations & 15 h UTC. Les analyses sont
produites par les méthodes ASI (barres vides), soit par la méthode OBK (barres grises), soit par la méthode INK
(barres noires). L’unité de la RMS est en ppb.

La figure 4.13 donne le détail de la RMS des différences analyses-observations station par sta-
tion & 15 h UTC. Des différences de 2 ppb sont constatées sur la majeure partie des stations rurales.

La figure 4.14 présente ’écart moyen entre les analyses ISI, ASI, OBK, INK, et les observa-
tions. Il apparait clairement que, quelle que soit ’heure de la journée, les analyses OBK sont plus
biaisées que les INK. L’utilisation du modele permet en fait de réduire le biais spatial des champs
de concentration. Dans la journée, la présence d’un panache induit un biais spatial des concentra-
tions entre la zone urbaine (concentrations faibles) et la zone rurale (concentrations plus fortes). La
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4.4 Exemple d’analyses de champs de concentration d’ozone (étés 1999 et 2001)

nuit, les concentrations d’ozone sont plus faibles sur Paris et sa banlieue que sur la région environ-
nante. Comme le modele reproduit assez correctement ces structures spatiales, retirer les valeurs
simulées aux valeurs observées permet ensuite de traiter un champ d’innovations plus homogene
que le champ de concentration initial.

Stations rurales, 2001

Method ISI - modeles 1999
Method ASI - modeles 1999

A -—A Method OBK
49— Method INK

Biais [ppb]

6
SNAB N OO DOS AP H SN PSP DD
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FiG. 4.14 — Ecart moyen entre analyses et observations. Les analyses sont produites par les méthodes ISI (courbe
grise et ronds), ASI (courbe noire), OBK (courbe pointillée et triangles), INK (courbe pointillée et carrés). L’unité
du biais est en ppb, celle de I’heure en UTC.

Finalement, les différences constatées entre les méthodes ASI et INK apparaissent maintenant
nettement entre 14 h et 19 h UTC. Les différences entre les analyses ASI et les observations sont
biaisées a cause du biais d’observation, qui n’est pas corrigé ici.

4.4 Exemple d’analyses de champs de concentration d’ozone
(étés 1999 et 2001)

Nous proposons dans ce paragraphe de regarder quelques cas particulierement intéressants de
pollution par 'ozone, constatés pendant les étés 1999 et 2001. Nous présentons les simulations du
premier niveau du modele CHIMERE régional centré sur 1'lle-de-France, et les analyses produites
pour le 17 Juillet 1999 et le 24 Mai 2001 & 15 h UTC. Le 17 Juillet 1999 est un jour ou le modele
simule bien les concentrations du polluant, et I’analyse ajoute une faible correction. En revanche, le
24 mai 2001, les structures simulées s’écartent fortement de celles observées. Toutes les observations
disponibles en 1999 et en 2001 sont désormais utilisées (i.e. nous n’utilisons plus de leave-one-out).
Les observations supplémentaires, disponibles pendant 1’été 2001, sont supposées ne pas avoir de
biais d’observation.

4.4.1 Cartes de concentrations

Le 17 Juillet 1999

La figure 4.15 montre la simulation des concentrations d’ozone sur la région d’Tle-de-France
pour le 17 Juillet 1999 a 15 h UTC, et trois analyses produites & 'aide des méthodes ASI, OBK,
et INK. Quelques observations sont inscrites directement sur les cartes.
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Nous pouvons remarquer que le modele simule un panache trés concentré au nord-ouest de
Paris. Si les concentrations d’ozone sont surestimées au centre du panache, elle sont en assez bon
accord avec les observations sur le reste du domaine. Le modele sous-estime visiblement légerement
I’étendue du panache.

Les analyses ASI et INK sont trés peu différentes de la simulation initiale, montrant ainsi
qu’une tres faible correction a été effectuée. En revanche, ’analyse OBK donne au panache une
structure tout a fait irréaliste, méme si elle reproduit parfaitement les observations. Aucune source

Surface O3 Simulation Lev. 1 for 19990717 at 15 UTC Surface O3 Analysis for 19990717 at 15 UTC - OBK

493

49.2°

c) d)

14 16 18 2 22 24 26 28 3 32

F1G. 4.15 — Simulations brutes et analyses (contours gris) des concentrations d’ozone par le modéle CHIMERE
dans sa couche de surface pour le 17 Juillet 1999 & 15 h UTC. Comparaison avec quelques observations de surface
(nombres noirs). Les points noirs représentent l’ensemble des stations utilisées dans les analyses. Paris est identifié
par une ligne gris foncé, située au centre de la carte. Les cours de la Seine et de la Marne sont représentés. a)
Simulation. Les analyses sont produites par b) la méthode OBK, c) la méthode ASI, d) la méthode INK. La croiz
localise la station CHARTRES-FULBERT. L’unité des concentrations est en ppb.
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4.4 Exemple d’analyses de champs de concentration d’ozone (étés 1999 et 2001)

de précurseurs ne peut expliquer les fortes concentrations au nord et au sud-ouest du domaine.
Pour juger de la qualité de cette analyse, la station CHARTRES-FULBERT gérée par ’association
LIGAIR, notée d’une croix sur les cartes, est de tres grande utilité. Celle-ci n’a pas été utilisée pour
construire les analyses, elle donne une concentration de 77 ppb & 15 h UTC. Cette valeur prouve
que I'analyse OBK n’est pas correcte. Elle est en outre plus proche de ’analyse ASI que de 'analyse
INK pour la simple raison que les concentrations simulées sur les stations CHARTRES-FULBERT
et SONCHAMP (station la plus proche de la précédente) sont trés souvent corrélées (coefficient
de corrélation : 0.99), comme les concentrations observées (0.96). Ainsi en augmentant les concen-
trations d’ozone sur la station SONCHAMP, la méthode ASI augmente aussi les concentrations
d’ozone sur la station CHARTRES-FULBERT.

Le 24/05/2001

La figure 4.16 montre la simulation des concentrations d’ozone du 24 Mai 2001 & 15 h UTC sur
I'Tle-de-France, et trois analyses produites & ’aide des méthodes ASI, OBK, et INK. Les observa-
tions disponibles et utilisées sont également inscrites directement sur les cartes.

Les conditions météorologiques du 24 Mai 2001 sont caractérisées par un vent faible de nord-
est et un ciel dégagé en début de journée. Dans ’apres-midi, des nuages se développent au Sud
du domaine. Le vent est bien représenté par le modele du CEPMMT, en revanche, les nuages
sont fortement sous-estimés. Le modele simule alors un panache au sud-ouest de Paris, avec des
dépassements du seuil d’information et de recommendation (90 ppb) sur deux stations de mesures.
Cependant, la présence des nuages limite la photolyse et ces dépassements de seuil ne sont en
réalité pas observés. Les observations sont méme largement en dessous de ce seuil (48 et 62 ppb).
De méme, le modele simule plus de 75 ppb au sud-est de Paris, 8 FONTAINEBLEAU, alors qu’il
n’est observé que 26 ppb. Les simulations ne reproduisent pas les observations, qui semblent plutot
identifier un panache au nord du domaine.

Dans ce cas particulier, les analyses ASI et INK montrent de grandes différences. En effet, la
méthode ASI montre plus de difficulté & garder une valeur de 75 ppb sur la station SAINTS, a Dest
du domaine, et & diminuer les concentration dans le sud. Ceci est du au fait que les concentrations
simulées sur la station SAINTS sont trés souvent corrélées a celle simulées sur la station FON-
TAIBLEAU. L’analyse ne reproduit pas les forts gradients de concentrations, inhabituels, dans la
direction Nord-Sud. L’intensité du panache est néanmoins diminué de 25 ppb. La méthode INK,
en revanche, reproduit tres bien les gradients et particulierement ceux qui sont constatés dans
I’agglomération. L’analyse INK est alors plus proche de ’analyse OBK. Les grandes différences
constatées, dans ce cas, entre les analyses ASI et INK constituent une situation extréme rare et
trés instructive. La méthode INK est plus performante que la méthode ASI pour la simple raison
que les poids de l’interpolation ne sont pas stationnaires dans le temps, mais sont recalculés a
chaque analyse.

4.4.2 Séries temporelles

La figure 4.17 présente les profils temporels des concentrations d’ozone observées, simulées
par le modele CHIMERE régional, et analysées par la méthode ASI, sur deux stations urbaines
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Surface O3 Simulation Lev. 1 for 20010524 at 15 UTC Surface O3 Analysis for 20010524 at 15 UTC - OBK

F1G. 4.16 — Simulations brutes et analyses (contours gris) des concentrations d’ozone par le modéle CHIMERE
dans sa couche de surface pour le 24 Mai 2001 & 15 h UTC. Comparaison avec quelques observations de surface
(nombres noirs). Les points noirs représentent l’ensemble des stations utilisées dans les analyses. Paris est identifié
par une ligne gris foncé, située au centre de la carte. Les cours de la Seine et de la Marne sont représentés. a)
Simulation. Les analyses sont produites par b) la méthode OBK, c) la méthode ASI, d) la méthode INK. L unité
des concentrations est en ppb.

(PARIS06 et PARISOT7). Nous remarquons que globalement les analyses sont plus proches des ob-
servations que les simulations initiales. Le biais et la RMS, respectivement de -5.2 ppb et de 9.70
ppb, constatés sur la station PARIS06 sont réduits & -1.9 ppb et 4.7 ppb. Sur la station PARIS07,
la RMS est plus faiblement diminuée & cause d’une augmentation du biais. Dans le centre urbain,
bien couvert par la mesure, ’analyse a tendance & se rapprocher de la moyenne des observations
et a lisser les concentrations. Plus une observation s’écarte de cette moyenne, plus elle marque
un comportement non représentatif des autres mesures. Les erreurs de représentativité sont alors
mises en évidence.
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4.4 Exemple d’analyses de champs de concentration d’ozone (étés 1999 et 2001)
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F1G. 4.17 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées, simulées par CHIMERE régional, et ana-
lysées par la méthode ASI ¢ 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur deuz stations urbaines proches (dans la
méme maille du modéle). La courbe pointillée correspond aux observations, la courbe grise auz simulations brutes,
et enfin la courbe noire aur analyses. L’unité des concentrations est en ppb.

La figure 4.18 montre les cycles diurnes moyens des concentrations d’ozone observées et ana-
lysées. Nous remarquons le parfait accord de ces cycles. Ces profils sont & comparer a ceux de la
figure 3.11. L’anomalie de fin d’apres-midi constatée sur les stations urbaines et les surestimations
nocturnes, mises en évidence sur les stations rurales ont été corrigées.
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F1G. 4.18 — Profils diurnes des concentrations d’ozone observées et analysées sur les stations urbaines et rurales.
L’unité des concentration est en ppb. L’heure est en UTC.
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4.4.3 Cartes d’erreurs d’analyse

L’Interpolation Statistique et le Krigeage ont 'avantage, par rapport & un 4D-VAR, d’étre des
méthodes qui permettent, de maniere tres simple, d’estimer I’erreur d’analyse. Nous appellons par
erreur d’analyse, la racine carré de sa variance, c’est & dire son écart type. Nous proposons main-
tenant d’étudier sa structure spatiale.

Dans le cas de 1a méthode d’analyse ASI, pour une distribution de station fixe, le champ d’er-
reur d’analyse est supposé constant dans le temps et est estimé & partir de la base de données de
I’été 1999. Dans le cas des méthodes de Krigeage, un champ d’erreur de Krigeage est calculé a
chaque instant d’analyse. Ainsi pour comparer les structures d’erreur d’analyse, nous moyennons

Background Error Lev. 1 for 19990717 at 15 UTC - ASI Analysis Error Lev. 1 for 19990717 at 15 UTC - ASI

) T 4

14 16 18 2 22 24 26 28 3 327
F1G. 4.19 — Cartes d’erreur d’observation et d’analyse. a) erreurs d’observation, 'erreur de modélisation étant

homogéne de 7 ppb, b) erreur d’analyse obtenue par la méthode ASI, c) erreur moyenne de Krigeage obtenue par
la méthode OBK, d) méme figure qu’en c) pour la méthode INK. L’ unité des erreurs est en ppb.
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4.4 Exemple d’analyses de champs de concentration d’ozone (étés 1999 et 2001)

les erreurs de Krigeage sur 1’été 1999.

La figure 4.19 a. présente l’erreur homogene d’observation, estimée par la méthode ASI pour
un réseau d’observation tel que celui du 17 Juillet 1999. L’erreur d’observation est uniforme de
5 ppb, lerreur de modélisation de 7 ppb. La figure 4.19 b. montre 'erreur d’analyse ASI. Cette
erreur d’analyse est assez homogene et systématiquement inférieure & ’erreur d’observation. Ce
résultat est cohérent avec le test de validation a posteriori des méthodes d’assimilation de données,
proposé par Talagrand et Bouttier [2000]. Nous notons que cette erreur d’analyse est minimale 1&
ol le réseau d’observation est le plus dense, i.e. prés du centre urbain et, a partir de ce centre, dans
les directions des stations de mesures rurales. Elle est maximale dans les régions non observées,
et notamment au nord et au sud du domaine. Depuis 1999, ’association AIRPARIF a installé des
stations supplémentaires dans ces régions.

Les figures 4.19 c. et 4.19 d. présentent respectivement les champs de erreur moyenne de
krigeage obtenus par les méthodes OBK et INK. Contrairement & ’erreur d’analyse ASI, I’erreur
de Krigeage est mininale pres des stations de mesure. L’erreur d’analyse INK est en moyenne
plus faible que l'erreur d’analye OBK montrant que le modele apporte de l'information, et parti-
culierement loin des observations.

Analysis Error Lev. JUL2-1999 for 19990717 at 15 UTC - OBK Analysis Error Lev. JUL2-1999 for 19990717 at 15 UTC - INK
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F1G. 4.20 — Cartes d’erreur d’analyse obtenues pour le 17 Juillet 1999 & 15 h UTC par a) la méthode OBK b) la
méthode INK. L’unité des erreurs est en ppb.

Finalement, la figure 4.20 donne un exemple de cartes d’erreur de Krigeage pour le 17 Juillet
1999 4 15 h UTC. Nous remarquons que l'erreur d’analyse OBK est particulierement élevée, indi-
quant le peu de confiance que nous devons apporter 4 'analyse OBK obtenue sur ce jour-la (Cf.
figure 4.15.b.). Ce résultat est en accord avec ce qu’avait suggéré le semivariogramme rectiligne
(Cf. figure 4.8). La raison de la forte croissance du variogramme est due & la présence du panache
au nord-ouest du domaine. En effet, la figure 4.15 montre que trois stations sont dans le panache et
mesurent des concentrations fortes, tandis les autres stations mesurent des concentrations beaucoup
plus faibles. Les accroissements Y°(s) — Y°(s + h) sont donc d’autant plus grands que la distance
h augmente. Comme les simulations de CHIMERE reproduisent tres bien les variations spatiales
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des concentrations ce jour-la, les différences simulations-observations sont plus homogenes que les
concentrations observées. Le semivariogramme construit sur les innovations (Cf. figure 4.9) est
alors aplati aux grandes distances et I’analyse de meilleure qualité (I’erreur d’analyse est inférieure
a 3 ppb sur la majeur partie du domaine). L’information apportée par le modele devient cruciale.

4.5 Validation en altitude des analyses obtenues par la méthode
ASI

L’objet de ce paragraphe est de montrer que la méthode ASI peut étre utilisée pour construire
des analyses tridimensionnelles de polluants & partir seulement des observations de surface.

Le modele de covariance horizontal est étendu dans la direction verticale et le biais du modele,
principalement di aux émissions, est supposé verticalement uniforme dans la couche de mélange.
Il n’est pas corrigé dans les couches supérieures non influencées par les processus de surface. Nous
comparons les simulations et les analyses tridimensionnelles produites a ’aide de la méthode ASI
aux observations d’ozone aéroportées effectuées durant la campagne ESQUIF par les vols ARAT et
DIMONA présentés dans le chapitre 3. La figure 4.21 présente les résultats de cette comparaison en
terme de RMS et d’écart type (STD) des écarts. La RMS est systématiquement réduite indiquant
que l'assimilation des observations de surface a un impact positif non négligeagle sur les analyses
en altitude. La STD est aussi réduite, mais en moindre mesure, montrant que cet impact se traduit
principalement par une réduction du biais du modele.
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F1G. 4.21 — RMS des différences constatées entre les mesures d’ozone effectuées par les avions de la campagne
ESQUIF, et les simulations de CHIMERE (niveau 2 ou 3) ou les analyses. Les barres vides correspondent ouz
simulations brutes. Les barres pleines auz analyses. L’unité de la RMS est en ppb. Di pour DIMONA. Ar pour
ARAT. Le vol Di_990717A correspond au vol DIMONA effectué le 17 Juillet 1999 le matin. A pour matin, B pour
apreés-midi.

Enfin, la figure 4.22 donne la série temporelle des concentrations d’ozone mesurées toutes les
minutes par PARAT pendant la Période d’Observation Intensive (POI) du 30/07/1999 dans 'aprés-
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4.6 Conclusions

midi. Méme si les structures les plus fines du polluant ne sont pas plus résolues par I’analyse que
par les simulations brutes, le champ de concentration est tout de méme mieux représenté. Les
observations de surfaces permettent de réduire le biais de 5 & 10 ppb. Le comportement du modele
est, de plus, amélioré dans le panache.

AR_19990730A.

130 ---- Observations (min)
120 ,t . —— Simulations

110 | ,I LS A S R Analys'@'s‘ IN
100 | ‘ A

O3 [ppb]

12 13 14 15
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Fi1G. 4.22 — Série temporelle des concentrations d’ozone mesurées par lavion ARAT pendant la POI du
30/07/1999 dans Uaprés-midi. Les données ont été moyennées toutes les minutes. L’unité des concentrations est
en ppb, celle de ’heure en UTC.

4.6 Conclusions

Nous avons présenté dans ce chapitre quatre méthodes différentes pour analyser le mieux pos-
sible les champs 2D ou 3D de concentrations d’ozone. Ces méthodes sont appliquées sur la région
d’Tle-de-France. Elles sont comparées et discutées.

La méthode ISI est une méthode tres utilisée en météorologie pour produire des analyses. Cette
méthode a été utilisée comme référence initiale. Les covariances des erreurs du modeéle sont es-
timées en fonction de la distance qui les sépare. Son utilisation a montré quelques inconvénients,
notamment durant les heures de fortes émissions et la nuit, ot les émissions rendent ’atmosphere
inhomogene et anisotrope. De plus, vu le manque d’observation en altitude, la méthode est limitée
a des analyses de champs bidimensionnels de polluants en surface.

C’est pourquoi nous avons développé une nouvelle méthode (méthode ASI) pour construire
un modele de covariance inhomogene et anisotrope. Les covariances des erreurs du modele sont
modélisées en fonction de la covariance des concentrations simulées. Cette méthode simple s’est
montrée plus efficace quand la méthode ISI présentait des faiblesses. En outre, suffisamment
générale, elle est utilisée pour corriger des champs tridimensionnels de polluants. Les mesures
de la campagne ESQUIF ont permis une validation de la méthode dans la couche de mélange. Cet
algorithme a été testé en temps quasi réel au Laboratoire de Météorologie (IPSL) dans le cadre
du projet PIONNER. 11 est installé & ATRPARIF depuis mai 2001. Chaque jour de 1’été 2001, les
données d’observation de la veille ont été introduites dans le modele CHIMERE (autre version
que celle qui est présentée dans ce document) juste apreés leur reception. Elles étaient, en général,
disponibles en fin de matinée, sur le site http ://www.airparif.asso.fr.
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Les méthodes de Krigeage, empruntées aux sciences miniéres, consistent & interpoler spatiale-
ment des données. Ces méthodes sont utilisées pour éviter ’hypothese de stationnarité du modele
de covariance supposée dans l'utilisation des méthodes précédentes. Les poids de l'interpolation
sont ici estimés a partir des données disponibles & I'instant de ’analyse, sans utiliser leur dimension
temporelle. Les poids sont alors variables dans le temps. Deux sortes de données ont été interpolées :
les observations et les différences simulations-observations.

La méthode OBK consiste & interpoler spatialement les observations. Cette approche est d’au-
tant plus performante que le nombre d’observations bien réparties est suffisant. Ce nombre ”mini-
mum” dépend de la complexité de la structure du champ des especes que ’on souhaite analyser.
Cette méthode montre inévitablement des faiblesses & détecter des panaches hors des zones ob-
servées.

La méthode INK est basée sur le méme principe que la méthode OBK, mais au lieu d’interpoler
les observations, l'idée originale a été d’interpoler les différences simulations-observations. Cette
méthode conduit & de bien meilleures performances par rapport & la méthode OBK car le modele
structure le champ estimé. C’est & dire que, plus le modele est correct, plus les différences entre
les observations et les simulations sont homogenes spatialement, et plus un Krigeage est efficace. I
est évident que la qualité de cette méthode, comme celle de la méthode ASI, dépend de la qualité
du modele utilisé. Les principales différences entre la méthode INK et la méthode ASI ont été
observées dans des cas ”atypiques”, ou les structures observées sur les champs d’ozone s’écartaient
des structures ”usuelles” observées.

Toutes ces méthodes ont permis d’analyser les champs d’ozone, simulés par modele CHIMERE
régional centré sur Paris pendant les étés 1999 et 2001 (du 1" Mai au 31 Septembre). Nous avons
montré que, quelque soit la méthode utilisée, la RMS des différences analyses-observations est
30% & 50% plus faible (en leave-one-out) que la RMS des différences simulations-observations. La
combinaison des observations et des simulations améliore incontestablement la représentation des
concentrations du polluant.

En ce qui concerne 'initialisation du modele pour la prévision de la qualité de I’air, la méthode
ASI semble plus appropriée dans la mesure ou elle permet une correction en altitude. Corriger les
concentrations dans la couche de mélange pendant les heures ou elle est le plus développée, c’est
assurer une correction partielle des concentrations de 1’ozone contenues dans la couche résiduelle
la nuit. Or, le lendemain, lors du lever de la couche limite, ’ozone des couches supérieures est
mélangé aux polluants contenus dans la couche de mélange. La correction de la veille devrait avoir
un impact sur les prévisions du jour. Le prochain chapitre est précisément consacré a ’application
de la méthode ASI pour produire des champs tridimensionnels de concentrations d’ozone & I’échelle
continentale, en vue d’utiliser ensuite les analyses produites pour initialiser le modele de prévision.
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Chapitre 5

Analyse des champs de
concentrations d’ozone a 1’échelle
continentale et prévision de la
pollution

Ce chapitre est destiné & 1’étude de la prévisibilité de la pollution photo-oxydante & 1’échelle
européenne. Les travaux ont été menés dans le cadre du projet PIONEER, (Prévisibilité et Incerti-
tudes de 1’OzoNe a I'Echelle Européenne et Régionale). L’objectif de ce chapitre est en particulier
de quantifier 'impact d’une initialisation du modele CHIMERE avec des analyses tridimension-
nelles sur les prévisions a court terme.

La méthode ASI (Interpolation Statistique Anisotrope) est utilisée pour produire des analyses
de champs de concentration d’ozone & 1’échelle européenne. Nous utilisons pour cela la version
continentale du modele CHIMERE. La mise en place de I'algorithme d’Interpolation Statistique &
cette échelle n’a pas présenté de difficulté supplémentaire par rapport & 1’échelle régionale (Cha-
pitre 4). Cependant, il a fallu, dans un premier temps, collecter au niveau européen un ensemble
de données d’observation. En effet, depuis le début de 1’été 2001, une interface modeles/données,
comprenant ’acquisition en temps quasi-réel de données d’ozone sur 'Europe, a été développée. Les
données d’ozone, partiellement validées nous sont gratuitement mises & disposition par une tren-
taine d’associations de surveillance de la qualité de I’air, listées en Annexe C dans les tableaux C.1
et C.2.

Ce chapitre est organisé de maniere analogue au chapitre précédent, avec premierement, une
description de la mise en place de l’algorithme d’assimilation de données (nous insisterons parti-
culierement sur les développements nouveaux par rapport & ’échelle régionale), puis une valida-
tion objective de l'algorithme (méthode du leave-one-out). Enfin, les expériences de prévision sont
présentées.
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5.1 Mise en place d’une Interpolation Statistique

5.1.1 Probléme des biais d’observation et de modélisation

L’étude statistique des écarts simulations-observations a mis en évidence un biais global. Celui-
ci englobe le biais de modélisation et le biais d’observation, qui est principalement un biais de
représentativité. Comme les concentrations moyennes simulées par le modele CHIMERE continen-
tal sont plus homogenes que celles simulées par le modele régional, la paramétrisation du biais de
modélisation en fonction du critere concentration moyenne n’est pas envisageable. La sélection des
stations est finalement la meilleure solution pour limiter les biais d’observation.

5.1.2 Choix des stations

Toutes les observations disponibles en temps réel lors de 'expérience PIONEER 2001 n’ont pas
été utilisées. En effet, nous avons sélectionné les stations, dont la représentativité est la plus proche
de celle associée & la résolution du modele, c’est & dire principalement les stations rurales. Pour
certaines grandes régions, ou il y a trés peu de stations de mesure d’ozone hors des zones urbaines,
nous avons opté pour des stations péri-urbaines, ou si ce n’était pas possible, les stations urbaines
qui donnaient des valeurs moyennes observées les plus fortes possible. Au total les observations de
232 stations sont utilisées. Leur distribution est représentée sur la figure 3.1. Cette sélection de sta-
tions a été effectuée pour limiter les erreurs de représentativité. Nous avons cherché en particulier
(1) & éviter les trop forts biais d’observation, et (2) a limiter les corrélations d’erreur d’observation.

5.1.3 Modélisation de la fonction de covariance

La méthodologie pour construire le modele de covariance hétérogene et anisotrope suit celle qui a
été exposée au chapitre 4, dans le paragraphe 4.1.2. C’est a dire que les corrélations des innovations
sont modélisées en fonction de la corrélation des concentrations d’ozone observées. Cependant, par
rapport a ’échelle régionale, la variance des innovations n’est plus supposée homogene. Cette
variance est modélisée en fonction de la variance des concentrations d’ozone observées. Autrement
dit, les variances des erreurs de modélisation et d’observation dépendent maintenant du lieu ol
elles sont estimées. Seul le rapport de la variance de ’erreur de modélisation par la variance de
I'innovation est supposé homogene. Nous rappellons que ce rapport est donné par la valeur de la
fonction de corrélation quand la corrélation des concentrations simulées est égale & 1. La fonction
de corrélation, qui est ajustée au corrélogramme, est, comme 3 1’échelle régionale la fonction fo
(proposée par I’équation 4.1. Nous avons ainsi construit sur la base de données de ’été 1999, un
modele de covariance a chaque heure de la journée.

5.2 Qualité des analyses des champs de concentrations d’ozone

Ce paragraphe est consacré a ’étude de la qualité des analyses des champs de concentrations
de 1’été 2001 & ’échelle européenne.

118



5.2 Qualité des analyses des champs de concentrations d’ozone
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F1G. 5.1 — Statistiques effectuées sur les différences entre les concentrations d’ozone observées et les valeurs
simulées par CHIMERE continental (barres pleines grises) ou analysées (barres noires vides) & 15 h UTC. Ces
statistiques sont calculées sur 232 stations de mesure européennes. a) Biais b) RMS c) Corrélation d) Erreurs
raisonnables. L’unité des concentrations est en ppb.

5.2.1 Utilisation des observations de surface
Validation Objective : le leave-one-out

Pour quantifier "apport des observations dans la représentation des champs de concentrations
d’ozone, nous utilisons la méthode du leave-one-out, exposée dans le paragraphe 4.3.1. La figure 5.1
présente les valeurs statistiques de vérification (biais, RMS, corrélation, erreur raisonnable) sous
forme d’histogrammes. Ces valeurs sont calculées sur les différences entre les concentrations jour-
nalieres d’ozone & 15 h UTC observées et les valeurs analysées, pour chacune des 232 stations.
Nous avons également, reporté sur cette figure les histogrammes, que nous avons obtenus avec les
simulations et discutées dans le paragraphe 3.4. Le tableau 5.1 donne le détail de ces statistiques.

Le biais des analyses est centré sur zéro. L’assimilation des observations permet globalement de
réduire le biais de 3.2 ppb (biais initial des simulations). En effet, les analyses se rapprochent de
la moyenne des observations. Or, comme sur la plus grande partie des stations, les concentrations
sont surestimées par le modele, I’analyse réduit les biais positifs et augmente les biais négatifs.
Environ 95% des biais d’analyse sont compris entre -5 et 5 ppb. Ces biais résiduels correspondent
approximativement & I’opposé du biais d’observation.
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FI1G. 5.2 — Modification de la RMS des différences entre simulations et observations aprés assimilation des
observations (en pourcentage) en fonction du nombre de stations entourant le point analysé dans un rayon de 100
kilométres. Le trait horizontal gris marque la moyenne sur l’ensemble des stations.

Les corrélations entre les concentrations analysées et celles observées sont pour la majeur partie
comprises entre 0.9 et 1. Elles sont systématiquement plus fortes que celles calculées entre les si-
mulations et les observations. Par rapport aux simulations, I’assimilation des observations permet
une augmentation des plus fortes corrélations de 1’ordre de 10%. Les corrélations les plus faibles,
constatées sur les stations de bord de mer ou dans les régions a topographie complexe, sont quant &
elles, augmentées de plus de 10%. La variabilité des concentrations est ainsi bien mieux représentée
par les analyses sur le Massif Central, au relief relativement peu accidenté (les corrélations sont
augmentées de 15% & 20%). En revanche, certaines corrélations, qui correspondent & des stations
situées dans les régions plus montagneuses, au pied des Pyrénées, dans les Alpes, ou alors pres des
cOtes, restent faibles.

Le pourcentage d’erreurs raisonnables se situe généralement au dessus de 95%. L’assimilation
des observations permet ainsi de réduire le nombre de ” grosses erreurs”.

Enfin, la RMS est réduite en moyenne d’environ 30%, passant d’une moyenne de 9.3 & une
moyenne de 6.9 ppb. Elle est réduite en général sur les régions les plus densément couvertes par
la mesure. Cependant, ce n’est pas toujours le cas. Ainsi, pour étudier l'influence de la densité
de stations sur la qualité de ’analyse, une expérience a été menée. Elle consiste & produire des
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TAB. 5.1 — Noms, locations et statistiques d’erreurs de comparaison analyses-observations faites sur les concen-
trations d’ozone & 15 h UTC, station par station et en moyenne sur I’été 2001. Nous avons reporté les valeurs
statistiques obtenues avec les simulations du tableau 3.3 pour le biais et la RMS : simulations/analyses. L’unité
des concentrations est en ppb.

a ©n ol 2 n ~

3 s o ] 2 s o 2
Station M o O 5] Station [ = O )
PLAN-D-AUPS 7.4/5.2 14.1/11.7 0.82 75 KOENIGSTEIN 3.1/-0.6 10.4/7.3 0.92 93
CADARACHE 2.6/-1.1 10.8/11.4 0.78 88 SPESSART -1.6/-3.7 8.4/6.6 0.95 97
COMTAT-VENAISSIN 9.1/6.3 12.4/10.2 0.86 83 FRANKENBERG -2.2/-4.2 8.3/6.0 0.96 98
AIX-PLATANES 0.1/-3.4 12.9/12.3 0.84 87 FUERTH-ODENWALD 2.8/-0.4 9.2/6.0 0.94 97
TOULON-OLIVE 1.1/0.0 11.3/9.1 0.79 90 BURG-HERZBERG -2.0/-3.7 7.6/5.4 0.96 100
NANTES-JARDIN 8.3/5.8 11.5/8.1 0.92 95 BAD-AROLSEN 1.9/-0.0 8.0/5.3 0.94 98
ANGERS-ALLARD 1.9/-2.3 7.4/4.6 0.96 100 LOECKNITZ 0.6/-0.7 5.9/4.5 0.91 98
ST-NAZAIRE-BLUM 4.1/0.7 8.6/5.6 0.90 95 GOEHLEN 5.3/3.9 8.6/6.7 0.87 96
LE-MANS-BELAIR 5.8/1.6 9.7/5.4 0.93 96 SOLLING-DASSEL 4.0/2.2 9.0/6.2 0.92 97
CHOLET-ST-EXUPERY 2.2/-1.3 7.5/4.7 0.96 98 LINGEN 0.7/-3.2 10.7/8.2 0.95 93
LAVAL 5.4/0.7 9.9/5.3 0.94 98 WURMBERG-BRAUNLAGE 3.8/1.9 7.5/5.0 0.94 100
LA-ROCHE-SUR-YON 5.2/2.4 9.5/6.5 0.91 96 NORDERNEY 1.6/-0.9 8.9/8.4 0.72 92
ST-GOBAIN-SINCENY 12.2/8.2 14.7/9.9 0.92 89 CUXHAVEN 2.1/-0.1 7.6/6.3 0.86 97
CRECY-EN-PONTHIEU -2.2/-7.5 9.7/10.5 0.91 85 JORK 2.9/0.6 6.3/5.0 0.91 97
CHATEAU-THIERRY 9.6/5.9 12.6/8.4 0.91 93 HERTEN 1.8/-1.4 9.9/7.0 0.93 95
ALBERT 3.6/-1.3 10.2/6.7 0.91 95 HUERTH 3.6/-0.5 10.1/6.9 0.94 95
FORET-DE-BROTONNE 3.6/-1.8 8.4/6.1 0.93 96 EGGEGEBIRGE 4.7/3.0 9.1/5.8 0.94 100
EVREUX-ST-MICHEL 1.5/-3.6 8.0/6.3 0.95 96 EIFEL 3.0/-1.2 7.6/5.8 0.93 98
PHARE-D-AILLY 4.6/-0.4 12.0/8.7 0.80 91 ROTHAARGEBIRGE 3.8/1.1 8.2/5.0 0.95 100
ST-ROMAIN-DE-COLBOSC 3.9/-2.2 9.3/7.2 0.89 95 NETTETAL 2.8/-0.9 9.8/7.2 0.92 95
FREMAINVILLE -0.2/-5.0 8.8/7.4 0.95 95 NIEDERZIER 1.8/-2.3 9.3/6.1 0.96 96
PRUNAY 3.5/-0.8 9.2/4.7 0.96 100 FINNENTROP 5.5/3.0 9.4/5.9 0.95 98
SAINTS 2.8/-1.0 9.0/6.4 0.91 97 SOLINGEN 0.7/-3.1 10.7/8.2 0.95 93
NOISY-SUR-OISE 1.2/-3.1 8.1/6.3 0.96 96 BORKEN-GEMEN 1.3/-1.8 8.9/6.2 0.95 96
SONCHAMP 0.6/-2.7 9.2/6.3 0.94 97 AACHEN-BURTSCHEID 0.6/-3.5 9.8/7.2 0.95 97
FONTAINEBLEAU 4.0/1.7 9.9/7.5 0.89 94 WESTEIFEL-WASCHEID 3.0/-1.3 7.6/5.6 0.93 98
MONTGE-EN-GOELE 2.1/-2.3 8.1/5.6 0.96 99 WESTERWALD-HERDORF 3.5/0.3 9.0/5.4 0.95 99
MONTPELLIER-NORD -2.6/-3.5 9.1/7.3 0.93 95 PFAELZERWALD-H. 4.2/0.1 10.0/7.0 0.92 97
MONTPELLIER-SUD -1.0/-0.6 11.3/8.6 0.87 92 NEUSTADT-STROHMARKT 15.9/13.1 18.2/14.8 0.92 61
ST-ESTEVE 1.4/-0.9 8.9/7.8 0.81 95 WESTERWALD-NEUHSL 3.5/-0.5 9.1/6.6 0.93 99
NIMES-GARDIES -4.0/-5.3 8.6/7.1 0.95 96 ALTENDEICH 0.8/-1.9 5.8/4.9 0.93 99
SAZE -1.3/-3.6 7.9/6.4 0.93 99 BRUNSBUETTEL -0.6/-3.2 6.4/5.3 0.93 99
VALLABREGUES -2.2/-4.0 9.0/7.3 0.91 94 FEHMARN -3.6/-3.3 10.8/9.0 0.53 87
NE-ALSACE 3.2/-0.9 9.7/6.3 0.94 97 ST.-PETER-ORDING -1.1/-2.9 7.3/5.8 0.90 97
VOSGES-MOYENNES 2.7/-1.4 7.0/4.3 0.97 100 GLUECKSBURG -1.7/-3.4 6.5/6.0 0.85 97
VOSGES-NORD 5.8/1.6 9.7/5.7 0.94 o8 SAARBRUECKEN 6.7/2.0 10.3/6.8 0.93 95
VOSGES-HAUTES 9.1/5.3 11.4/7.7 0.94 96 CARLSFELD 6.0/3.4 9.7/6.0 0.93 98
3FRONTIERES 5.1/0.5 11.7/6.3 0.95 97 HOYERSWERDA 2.5/-1.5 7.7/4.5 0.96 100
MULHOUSE-EST 2.1/-2.8 9.4/6.7 0.94 95 RADEBEUL-WAHNSDORF 3.9/0.5 9.0/4.3 0.96 100
COLMAR-SUD 0.2/-4.5 9.4/7.9 0.94 95 ZINNWALD 0.7/-4.0 7.9/6.3 0.94 97
STRASBOURG-OUEST 1.4/-2.7 10.0/8.6 0.92 94 FICHTELBERG 1.5/-2.0 8.2/5.8 0.92 98
MONTLUCON-HIPPODROME 0.4/-2.5 6.9/5.2 0.94 100 MITTELNDORF 6.2/1.9 10.7/5.8 0.93 98
AURILLAC-AERODROME 4.6/-0.1 8.2/5.6 0.86 o8 COLLMBERG 3.1/0.4 8.2/4.8 0.95 99
PUY-DE-DOME 2.2/-1.2 7.1/6.0 0.89 96 WERNIGERODE 4.4/2.7 7.8/5.6 0.93 99
VALS-PRES-LE-PUY 4.5/0.8 9.2/6.1 0.87 98 POUCH 3.8/1.2 8.4/5.0 0.94 99
BRENNILIS 1.4/-2.0 5.7/4.7 0.92 98 HARZGERODE 0.7/-1.6 6.6/4.4 0.96 99
GUIPRY 7.0/3.1 10.4/6.8 0.89 98 NEUHAUS 3.9/2.4 7.8/4.4 0.96 100
BREST-JEAN-MACE 0.2/-0.6 7.6/7.0 0.74 93 POSSEN 0.9/-0.8 6.2/3.4 0.97 100
RENNES-COURTEL 2.5/-2.8 7.7/6.1 0.93 98 WESTERLAND -0.3/-1.3 7.3/5.7 0.83 97
LORIENT-VARLIN 2.2/-1.4 6.8/5.3 0.91 98 DEUSELBACH 3.8/-0.8 7.2/5.2 0.94 99
GAUDONVILLE 3.0/-2.3 7.1/5.2 0.92 99 BROTJACKLRIEGEL 5.6/0.8 9.3/5.3 0.91 97
PEYRUSSE-VIEILLE 8.6/4.4 10.7/6.5 0.91 97 SCHAUINSLAND 4.3/0.0 10.0/6.0 0.94 97
ALBI-CANTEPAU 10.1/6.4 12.3/8.4 0.89 91 WALDHOF -0.1/-3.0 7.2/6.6 0.92 94
BELESTA-EN-LAURAGAIS 4.3/-1.2 8.8/5.8 0.89 100 BASSUM 6.0/2.7 10.9/8.3 0.85 94
REVIN 2.9/-2.2 8.7/5.9 0.94 99 GITTRUP 4.5/1.9 9.7/5.8 0.94 97
ST-PARRES 3.3/-0.0 8.0/5.2 0.93 99 REGNITZLOSAU 0.9/-2.0 7.7/5.2 0.94 100
REIMS-VAL-DE-MURIGNY 6.9/2.4 10.4/6.1 0.93 98 UECKERMUENDE 0.4/-0.2 6.3/5.0 0.88 98
HALLUIN 7.1/5.5 12.7/9.4 0.91 91 ZINGST -2.4/-1.6 10.8/9.0 0.40 89
CHAMBORD 0.8/-1.6 9.2/6.2 0.91 96 SCHMUECKE 3.2/1.3 7.3/4.0 0.96 100
ORLEANS-LA-SOURCE 0.0/-2.5 7.8/5.2 0.95 100 NEUGLOBSOW 3.5/1.6 9.0/6.1 0.86 96
TOURS-DAMES 0.8/-2.0 9.0/6.8 0.91 96 LUECKENDORF 11.2/7.5 13.2/9.0 0.91 94
BOURGES-LEBLANC -0.5/-2.6 7.3/5.4 0.94 98 LEINEFELDE -0.2/-2.0 6.7/4.3 0.96 100
CHARTRES-FULBERT -0.1/-4.1 8.1/6.9 0.95 94 MELPITZ 0.8/-2.0 9.4/6.4 0.91 97
CHATEAUROUX-SUD 0.2/-1.8 7.8/5.2 0.93 97 HELGOLAND 5.6/3.8 9.4/7.1 0.84 94
AIRVAULT 1.5/-0.9 6.6/3.9 0.97 100 LEHNMUEHLE 4.9/1.3 8.5/5.6 0.93 98
CHIZE -1.4/-3.7 7.6/5.5 0.97 98 AUKRUG 2.2/0.3 5.8/4.4 0.92 100
LA-ROCHELLE-AYTRE 0.4/-1.8 9.0/6.7 0.90 95 FALKENBERG 0.9/-2.3 6.3/4.6 0.95 99
L-ISLE-D-ESPAGNAC 1.3/-1.5 7.4/5.2 0.93 98 SCHORFHEIDE 0.9/-1.5 7.0/4.7 0.94 100
POITIERS-CHASSENEUIL 0.8/-1.4 7.5/5.0 0.95 98 ASTON-HILL 2.3/0.8 7.8/5.3 0.88 97
NIORT-JEAN-ZAY 4.1/2.1 8.3/5.0 0.95 97 SOMERTON -1.5/-3.8 8.7/7.8 0.84 94
COGNAC 3.5/1.3 8.0/4.2 0.96 100 LADYBOWER 0.1/-1.6 5.7/6.1 0.86 100
FLOIRAC 5.3/2.1 9.2/7.0 0.90 99 LOUGH-NAVAR 3.1/1.9 7.4/6.9 0.81 94
LE-TEMPLE -0.1/-3.7 10.4/9.6 0.81 88 SIBTON 1.1/1.7 9.4/8.3 0.72 90
PAU-LE-HAMEAU 6.9/2.7 9.5/6.6 0.84 98 WICKEN-FEN 1.8/1.5 7.9/6.7 0.89 96
BIARRITZ 3.3/-0.4 9.6/8.2 0.76 93 NARBERTH 1.9/0.1 8.0/7.2 0.77 93
IRATY 7.7/3.6 10.8/8.2 0.63 91 LULLINGTON-HEATH -2.7/-3.5 10.5/10.4 0.70 90
DIJON-DAIX 4.0/-0.1 11.9/9.3 0.84 97 HIGH-MUFFLES -1.7/-2.4 8.3/6.2 0.86 98
ST-BRISSON 7.5/4.4 10.4/7.5 0.89 95 ESKDALEMUIR 5.7/3.8 7.9/6.2 0.87 99
CHALON-HILAIRE 7.5/2.6 11.5/7.7 0.90 92 HARWELL 2.5/1.5 11.1/9.0 0.81 93
MONTCEAU-LES-MINES 8.0/3.9 12.3/7.9 0.92 94 YARNER-WOOD 1.5/-0.6 6.2/5.4 0.90 97
MACON-CHAMPLEVERT 5.1/-0.5 10.2/5.9 0.94 98 GLAZEBURY 5.2/4.5 9.2/8.7 0.82 91
VALENCE-SUD 7.6/3.2 12.4/7.7 0.90 93 BUSH-ESTATE 1.4/-1.7 6.4/5.8 0.78 97
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TAB. 5.2 — Suite du tableau 5.1.

] © 2 2] [+
[2]

2 3 0 2 2 b= 0 2
Station [ ~ O ) Station [ m O =
CHARAVINES 6.4/1.2 11.1/6.5 0.91 95 BOTTESFORD -3.8/-5.7 9.6/9.3 0.86 90
ST-ETIENNE-COUBERTIN 2.4/-2.1 13.5/10.9 0.86 85 ROCHESTER -3.0/-3.4 11.9/11.0 0.62 84
DIEME 2.4/-2.4 11.5/9.1 0.88 92 REDCAR 0.7/0.7 8.8/6.6 0.80 96
ANNEMASSE-GAILLARD 3.2/-2.5 10.8/8.0 0.92 92 NL-934 3.1/0.8 8.1/6.3 0.84 96
ANNECY-NOVEL 6.7/1.7 10.5/5.8 0.93 99 NL-538 2.4/1.7 7.5/5.0 0.92 100
CHAMBERY-LE-HAUT 6.6/1.7 12.3/7.2 0.91 96 NL-107 4.4/0.4 10.1/4.9 0.97 99
ROCHES-DE-CONDRIEU 2.4/-0.7 9.4/7.7 0.90 93 NL-918 3.9/0.9 8.3/5.3 0.92 99
ALENCON 3.0/-2.4 8.0/5.6 0.93 98 NL-913 4.5/1.4 8.1/5.2 0.90 98
LISIEUX 12.2/6.7 14.8/9.3 0.92 90 NL-318 -1.2/-1.9 9.1/6.3 0.91 95
OUISTREHAM 16.6/11.3 19.5/13.4 0.80 76 NL-235 6.1/4.0 11.3/7.6 0.93 95
RANVILLE 14.8/9.1 17.6/11.4 0.83 81 NL-230 6.8/3.1 12.7/7.3 0.94 95
CHERBOURG 5.8/2.1 11.2/8.5 0.49 96 NL-227 5.3/1.2 11.0/5.3 0.96 98
FORST 4.5/0.8 8.2/4.6 0.94 100 NL-722 6.5/3.1 11.6/6.4 0.94 97
WITTENBERGE 2.1/-0.4 5.9/3.9 0.95 100 NL-724 4.3/1.2 9.2/5.5 0.95 98
PREMNITZ 0.4/-2.6 6.0/4.8 0.95 100 NL-818 4.3/0.8 9.9/5.6 0.91 97
PRENZLAU 0.8/-1.1 6.0/4.8 0.91 98 NL-301 -8.2/-8.7 14.0/12.0 0.90 82
NAUEN 6.3/4.1 11.1/9.0 0.80 95 NL-232 3.5/-0.5 10.0/5.5 0.96 99
BERLIN-MARIENFELDE 2.0/-0.9 6.9/4.0 0.96 99 NL-633 0.3/-0.8 9.7/6.6 0.89 95
BERLIN-FR.HAFEN 4.7/2.4 8.6/5.0 0.94 97 PAYERNE 2.0/-1.4 7.4/5.3 0.94 98
WIESLOCH 8.3/5.3 11.5/7.3 0.96 95 CHAUMONT 4.4/1.5 9.1/5.5 0.94 a7
WEIL-AM-RHEIN 3.7/-0.9 13.2/8.9 0.89 90 JUNGFRAUJOCH -0.0/-4.2 6.8/7.9 0.68 96
WELZHEIMER-WALD 1.9/-0.5 9.6/6.2 0.95 98 LAEGEREN 6.2/3.0 9.3/5.9 0.96 98
SCHWARZWAL-SUED 4.3/-0.1 10.3/5.5 0.96 98 RIGI 3.6/-0.0 9.8/7.2 0.88 93
FREUDENSTADT 2.6/-0.8 8.0/6.1 0.94 98 TAENIKON 3.5/-0.2 9.2/4.8 0.96 100
KONSTANZ 7.3/3.4 11.7/6.6 0.94 96 MAGADINO 9.6/4.5 16.1/13.2 0.69 75
BADEN-BADEN -1.9/-6.2 9.5/9.2 0.95 89 DAVOS 8.0/2.7 10.8/6.7 0.77 97
SCHWAEBISCHE-ALB -1.3/-5.4 8.0/7.5 0.95 97 PARMA-CITTADELLA 10.6/5.1 15.6/11.0 0.77 87
BAD-WALDSEE 4.6/0.7 8.6/4.4 0.95 100 MODENA-20-SETTEMBRE 2.5/-4.9 12.6/9.8 0.91 87
NEUSTADT-A.D.DONAU 0.7/-4.0 8.1/6.6 0.94 98 BOLOGNA-CUCCOLINO 13.4/8.3 20.1/18.6 0.50 54
BAD-REICHENHALL 11.5/6.7 14.2/9.1 0.89 89 GHERARDI -1.6/-7.7 15.4/16.0 0.58 68
GARM.-PART.-WANK 5.4/-0.3 8.9/5.0 0.90 100 COTIGNOLA 2.5/0.0 14.1/11.7 0.79 85
BREMERHAVEN 7.8/5.4 11.6/9.5 0.83 88 FORLI-GIARDINI 4.7/-1.8 10.1/7.5 0.88 92
GREBENAU 0.5/-1.0 7.3/4.1 0.96 100 RIMINI-RICCIONE 10.7/8.4 14.8/12.6 0.68 82
WITZENHAUSEN -3.1/-4.8 8.1/7.0 0.96 100 CASTEL-SAN-GIOVANNI 6.8/-0.1 13.8/8.9 0.85 89
MOYENNES 3.2/0.0 9.3/6.9 0.90 95

analyses en n’utilisant que 75%, 50% ou 25% des séries estivales d’observations disponibles (les
observations retenues sont selectionnées au hasard parmi les 232 séries). Les analyses sont ensuite
comparées aux mesures non utilisées (en leave-one-out). Nous distinguons parmi ces mesures, celles
qui constituent les seules observations dans un rayon de 100 km, celles qui sont effectuées a4 moins
de 100 km d’une, deux, puis trois, etc, autres mesures.

La figure 5.2 montre le pourcentage de modification de la RMS, engendrée par 1’assimilation
des observations, en fonction du nombre de stations entourant le point analysé dans un rayon de
100 km. Nous avons calculé & chaque expérience, quand 25%, 50%, 75% ou 100% des stations
sont utilisées, le pourcentage moyen de modification de la RMS, celui-ci prend respectivement les
valeurs, -17%, -23%, -26%, -28%. Ceci suggere que globalement, plus le nombre de stations est
grand, plus la RMS est réduite. Dans chaque cas, nous notons que, méme en des points éloignés,
ou les stations les plus proches sont a plus de 100 kilometres (cas nombre de stations nul), la RMS
peut étre réduite de 10 & 20%. Nous remarquons également que les scores sont trés variables d’une
station & une autre. En général, plus le nombre de stations entourant le point analysé est grand,
plus la RMS est réduite. Cependant ce n’est pas toujours le cas. Certaines stations détériorent
méme les analyses, mais ceci reste assez rare. Ces cas apparaissent lorsque le nombre de stations
est faible (1, 2, 3 stations & moins de 100 km). Le probléme provient du biais. En effet, celui-ci est
localement corrigé en fonction de I’écart moyen des différences simulations-observations constatées
sur les stations environnantes. Plus le nombre de stations est faible, plus une mesure trés perturbée
par des effets locaux, au biais d’observation fort, peut avoir de I’influence dans ’interpolation aux
points analysés les plus proches, et ainsi détériorer les analyses. La RMS est généralement réduite
de 10 & 50%, les plus fortes réductions de la RMS étant constatées sur les points souvent les plus
entourés de stations de mesure.
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5.2 Qualité des analyses des champs de concentrations d’ozone

Cycle diurne moyen [O,], 2001 Cycle diurne moyen [O,], 2001
Stations Urbaines Stations Rurales
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F1G. 5.3 — Profils diurnes moyens des concentrations d’ozone observées et analysées sur les stations urbaines et
sur les stations rurales. Les analyses sont produites & partir des simulations du modéle CHIMERE continental et
des observations de surface a l’aide de la méthode ASI. L’unité des concentrations est en ppb, celle de l’heure en
urTcC.

Les cycles diurnes

Les analyses sont produites a chaque heure de la journée. Pour donner une idée des perfor-
mances de la méthode ASI sur un cycle diurne, nous présentons sur la figure 5.3 les résultats
d’une comparaison entre le cycle diurne moyen observé et le cycle diurne moyen analysé sur les
stations urbaines ou les stations rurales. Cette figure est & comparer avec la figure 3.8. Alors que
les simulations surestiment le cycle diurne, les analyses le représentent tres correctement.

Les profils temporels

Pour illustrer quelques analyses des concentrations, nous présentons sur la figure 5.4 des séries
temporelles des concentrations d’ozone observées et analysées & 15 h UTC du 1°" Mai au 31
aoit 2001. Toutes les observations sont utilisées pour produire les analyses (pas de leave-one-
out). Nous reportons également les valeurs simulées par le modele continental que nous avons
déja commentées au chapitre 3. Globalement, les analyses représentent mieux les variations des
concentrations d’ozone que les simulations. Les surestimations du mois de mai sont tres bien
corrigées. Les problemes de représentativité, constatés sur la station NANTES-JARDIN, sont un
peu réduits (le biais passe de 8.3 ppb & de 5.0 pbb). Les épisodes de fin Juillet, et de fin aofit
sont plus correctement reproduits par les analyses que par les simulations brutes sur ’ensemble
des stations. En revanche, sur la station SAINTS, le pic dépassant 100 ppb n’est pas corrigé, nous
verrons dans la suite, que ceci est di au caracteére trop localisé du panache urbain.

5.2.2 Utilisation des observations d’altitude de la campagne ESQUIF

De la méme maniere qu’au Chapitre 4, nous utilisons les données aéroportées de la campagne
ESQUIF pour controler la qualité des analyses en altitude. La figure 5.5 présente les résultats de
la comparaison des concentrations observées, simulées et analysées en terme de RMS et d’écart
type (STD). La RMS n’est pas systématiquement réduite, cependant ces résultats indiquent que
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03 [ppb]

03 [ppb]

03 [ppb]

03 [ppb]

03 [ppb]

NANTES-JARDIN 47.22 N, -1.54 E moyenne (obs): 39.34, biais: 8.30 , rms: 11.50

Analyse biais: 5.00 , rms: 7.10
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F1G. 5.4 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe pointillées), simulées par le modéle
continental (coube grise) et analysées (courbe noire) & 15 h UTC, du 1°" Mai au 31 aodt 2001. L’unité des
concentrations est en ppb
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5.8 Application a la prévision

l’assimilation des observations de surface a tout de méme un impact positif non négligeagle sur
les analyses en altitude. Les cas ou la RMS est réduite correspond & une correction d’erreurs de
grande échelle, comme des erreurs sur les concentrations de fond. En revanche, la STD n’est pas
réduite, montrant que I'impact de 'introduction des observations de surface se traduit uniquement
par une réduction du biais du modele.

a) b)

Open bars: simulation Open bars: simulation
Black bars: analyses Black bars: analyses
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F1G. 5.5 — RMS des différences constatées entre les mesures d’ozone effectuées par les avions de la campagnes
ESQUIF, et les simulations de CHIMERE continental (niveau 2 ou 3) ou les analyses. Les barres vides corres-
pondent auzx simulations brutes. Les barres pleines auz analyses. L’unité de la RMS est en ppb. Di pour DIMONA.
Ar pour ARAT. Le vol Di_990717A correspond au vol DIMONA effectué le 17 Juillet 1999 le matin. A pour matin,
B pour aprés-mids.

Enfin, la figure 5.6 donne la série temporelle des concentrations d’ozone mesurées toutes les
minutes par TARAT pendant la POI du 29 Juillet 1999 dans 'aprés-midi. Méme si les structures
les plus fines du polluant ne sont pas plus résolues par ’analyse que par les simulations brutes, le
champ de concentration est en moyenne mieux représenté. Les observations de surface permettent
de réduire le biais de 10 ppb dans le panache de ’agglomération.

5.3 Application a la prévision

5.3.1 Une série d’expériences en temps réel
L’expérience POLLUX

Depuis 1996, 'TPSL (LMD, SA) est activement engagé dans la prévision de la pollution at-
mosphérique. La premiere expérience de prévision en temps réel, POLLUX, a été menée en col-
laboration avec AIRPARIF, soutenu par ’Agence de ’Environnement et de Maitrise de I’Ener-
gie (ADEME) dans le cadre du programme de recherche PRIMEQUAL (1996) du Ministére de
I’Aménagement du Territoire et de ’environnement. Durant 1’été 1998, un serveur internet, des-
tiné & un usage scientifique, et non a un usage opérationnel ou a une lecture grand public, proposait
la visualisation des prévisions du modele CHIMERE & trois jours des concentrations d’ozone et
de dioxyde d’azote. A 1’époque, le modele CHIMERE simulait les concentrations moyennes des
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F1G. 5.6 — Série temporelle des concentrations d’ozone mesurées par ’ARAT pendant la POI du 29 Juillet 1999
dans l’aprés-midi. Les observations ont été moynnées toutes les dix minutes. L’unité des concentrations est en ppb,
celle de l’heure en UTC.

polluants dans 10 boites sur la région d’lle-de-France. Les flux de polluants arrivant en amont
de la région étaient calculés & 1’aide d’un modele de rétrotrajectoires et d’'un modele statitique
statistique, opérationnel sur ’Europe de I’Ouest [Vautard et al., 2001]. Le systéme était forcé par
les données du CEPMMT. Ces premieres expériences en temps réel ont mis en évidence deux
problemes majeurs : la mauvaise prise en compte des conditions aux limites et le transport de
lerreur de prévision.

Le premier probleme a été résolu par une approche de modeles grille emboités a différentes
résolutions : le systeme CHIMERE multi-échelles est né. Le deuxiéme a motivé le travail de thése
exposé dans ce document.

Les cas du 29 et du 30 Juillet 1999 sont le résultat d’un probleme di aux conditions aux limites,
et d’'une accumulation d’erreur de prévision. La figure 5.7 présente des simulations de la version
régionale 200102 du modele CHIMERE centré sur Paris (version antérieure & celle présentée dans
ce document), forcée aux limites par la version 200102 du modele continental. Le modele est forcé
par les prévisions météorologiques du CEPMMT & 6 heures (qui correspondent aux first guesses ou
premieres ébauches). Les simulations de CHIMERE, présentées sur cette figure, sont consécutives,
ce qui signifie que les simulations du 29 Juillet servent de conditions initiales aux prévisions du
30 Juillet (& minuit). La figure 5.7.a. présente les concentrations d’ozone pour le 29 Juillet 1999 &
15 h UTC. Ce jour-la, un temps sec et ensoleillé, associé a une absence de vent (environ 2 m.s™1)
et & des températures élevées (plus de 30°C), persiste en région d’Ile-de-France. Le modele CHI-
MERE simule un panache au sud-ouest de Paris. Il sous-estime de plus de 10 ppb les concentrations
d’ozone sur tout le domaine. Cette sous-estimation est due & une sous-estimation des conditions
aux limites du domaine régional. L’erreur est issue du modele continental. Sans aucune correction
des champs de concentrations d’ozone & ’échelle continentale, le modeéle sous-estime encore plus les
concentrations d’ozone le lendemain, et particulierement au nord-ouest de Paris. La figure 5.7.b.
montre la simulation pour le 30 Juillet 1999 & 15 hUTC. La situation météorologique n’a pas évolué
par rapport au jour précédent. Comme les masses d’air stagnent dans le Nord de la France, les
erreurs de la veille s’accumulent et s’ajoutent aux erreurs du jour méme, et le modele sous-estime
cette fois-ci les concentrations d’ozone de plus de 25 ppb. Ainsi, si 'erreur commise par le modele
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Surface O3 Simulation Lev. 1 for 19990729 at 15 UTC Surface O3 Simulation Lev. 1 for 19990730 at 15 UTC

a) b)

F1G. 5.7 — Simulations (contours gris) des concentrations d’ozone par le modéle CHIMERE régional centré sur
U’Ile-de-France dans sa couche de surface pour a) le 29 Juillet 1999, et b) le 30 Juillet 1999, a 15 h UTC. Les
nombres noirs indiquent la valeur de quelques observations de surface. Les points noirs représentent ’ensemble des
stations utilisées dans les analyses. Paris est identifié par une ligne gris foncé, située au centre de la carte. Les
cours de la Seine et de la Marne sont également représentés. L’ unité des concentrations est en ppb.

n’est pas corrigée & temps, elle se propage et perturbe la prévision du lendemain.

De maniére générale, il a été noté que les modeles de chimie-transport européens ont tendance
& sous-estimer les concentrations d’ozone lors des épisode de fortes chaleurs (dépassant 30°C).
Ces erreurs sont, encore aujourd’hui, tres mal comprises par ’ensemble de la communauté scien-
tifique. Il est soupgonné que des émissions (anthropiques ou biogéniques), liées & une quelconque
évaporation, ne sont pas prises en compte.

L’expérience EUROPOLLUX

En 2000, le systeme CHIMERE multi-échelles, décrit dans le paragraphe 3.1, est testé en temps
réel via le projet EUROPOLLUX, soutenu par ’ADEME et Elf Aquitaine. L’expérience est mené
4 IPSL en collaboration avec Météo-France, AIRPARIF et ’ASPA (AASQA en Alsace). Elle est
destinée & étudier la prévisibilté de la pollution photo-oxydante & différentes échelles spatiales. Le
modele CHIMERE continental force des modeles régionaux de plus grande résolution, centrés sur
I'Tle-de-France et sur I’Alsace. Le modele est, cette fois-ci, forcé soit par les prévisions du CEPMMT
(et pas par les first guesses), soit par celles du modeéle ARPEGE (Météo-France). Un serveur in-
ternet propose : les prévisions de CHIMERE & trois jours des concentrations d’ozone et de dioxyde
d’azote a ’échelle européenne, avec la possibilité de zoomer sur les deux régions précédemment
citées, et les comparaisons entre valeurs prévues et observées.(Quelques résultats sont accessibles
actuellement sur le site internet http ://euler.lmd.polytechnique.fr /europollux/.)

Pour la premiere fois, une Interpolation Statistique est testée pour produire des analyses de
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champs de concentration d’ozone sur la région d’Tle-de-France et & I’échelle continentale. Les ana-
lyses de la veille sont mises & disposition chaque jour en fin de matinée. Nous ne disposions &
I’époque que d’une cinquantaine d’observations par jour. Ces observations nous étaient gratuite-
ment mises & disposition par les associations pour la surveillance de la qualité de ’air suivantes :
AIRMARAIX (PROVENCE), AIRPARIF (lle-de-France), ATMOAUVERGNE (Auvergne), AIR
NORMAND (Haute Normandie), AIR PAYS DE LA LOIRE (Pays de La Loire), ASQAP (Pi-
cardie), AIR LANGUEDOC-ROUSSILLON (Languedoc Roussillon), ASPA (Alsace-Vosges), NA-
BEL/SAEFL (Suisse), LML (Pays Bas), DETR (Royaume Uni).

Ces expériences en temps réel nous ont permis, jour apres jour, d’observer la pertinence des
approches et des modeles utilisés et de les améliorer en fonction des résultats. Elles ont été
déterminantes pour définir les axes de développements du systeme CHIMERE.

Le projet PIONEER. (Prévisibilté et Incertitudes de 1’0OzoNe a I’Echelle Européenne
et Régionale)

Le projet PIONEER, soutenu par TADEME, le PNCA (Programme National de recherche sur
la Chimie Atmosphérique), et TOTALFINAELF, est destiné & évaluer l'incertitude des prévisions
d’ozone & différentes échelles spatiales. Ainsi, depuis 2001, les modeles CHIMERE et MOCAGE
[Peuch et al., 1999] sont utilisés simultanément afin de tester les prévisions d’ozone, évaluer I'in-
certitude sur ces prévisions, valider indépendamment les modeles, et initier une comparaison entre
les modeéles pour analyser et éventuellement expliquer les différences. Ce projet inclut aussi la
mise en place d’une interface modeles/observations comprenant 'acquisition en temps quasi-réel
de données d’ozone sur I’Europe et leur intégration dans un processus d’assimilation de données
produisant des champs initiaux et des analyses d’ozone. Depuis 1’été 2001, une plate-forme multi-
modele de prévision de 1’ozone sur ’europe en temps réel est développée & I'IPSL, en collaboration
avec Météo-France et le Laboratoire Interuniversitaire des Systémes Atmosphériques (LISA). Un
serveur internet, dont I’adresse est http ://euler.lmd.polytechnique.fr/pioneer/, est opérationnel
tous les jours. Il fournit des prévisions de maxima et des valeurs horaires sur ’Europe de ’Ouest
et sur trois régions francaises (Ile-de-France, 1’Alsace, et la région de Fos Berre-Marseille) a ’aide
des modeles CHIMERE et MOCAGE; des prévisions d’incertitude sur ces mémes prévisions, avec
notamment des probabilités de dépassement du seuil d’information et de recommandation concer-
nant ’ozone (90 ppb); une cartographie & 1’échelle européenne de 'ozone effectuée chaque jour
pour la veille & 15h UTC & partir des sorties de CHIMERE continental et des données que nous
recevons de plusieurs associations francaises et étrangeres (UK, Allemagne, Suisse, Pays-Bas, Ita-
lie) ; une cartographie horaire sur I'Ile-de-France en collaboration avec AIRPARIF ; des graphes de
vérification des prévisions sur ’ensemble des stations.

Ce travail de thése a principalement porté sur la mise en place de l'interface modeéles/données
et de ’algorithme d’assimilation de données. Durant 1’été 2001, une expérience d’assimilation en
continu a été menée. Cette exprérience a consisté & initialiser le modele continental de prévision
chaque jour a partir des analyses de la veille. L’objectif était de quantifier I’apport d’une assimila-
tion des observations en continu & la qualité des prévisions. Nous présentons dans la suite quelques
résultats concernant ces derniers points.
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5.3.2 Cartographie en quasi temps réel

Depuis 1’été 2001, nous recevons chaque jour les données horaires de la veille concernant les
observations des concentrations d’ozone, de monoxyde d’azote et de dioxyde d’azote de plusieurs
réseaux frangais et étrangers (UK, Allemagne, Suisse, Pays-Bas, Italie) par mail, par fip, ou via
internet. Les données d’ozone, regues avant 10 LT (heure locale), sont utilisées pour produire &
I’aide des sorties de CHIMERE, des analyses des concentrations d’ozone de la veille 4 15 h UTC, a
I’échelle régionale, et continentale. Elles sont généralement disponibles en fin de matinée, vers 11 h
LT. Quelques cas intéressants sont maintenant décrits, les analyses météorologiques associées aux
cas présentés sont données en Annexe D. Ils correspondent aux épisodes pour lesquels le modele
CHIMERE prévoit des fortes concentrations d’ozone. Nous comparons les prévisions d’ozone et les
analyses aux situations effectivement observées, les analyses étant produites a ’aide de la méthode
ASIL

Cas du 30 Juillet au 2 aoiit 2001

L’épisode de pollution photochimique de fin juillet 2001 est un épisode long qui s’étend du
25 Juillet au 2 aofit sur la France, 'ozone étant ensuite évacué a 1’Ouest vers ’Allemagne. Les
figures 5.8, 5.9 et 5.10, présentent respectivement les simulations de CHIMERE continental des
concentrations d’ozone en surface du 30 Juillet au 2 Aolt 2001, les valeurs observées et analysées
correspondantes & 15 h UTC.

Le 30 Juillet 2001, des conditions anticicloniques sont établies sur l’ensemble du territoire
francais avec la présence d’une dorsale d’altitude et le prolongement de ’anticyclone des Acores en
surface [Météo.Hebdo, 2001]. Des températures maximales trés élevées sont observées sur la quasi-
totalité du pays (de l'ordre de 30-35°C). Un bas géopotentiel au sud du Portugal engendre des
remontées de cirrus parfois denses et d’altocumulus sur ’Aquitaine. Les structures de concentra-
tion d’ozone simulées par le modele CHIMERE sont en tres bon accord avec celles observées, avec
des concentrations élevées partout en France, mais moins fortes sur la région Aquitaine jusqu’au
centre du pays a cause de la présence de nuages. Des concentrations beaucoup plus faibles sont
simulées et observées au Nord de la France & cause de la présence d’un front froid qui longe la
cOte Nord. Toutefois, une surestimation significative de la simulation est & noter vers 'estuaire de
le Loire et au Nord-Ouest de I'Italie, ainsi qu’une sous-estimation dans la région de Cologne. En
dehors de ces régions ou les erreurs sont comprises entre 5 ppb et 15 ppb, les concentrations sont,
sur la majeure partie des stations, correctes a moins de 5 ppb pres. Les analyses respectent les forts
gradients au Nord du pays et montrent des concentrations plus faibles sur la partie Centre et Sud-
Ouest du pays. Les sous-estimations sont bien corrigées dans la région de Cologne. En revanche, les
plus fortes concentrations, dépassant 90 ppb ne sont pas représentées par les analyses, ce qui n’est
pas étonnant vu leur caracteére trés localisé (comme par exemple sur 2 stations au Nord-Ouest de
Paris).

La situation météorologique est similaire le 31 Juillet 2001, cependant des nuages bas advectés
par le courant maritime alimentent en journée le littoral, principalement sur le nord du Finistere
et le Pas-de-Calais. Une forte canicule affecte les régions méridionales, et il n’est pas rare de voir
la température dépasser les 37°C. Les concentrations d’ozone et leurs forts gradients sont tres bien
représentées par le modele. Une faible correction, inférieure & 5 ppb, est effectuée sur la majeure
partie du domaine européen. Seule une sous-estimation des concentrations est corrigée de plus de
5 ppb au centre de I’Allemagne. Les plus fortes concentrations sont mieux reproduites, excepté sur
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Simulation Pollutant: O3 / ppb Layer: 1 Date: 2001073015 Simulation Pollutant: O3 / ppb Layer: 1 Date: 2001073115
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Fi1c. 5.8 — Simulations de CHIMERE continental des concentrations d’ozone en surface du 30 Juillet au 2 Aotit
2001 ¢ 15 h UTC. a) 30/07/2001 b) 31/07/2001 c) 01/08/2001 d) 02/08/2001. L’unité des concentrations est en

ppb.

la station SAINTS preés de Paris car le pic mesuré par cette station est trés localisé et non détecté
par d’autres stations.

Le 1°7 aoft, les conditions restent anticycloniques en surface, cependant la goutte froide présente
sur le Portugal remonte vers le golfe de Gascogne apportant une dégradation orageuse dans la
nuit sur les régions proches de I’Atlantique. Les nuages bas se dissipent sous l'effet conjugué de
I’évolution diurne et du flux orienté & ’est. L’impact de ces nuages bas, mal prévus par le modele
météorologique, est aussi mal représenté par le modele CHIMERE. Dans ce cas, la photochimie
n’est pas assez frénée sur 1’Ouest de la France. Le modele CHIMERE surestime alors de plus de 5
ppb les concentrations d’ozone sur cette partie, ce que I’Interpolation Statistique permet de corri-
ger efficacement.

Le 2 aofit, un talweg atlantique d’altitude péneétre la fagade ouest de la France. Il s’accompagne
en surface d’un minimum dépressionnaire qui circule sur le quart nord-ouest. La frontogenese en-
gendrée provoque de nombreux foyers orageux qui épargnent toutefois les régions méridionales.
Le modele CHIMERE accentue trop les gradients de concentrations du Centre de la France vers
Pest, et surestime fortement (de plus de 25 ppb) les concentrations d’ozone du Nord de la France
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Observations Pollutant: 03 / ppb Date: 2001073015 Observations Pollutant: O3 / ppb Date: 2001073115
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F1G. 5.9 — Observations des concentrations d’ozone en surface du 30 Juillet au 2 Aodit 2001 & 15 h UTC. a)
30/07/2001 b) 31/07/2001 c) 01/08/2001 d) 02/08/2001. L’unité des concentrations est en ppb.

jusqu’aux Pays Bas. Les analyses améliorent visiblement la représentation des concentrations du
polluant. Durant les jours qui suivent, la ”bulle” de pollution est transportée vers 1’est, les concen-
trations sont atténuées (de I’ordre de 70 ppb), laissant la France sous de faibles concentrations (25
ppb), dues & des précipitations ou & la présence de nuages sur la majeure partie du pays.

Cas du 28 Juillet au 2 aoiit 2002

L’épisode de fin Juillet, début aofit 2002 est un épisode tres intéressant, car contrairement au
cas présenté ci-dessus, les simulations et les analyses montrent de fortes différences, qui se répetent
de jour en jour. Les figures 5.11, 5.12 et 5.13, présentent respectivement les simulations de CHI-
MERE continental des concentrations d’ozone en surface du 28 Juillet au 2 Aout 2002, les valeurs
observées et analysées correspondantes.

Le 28 Juillet, la France se situe dans une situation de col en altitude, entre des flux cyclo-
niques orientés au sud-ouest sur la Bretagne et au nord-est sur le Sud-Est du pays [Météo.Hebdo,
2002]. La circulation de talwegs engendre une instabilité orageuse sur les Cévennes et les Alpes. Le
déclenchement d’orages est favorisé par un marais barométrique en surface. Le courant océanique
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Analyse Pollutant: O3 / ppb Layer: 1 Date: 2001073015 Analyse Pollutant: O3 / ppb Layer: 1 Date: 2001073115
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F1G. 5.10 — Analyses des concentrations d’ozone en surface du 30 Juillet au 2 Aoiit 2001 & 15 h UTC, obtenues
(par la méthode ASI) & partir des simulations de CHIMERE continental et des observations de la figure 5.9. a)
30/07/2001 b) 31/07/2001 c) 01/08/2001 d) 02/08/2001. L’unité des concentrations est en ppb.

advecte beaucoup d’humidité des basses couches du Pays Basque au Tarn sous forme de stratus.
Surmontés de nuages d’altitude, des nuages bas s’étendent également le matin du Finistere au
Calvados. Quelques altocumulus instables circulent sur la facade ouest du pays ainsi qu’a ’est du
Rhone. Le ciel est ainsi trés nuageux sur le Comté nigois. Hormis sur le Finistere ou les entrées
maritimes perdurent toute la journée, les nuages disparaissent au fil de la matinée alors qu’un
temps tres chaud et ensoleillé se généralise. L’apres-midi, la canicule envahit le pays, a 'exception
du littoral de la Manche et de I’Atlantique. Pendant que des entrées maritimes affectent les cotes
du Languedoc-Roussillon, des orages se développent sur les Alpes du Sud puis sur les Cévennes,
apportant localement de fortes précipitations. En allemagne et en Suisse, des cumulus sont ob-
servés dans la journée. Ces situations nuageuses et orageuses affectent le cycle diurne de 1’ozone,
en réduisant les taux de photolyse. A 15 h UTC, de fortes surestimations, de plus de 15 ppb sont
constatées sur la Normandie, I’Alsace et a ’ouest de ’Allemagne. En effet, le modele simule des
concentrations comprises entre 65 et 75 ppb sur 'ouest de Allemagne, alors que des concentrations
de 'ordre de 55 a 60 ppb sont observées. Globalement, le modele CHIMERE surestime les concen-
trations entre 5 et 15 ppb sur ’ensemble de 'Europe. Les simulations et les analyses montrent de
grandes différences.
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Surface O3 Simulation for 20020728 15HUT
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F1G. 5.11 — Simulations de CHIMERE continental des concentrations d’ozone en surface du 28 au 31 Juillet 2002
4 15 h UTC. a) 28/07/2002 b) 29/07/2002 c) 30/07/2002 d) 31/07/2002. L’unité des concentrations est en ppb.

Le 29 Juillet, la France reste sous 'influence du col d’altitude, associé a ’arrivée d’une pseudo-
limite froide en surface (i.e. un front froid peu marqué) sur la cote atlantique. Le passage de talwegs
déclenche encore une activité orageuse sur la fagade atlantique, le Massif central et le Sud-Est, tan-
dis que la canicule touche presque la globalité du pays. A I'ouest de I’Allemagne, et sur ’Alsace
des cumulus sont observés. Les concentrations d’ozone sont alors encore surestimées sur ces régions
(CHIMERE simule environ 85 ppb au lieu de 70 ppb). L’Interpolation Statistique permet de corri-
ger considérablement ces erreurs, cependant les concentrations sont un peu trop diminuées a ’est
de la Belgique, et dans le Nord de la France.

Le 30 Juillet, un talweg d’altitude aborde la Bretagne ’apres-midi, a ’avant d’une goutte froide
centrée a 'ouest de I'Irlande. Affectant d’abord I’Ouest du pays, de forts orages s’étendent aux
régions de ’Est (de la baie de la Somme au Nivernais, des foyers se multiplient des frontieres du
Nord-Est & la Provence et au Midi-Pyrénées). Une forte couverture nuageuse se maintient sur la
moitié ouest de la France.

Le 31 Juillet, la pseudo-limite froide continue de se décaler vers l’est en cours de journée. Le
ciel est trés nuageux sur ’ensemble du pays et les averses sont nombreuses. Des averses orageuses
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Surface O3 observations for 20020728 15HUT Surface O3 observations for 20020729 15HUT
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F1G. 5.12 — Observations des concentrations d’ozone en surface du 28 au 31 Juillet 2002 & 15 h UTC. a)
28/07/2002 b) 29/07/2002 c) 30/07/2002 d) 31/07/2002. L’unité des concentrations est en ppb.

se développent notamment en milieu de journée des Monts du Lyonnais jusqu’a la Cote d’Azur.
La goutte froide se stablilise sur le Nord-Ouest de la France pendant les deux jours qui suivent et
la situation météorologique évolue tres lentement pendant les jours qui suivent, le 1¢” et le 2 aott.
Tandis que le modele n’a aucune difficulté a simuler les tres faibles concentrations a l’arriere du
front, les erreurs se repetent a ’avant de ce front.

Ce genre d’erreur a été largement mis en évidence durant les étés 2000, 2001 et 2002. En effet,
il a été noté que le modele est tres sensible & la nébulosité. En général, de fortes erreurs ont été
constatées durant les épisodes orageux a ’avant des fronts car la nébulosité est chaotique et difficile
a prévoir par les modeles météorologiques. De plus, I'impact de cette nébulosité sur la photolyse est
incertain. La représentation de ce processus essentiel pour la photochimie est une problématique
qui reste a explorer.

La figure 5.14 montre les cartes de différences entre les simulations et les analyses & 15 h UTC
du 28 Juillet au 2 aout 2002, résumant ainsi les erreurs commises par le modele sur cet épisode.
Nous remarquons un déplacement progressif de ces erreurs vers le nord-est de I’Europe, suivant
I’évolution du front froid. Ces cartes nous ont amené a refléchir sur ces questions : est-ce que les
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Surface O3 Analysis for 20020728 15HUT Surface O3 Analysis for 20020729 15HUT
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F1G. 5.13 — Analyses des concentrations d’ozone en surface du 28 au 31 Juillet 2002 ¢ 15 h UTC. Ces analyses
résultent de la combinaison des simulations de la figure 5.11 et des observations de la figure 5.12. a) 28/07/2002
b) 29/07/2002 c) 80/07/2002 d) 31/07/2002. L’unité des concentrations est en ppb.

erreurs commises le 28 Juillet s’accumulent et s’ajoutent aux erreurs du 30 Juillet et se propagent
vers ’est 7 Ou est-ce que ces erreurs sont décorrélées des erreurs de la veille ? Pour répondre ces
questions, nous avons étudié 'impact d’une initialisation avec des analyses sur les prévisions &
court terme. C’est précisément le sujet du paragraphe suivant.

5.3.3 Impact des analyses sur la prévision

Les erreurs commises par le modele sur la prévision quotidienne des concentrations d’ozone
sont multiples. Elles sont la combinaison d’une erreur sur les valeurs météorologiques analysées et
prévues; d’une erreur sur les émissions de polluants primaires ; d’une erreur sur les paramétrisations
du modele, et notamment sur l'impact de la nébulosité sur la photolyse; d’une erreur due aux
résolutions horizontales et verticale du modele; et enfin d’une erreur sur les concentrations ini-
tiales de la prévision. Les erreurs météorologiques sont dans le cas du modele CHIMERE des
erreurs extérieures qui ne peuvent pas étre corrigées. Quant & l’erreur commise sur les émissions
est liée & l'incertitude que nous avons sur leur intensité, les processus d’émissions (notamment
quand il fait trés chaud), et sur leur distribution.
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Surface O3 Simul.-Analys. for 20020728 15HUT Surface O3 Simul.-Analys. for 20020729 15HUT

- 200

- 25

- 20

f)

F1G. 5.14 — Cartes de différences entre les simulations et les analyses des concentrations d’ozone en surface du
28 Juillet au 2 Aodt 2002 ¢ 15 h UTC. L’unité de ces différences est en ppb.

Les erreurs de prévision, ainsi citées, peuvent éventuellement se propager d’un jour & un autre,
d’une région vers une autre région. Nous avons cherché a quantifier I’apport de ’assimilation des
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observations sur les prévisions & court terme.

Sensibilité du systéme photochimique aux conditions initiales

Depuis tres peu de temps, les ”prévisionnistes du temps chimique” s’attachent a définir correc-
tement 1’état initial d’un systeéme atmosphérique photochimique. Ce manque d’interét, manisfesté
jusqu’a aujourd’hui pour les conditions initiales, est lié au fait que la chimie atmosphérique ne
semble pas présenter de sensibilité similaire & la sensibilité de 1’écoulement d’air & ces conditions
initiales. Le systeme photochimique est bien plus sensible aux parametres météorologiques, aux
émissions et au dépot des polluants. Ceci constitue une différence majeure par rapport au cas
météorologique, qui facilite plutdt le probleme.

Une autre différence par rapport au cas météorologique est qu’il faut prendre en compte ex-
plicitement la cinétique des réactions chimiques. Nous n’avons pas du tout abordé ce sujet, mais
ce probléme semble maintenant bien maitrisé. Des outils d’assimilation de données (adjoints de
modeles de chimie atmosphérique), permettant de prendre en compte cette cinétique ont été
développés, et utilisés avec succes [Schmidt, 1999; Elbern et al., 1997, 2000; Elbern et Schmidt,
1999, 2001].

La figure 5.15 présente les résultats de prévision & 42 h pour deux jours, le 5 et le 7 aofit 1997,
obtenus par Elbern et Schmidt [2001]. Leur travaux montrent que (1) le systéme chimique a une
mémoire d’environ deux jours (2) Passimilation des données d’observation, par un 4D-VAR, sur
la fenétre d’assimilation 6-12 h UTC, permet d’améliorer les prévisions entre 6 & 12 heures apres
la fin de la fenétre d’assimilation. Aux échéances plus longues, les analyses ont encore un impact
mais celui-ci est moins significatif.

Deux expériences similaires ont été menées avec le modele CHIMERE en mode de prévision
mais sur une période plus longue, i.e. un été. La premiere expérience a consisté a ré-initialiser le
modele continental tous les jours avec des analyses produites & I’aide de 1a méthode ASI, construites
a partir des simulations brutes et des observations disponibles en surface. La deuxiéme expérience
consiste a ré-initialiser le modele continental & partir d’analyses construites & ’aide des prévisions
de la veille, issues elles-mémes des analyses de ’avant veille. Il s’agit alors de tester 'apport d’une
assimilation en continu des observations.

Initialisation du modéle CHIMERE avec des analyses de concentrations d’ozone, cas
de I’été 1999

L’heure d’initialisation du modele est choisie & 15 h UTC parce que cette heure correspond &
peu pres au pic journalier des concentrations d’ozone et a la hauteur maximale de la couche limite.
Ainsi, nous esperons, a partir des analyses tridimensionnelles de 15 h UTC, assurer une correction
des concentrations d’ozone dans la couche résiduelle, isolée de la surface la nuit et donc des sources
d’émissions surfaciques.

La premiere expérience a consisté & simuler une situation de prévision. Ainsi, les premieres
ébauches (i.e. les first guesses) météorologiques du CEPMMT, correspondant aux prévisions & six
heures, sont dans un premier temps utilisées pour prévoir la pollution & trois jours pendant 1’été
1999. Chaque jour J, le modele est initialisé & partir des analyses effectuées & 15 h UTC la veille
(J-1). A partir de ces analyses, le modele est intégré pour produire les pseudo-prévisions (sans
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F1G. 5.15 — Biais et RMS moyens (en ppb) calculés sur 400 stations (principalement localisées en Allemagne, et
au Royaume Uni) en fonction de l’heure de la journée (en UTC). a) Biais et RMS des différences observations-
simulations avec initialisation ou non des simulations le 5 aott 1997 b) méme chose que a) concernant le 7 aott
1997. Le modéle utilisé est le modéle EURAD. Les observations sont assimilées sur la fenétre 6-12 h UTC, et les
simulations sont initialisées & 6 h UTC. La courbe pointillée verticale marque la fin de la fenétre d’assimilation a
12 h UTC. La courbe pointillée correspond auz simulations brutes sans initialisation avec une analyse, la courbe
pleine, auz simulations initialisées avec un état analysé a 6 h UTC. Source : [Elbern et Schmidt, 2001]. Le 7 aoit,
ils étudient ’impact du rayon d’influence (courbes tirets-pointillées).

prévision météorologique en utilisant seulement les premieres ébauches) & trois jours et demi (J-1
a partir de 15 h UTC, J, J+1, J+2). L’utilisation des prévisions météorologiques en temps réel est
discutée dans le paragraphe suivant.

Le tableau 5.3 montre les valeurs statistiques résultant d’une comparaison des concentrations
d’ozone prévues en surface par la version 200102 de CHIMERE continental (prévisions effectuées
pour les échéances J-1, J, J+1) avec les valeurs observées en surface. Les prévisions sont, tous les
jours de ’été 1999 (du 1°" mai au 30 septembre), soit initialisées & partir des concentrations prévues
de la veille & 15 h UTC, soit & partir des analyses tridimensionnelles des champs de concentrations
d’ozone. Ce tableau donne aussi les valeurs statistiques de persistance, qui sont obtenues par une
prévision qui consisterait & prendre les valeurs simulées du jour J pour prévoir les concentrations
du lendemain.

Au temps d’initialisation (échéance J-1), les scores des analyses sont meilleurs que ceux des
prévisions de référence. Ils sont aussi meilleurs que les scores moyens obtenus en leave-one-out
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TAB. 5.3 — Statistiques d’erreurs de comparaison entre les concentrations d’ozone prévues et les valeurs observées
G 15 h UTC pendant 1’été 1999. E15 en pourcentage. E15/S correspond au pourcentage d’erreurs inférieures a 15
ppb quand les concentrations observées ou les valeurs simulées dépassent un certain seuil S. S=75 ppb ou S=90
ppb. Les scores P concernent les prévisions brutes. Les scores P+1 concernent les prévisions initialisées avec les
analyses. L’unité des concentrations est en ppb.

Echéance BIAIS RMS COR E15 E15/75 E15/90
P P+I P P+I P P+I P P+l P P+l P P+I

J-1 1.0 -0.3 9.8 5.9 0.75 0.91 88 97 71 87 50 74

J 1.0 0.9 9.8 9.4 0.75 0.77 88 89 71 73 50 55

Persistance 1.0 13.1 0.56 77 39 21

J+1 1.0 1.0 9.8 9.8 0.75 0.75 88 88 70 71 50 53

dans le tableau 5.1, ce qui n’est pas étonnant puisque, dans cette expérience, nous utilisons toutes
les observations disponibles. La persistance est systématiquement beaucoup moins bonne. Il est
bien slir important de remarquer que la RMS des différences prévisions-observations est faiblement
réduite, que la corrélation est faiblement améliorée & 1’échéance J. Nous devons également noter
que les pourcentages d’erreurs raisonnables E15/75, et E15/90 sont augmentés respectivement de
2% et 5%. Cela signifie que l'utilisation des analyses de la veille permet d’améliorer surtout les
prévisions des fortes valeurs des concentrations.

La figure 5.16 illustre un cas particulier, en montrant les séries temporelles des concentrations
d’ozone observées, prévues par le modele CHIMERE non initialisé par des analyses, et celles prévues
par le modele CHIMERE initialisé le 29 Juillet 1999 & 15 h UTC par des analyses. Les prévisions
concernent le 29 Juillet a partir de 15 h UTC jusqu’au 31 Juillet & 15 h UTC. Nous remarquons
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F1G. 5.16 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe pointillée), prévues par le modéle
CHIMERE non initialisé par des analyses (en gris) ou initialisé & 15 h UTC par les analyses du 29 Juillet 1999 (en
noir) sur la station PRUNAY, située au nord-ouest de Paris. La ligne verticale pleine marque le temps d’analyse,
et les lignes pointillées délimitent les échéances J-1, J, J+1. L’unité des concentrations est en ppb, celle de l’heure
en UTC.
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qu’une correction d’environ 10 ppb est effectuée le 29 Juillet 1999, et que cette correction & un
impact de 3 ppb sur les prévisions du pic d’ozone le lendemain. En revanche, au delad du temps
d’analyse, la trajectoire du modele n’est pas modifiée et les surestimations constatées en soirée,
vers 21 h UTC, sont méme accentuées.

La méme expérience de prévision a été effectuée avec la nouvelle version du modele (version
200108) pour prévoir les concentrations d’ozone de I’été 2001. Les résultats de la comparaison des
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Fia. 5.17 - a) Moyenne des différences entre les concentrations d’ozone observées, et les valeurs prévues par le
modéle CHIMERE non initialisé par des analyses (courbe pointillée) ou initialisé chaque jour de 1’été 2001 & 15 h
UTC par des analyses (courbe noire pleine). b) Méme figure que a) pour la moyenne de la RMS des différences.
Ces moyennes sont calculées sur l’ensemble des 232 stations. La courbe grise représente l’évolution des écarts entre
les deuz types de prévisions. Les unités du biais et de la RMS sont en ppb, celle de I’heure est en UTC.
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prévisions a trois jours et demi, effectuées & partir ou non des analyses de la veille, sont présentés
sur la figure 5.17.

La figure 5.17.a. montre ’évolution de 1’écart moyen entre les concentrations d’ozone observées
et les valeurs prévues, en fonction de ’échéance de la prévision. Nous notons qu’a partir de I'instant
de l’analyse (J-14 15 h UTC), le biais augmente lentement durant les trois premieres heures, jusqu’a
18 h UTC, I'heure de descente de la couche de mélange. Ensuite, ce biais augmente trés rapidement
jusqu’a 21 h UTC. Ceci résulte en grande partie de la sous-estimation de la titration de ’0zone par
le monoxyde d’azote, dont les concentrations sont sous-estimées vue les résolutions horizontale et
verticale du modele (il y a aussi des erreurs dans le mélange, Cf. paragraphe 3.4). Le biais atteint sa
valeur maximale vers 5 h UTC. Les prévisions initialisées par les analyses sont en moyenne moins
biaisées que les prévisions de reférence de J-1 & J+1, au dela les prévisions sont identiques. De
méme, la figure 5.17.b. montre que la RMS des différences prévisions-observations est plus faible
dans le cas des prévisions initialisées par des analyses. Ces résultats montrent que l'initialisation
a un impact positif sur les prévisions. Cependant, cet impact est particulierement visible pendant
les trois premieéres heures avant la descente de la couche de mélange. Le biais est alors réduit
d’environ 3 ppb. Quant & la RMS, elle est réduite de 4 ppb au temps de ’analyse. Les écarts de
RMS entre les deux prévisions diminuent ensuite trés rapidement de 15 4 18 h UTC. A 18 h UTC,
ces écarts sont de 2 ppb. Ainsi, 50% de la correction est ”perdue” dans les trois heures car une
partie de ’ozone est titré par le monoxyde d’azote dans la couche surfacique. Vingt quatre heures
apres initialisation, les écarts entre les deux types de prévisions sont de 0.5 ppb (biais et RMS),
correspondant 3 une réduction de la RMS de 5% et du biais de 15%.

Expérience en temps réel, assimilation en continu, PIONEER 2001

La deuxiéme expérience a été menée en temps réel avec la version 200102 du modele. Les
prévisions de CHIMERE, sans initialisation par les analyses, suivent le processus suivant. Premierement,
les prévisions météorologiques sont extraites du CEPMMT & 0 h UTC, et sont ensuite transférées
au Laboratoire de Météorologie Dynamique, ol les prévisions de la pollution photochimique sont
effectuées. Les prévisions météorologiques concernent les échéances J-2, J-1, J, J+1, J+2, J+3, les
quatres dernieéres sont issues des analyses de la veille (J-1) effectuée & 12h UTC. De J-14J (0 h
UTC), seuls les first guesses sont utilisés. Le modele CHIMERE est initialisé & la premiére heure
(0 h UTC) de J-1, les concentrations des polluants prévues la veille sur ’ensemble du domaine
de simulation servant de conditions initiales aux concentrations du jour. Il produit finalement les
prévisions des concentrations des polluants aux échéances J-1, J, J+1, et J+2. Les simulations de
J-1, permettent, par comparaison avec les prévision de la veille, de quantifier la part d’erreur due
a la chimie par rapport a ’erreur météorologique.

Les observations collectés & J-1, recues avant 10 h LT & J sont combinées avec les first guesses
de J-1de 15 h UTC en utilisant la méthode ASI. Les analyses tridimensionnelles des concentrations
d’ozone, ainsi produites, sont ensuite injectées, sans modifier les concentrations des autres polluants
que l'ozone dans le systéme de prévision. Les nouvelles prévisions & trois jours et demi (J-1 & partir
de 15 h UTC, J, J+1, J+2) issues de la ré-initialisation, servent le lendemain, comme first-guess
pour constuire les analyses. La figure 5.18 montre 1’évolution du biais (moyenne des différences
entre les concentrations d’ozone observées et les valeur prévues) en fonction de I’échéance de la
prévision. Les résultats sont trés peu différents des résultats de la premiere expérience, montrant
que l’introduction des observations n’a q’un impact de 24 h.
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FiGc. 5.18 — a) Moyenne des différences entre les concentrations d’ozone observées, et les valeurs prévues par le
modéle CHIMERE non initialisé par des analyses (courbe pointillée) ou celles prévues par le modéle CHIMERE
initialisé chaque jour de 1’été 2001 & 15 h UTC par des analyses (courbe noire pleine). b) Méme figure que a) pour
la moyenne de la RMS des différences. Ces moyennes sont calculées sur l’ensemble des 232 stations. La courbe
grise représente ’évolution des écarts entre les deux types de prévisions. Les unités du biais et de la RMS sont en
ppb, celle de l’heure est en UTC.

Le tableau 5.4 détaille les pourcentages d’erreurs raisonnables aux différentes échéances. A part
a J-1, les scores sont pratiquement identiques. Seulement, 2% des erreurs supérieures & 15 ppb sont
corrigées a J quand les concentrations d’ozone observées ou prévues sont supérieures aux seuils de

50, 65, 75 et 90 ppb.
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TAB. 5.4 — Statistiques d’erreurs de comparaison entre les concentrations d’ozone prévues et les valeurs observées
G 15 h UTC pendant I’été 2001. L’unité des concentrations est en ppb. E15 en pourcentage. E15/S correspond au
pourcentage d’erreurs inférieures a 15 ppb quand les concentrations observées ou les valeurs simulées dépassent un
certain seuil S. S prend pour valeur 50, 65, 75, ou 90 ppb. Les scores P concernent les prévisions brutes. Les scores
P+1 concernent les prévisions initialisées avec les analyses.

Echéance COR EI5 E15/50 E15/65 E15/75 E15/90
P P+l P P+l P P+l P P+l P P4l P P4l
I 0.82 093 8 96 8 94 78 100 71 85 49 67
J 0.81 082 8 8 8 8 76 78 70 72 48 50
J+1 0.79 079 8 8 80 80 72 73 64 65 44 44
J+2 0.75 0.75 8 8 75 75 69 69 61 61 39 39

Correction simultanée des précurseurs de 1’ozone : le dioxyde d’azote, le PAN

Dans les sections précédentes, seuls les champs de concentrations d’ozone, simulés par le modele
CHIMERE, sont corrigés & ’aide des observations du polluant. L’initialisation du modele est ef-
fectuée de fagon brusque, en introduisant les concentrations d’ozone analysées sans modifier les
concentrations d’autres polluants. L’état de pollution de 'atmosphere n’est alors probablement
pas auto-cohérent. Pour essayer d’améliorer la cohérence entre les différents polluants, nous avons
testé une correction simultanée de deux des précurseurs de ’ozone : le dioxyde d’azote (NO2), et le
péroxy-acétyle-nitrate (PAN). En effet, nous avons corrigé ces précurseurs en tenant compte de la
corrélation entre leurs concentrations et celles de I’0zone. Nous avons supposé que les polluants sont
liés linéairement entre eux. Lorsque le coeflicient de corrélation de la régression linéaire dépassait
0.6, nous avons modifié les concentrations des précurseurs d’une correction proportionnelle & celle
appliquée & l’ozone. Ces études ont été vaines (0.1 ppb de plus est alors gagné sur la RMS des
différences prévisions-observations & I’échéance J).

5.4 Conclusions

L’objectif de ce chapitre était de savoir si avec une méthode d’assimilation de données, il est
possible d’améliorer les prévisions d’un modele de chimie-transport. Nous avons montré que 1’assi-
milation de données ne résout en fait qu’une petite partie du probléme.

Des analyses de champs de concentration d’ozone ont été produites a partir des sorties du modele
CHIMERE continental et des observations de surface en utilisant la méthode ASI. Une analyse
diagnostique des résultats de comparaison des analyses avec des observations indépendantes (uti-
lisation d’un leave-one-out) a permis de mettre ’accent sur la qualité de ces analyses. Nous avons
notamment montré que les pics de concentration d’ozone (vers 15 h UTC) sont en moyenne repro-
duits & 7 ppb pres, le nombre d’erreurs supérieures & 15 ppb étant de 1’ordre de 5%. Les cycles
diurnes sont aussi trés bien reproduits par les anlyses (bien mieux que par les simulations brutes).

Les expériences de cartographie en temps réel ont également montré que le modele CHIMERE
commet de fortes erreurs lors de la présence de nuages, dont 'impact sur la photochimie est tres
mal représenté. Ceci suggere que I'impact de la nébulosité est un processus, qui devra faire ’objet

de recherches plus appronfondies dans le futur.

Les analyses des champs de concentration d’ozone ont ensuite été utilisées pour initialiser le
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modele de prévision & 15 h UTC. L’impact des analyses est visible jusqu’a 24 h apres l'initiali-
sation, incluant ’heure du pic du lendemain. Cependant, malgre la qualité des analyses utilisées,
nous avons montré que cet impact reste assez faible. En effet, les prévisions sont particulierement
améliorées dans les premieres heures qui suivent l’initialisation, puis 'impact des analyses diminue
trés rapidement (0.5 ppb est gagné sur la RMS des différences prévisions-observations, 24 heures
apres linitialisation). Plusieurs raisons peuvent expliquer ces résultats. La premiere raison est que
la qualité des prévisions du temps chimiques ne dépend pas uniquement de celle des conditions ini-
tiales. En effet, ces prévisions sont aussi sensibles & d’autres parametres : émissions, aux parametres
météorologiques ... Les précurseurs devraient étre corrigés, a I’heure des fortes émissions, c’est a
dire dans la matinée. La deuxiéme raison tient peut-étre au manque d’information en altitude.
La correction en surface de ’0zone n’est pas ”conservée” dans la couche résiduelle, mais ” diluée”
pendant la nuit dans la couche résiduelle. Une question reste donc ouverte : ce serait-il possible
d’améliorer les prévisions & court terme si nous disposions d’observations en altitude, telles que
des données satellitales ?
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Chapitre 6

Autres applications des méthodes
d’analyse de données ASI et INK

Dans les chapitres précédents, nous avons montré que I'Interpolation Statistique Anisotrope
(méthode ASI) et le Krigeage des innovations (méthode INK) permettent de corriger trés correcte-
ment les champs de concentrations d’ozone simulés par le modele CHIMERE & 1’échelle régionale,
sur l’ile—de—France, comme 3 1’échelle européenne. Nous cherchons, dans ce dernier chapitre, &
montrer le degré de généralité de ces méthodes en les appliquant & un autre polluant : le dioxyde
d’azote. Cette premiére expérience est tout d’abord effectuée sur la région d’Tle-de-France. Comme
dans le cas de ’ozone, les sorties du modele CHIMERE régional sont combinées avec des observa-
tions de dioxyde d’azote afin d’obtenir des cartes plus réalistes. La deuxiéme expérience consiste &
tester également la méthode ASI sur la région de Berre et de Marseille pour produire des analyses
de champs de concentration d’ozone et de dioxyde d’azote.

Ces deux expériences sont regroupées ici car, comme nous I’avons montré au chapitre 3, le
modele CHIMERE régional présente une certaine difficulté & simuler correctement les concentra-
tions d’ozone sur la région méditéranéenne, ainsi que celles de dioxyde d’azote sur les deux régions.
La question est alors de savoir s’il est possible d’améliorer la représentation des champs de concen-
tration des polluants, méme lorsque le modeéle commet initialement de fortes erreurs.

6.1 Les limites du modele CHIMERE

6.1.1 Le dioxyde d’azote

Comme le dioxyde d’azote est non seulement un polluant direct, mais aussi un précurseur de
I’ozone, sa représentation spatiale et temporelle est une étape importante dans la compréhension
des épisodes photochimiques. Ce polluant est le produit de trois voies de formation : 1’émission
directe, 'oxydation du monoxyde d’azote par ’ozone, et 'oxydation du monoxyde d’azote par les
radicaux (formation photochimique).

La premiere voie de formation est prépondérante sous faible rayonnement, particulierement
lors de conditions de faible dispersion (vent faible, stabilité de ’atmosphere). La seconde dépend
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des concentrations d’ozone, et, est primordiale lors des jours assez ventés, quand la photochimie
n’a pas le temps de se mettre en place. Enfin, la derniére voie de formation est importante par
fort ensoleillement, le matin, et par faible dispersion. Ces conditions sont assez rares en région
parisienne, et la production photochimique du dioxyde d’azote reste une voie de formation assez
marginale par rapport aux deux premieres.

Nous avons montré dans le chapitre 3 que le modele CHIMERE simule plus difficilement le
dioxyde d’azote que l’ozone. Plusieurs raisons peuvent expliquer ceci. Premiérement, le dioxyde
d’azote est un polluant dont la concentration est plus directement reliée aux émissions que ’ozone.
Or la plus grande incertitude plane sur ces émissions. Dans le cas de la formation de l’ozone, le
nombre de processus et de parametres mis en jeu est tellement important que des erreurs peuvent
se compenser. Le modele peut alors donner de bonnes concentrations d’ozone sans pour autant les
donner pour les bonnes raisons. (Lors de ’évaluation d’un modele, il est important donc de vérifier
par exemple que le modele reproduit correctement les sensibilités des concentrations d’ozone & des
parametres tels que les émissions [Sillman, 1999 ; Hodzic, 2001]).

Deuxiement, les pics de dioxyde d’azote apparaissent le matin, lorsque la couche limite n’est
pas encore totalement développée. Or plus la couche limite est mince, plus le modeéle est sensible
a tous les parametres (émissions, vent, nébulosité, dépdt ...), et ses erreurs sont accentuées. Enfin,
la durée de vie du monoxyde et du dioxyde d’azote est de quelques secondes a quelques heures, de
sorte que ces polluants sont tres localisés autour de leur source. Les problemes de représentativité
sont alors encore plus présents que pour l’ozone.

6.1.2 La région de Berre et de Marseille

La modélisation de la pollution photochimique sur la région de Berre et de Marseille est difficile
car les mécanismes dynamiques qui siegent sur cette région sont complexes. Le climat méditerranéen
chaud et ensoleillé est propice & I’établissement d’épisodes de pollution (régime anticyclonique avec
absence de vent). La transition terre-mer, sur une cote découpée, donne lieu & des cycles complexes
de brise. En outre, les circulations de mésoéchelle sont canalisées par les reliefs (Alpes, vallée du
Rhoéne et de la Durance). Il faut aussi savoir que cette région connait de fortes émissions, notam-
ment sur la zone industrielle de I’étang de Berre. Les types de surface sont variées (zone urbaine
de Marseille, zone industrielle, zone montagneuse) et les couverts végétaux sont multiples. Ceux-ci
imposent une variabilité spatiale du bilan d’énergie de surface, et ainsi de la couche limite.

C’est la région, qui a été choisie pour effectuer la campagne ESCOMPTE. Cette campagne a
été mis en place avec pour objectif majeur de constituer une base de données tres détaillée en
vue de contribuer au développement et & la validation des modeles de chimie de transport sur
un terrain complexe. Les résultats de la comparaison des données aéroportées provenants de cette
campagne, trop préliminaires, ne sont pas exposés dans ce document. La comparaison entre les
simulations de CHIMERE régional et les observations de surface (ozone et dioxyde d’azote) a
montré, dans le chapitre 3, que le modele simule plus difficilement les concentrations d’ozone et de
dioxyde d’azote sur cette région que sur la région d’Tle-de-France. En particulier, lors des épisodes
de forte pollution, les panaches urbains concentrés en ozone sont alors trés souvent mal positionnés.
De plus la corrélation moyenne entre les simulations du dioxyde d’azote et les valeurs observées
correspondantes, calculée sur I’ensemble des stations mesurant le polluant & 9 h UTC, est faible,
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de 0.53.

6.2 Réprésentation des champs de concentrations du di-
oxyde d’azote sur I’Ile-de-France

Dans le cas du dioxyde d’azote, en plus du fait que le modele ne simule pas trés bien les concen-
trations du polluant (notamment sur les stations les plus proches des sources c’est & dire sur les
stations de trafic), nous sommes confrontés  plusieurs problémes. Premiérement, les stations de me-
sure sont principalement situées dans les agglomérations (ici Paris et sa banlieue). De larges zones
du domaine de simulation ne sont donc pas observées, comme l’indique la figure 3.2. Deuxiément,
les observations, effectuées autour de ’agglomération, sont trées probablement surestimées & cause
de la non spécificité de la méthode de mesure (Cf. paragraphe 3.2.2).

6.2.1 Meéthodes d’analyse de données

Les méthodes ASI, INK, et OBK, exposées au chapitre 4, sont testées pour produire des ana-
lyses de champs de concentration de dioxyde d’azote. Les méthodologies sont quasiment identiques,
excepté que dans le cas de la méthode ASI, nous modélisons séparément les covariances et la va-
riance des innovations. En effet, cette variance n’est plus supposée homogene mais est estimée en
fonction de la variance des concentrations du dioxyde d’azote. Les modeles statistiques (modeles
de biais, de covariance et modeles de variance) sont déterminés sur la base des observations et des
simulations du dioxyde d’azote de 1’été 1999.

Pour éviter les plus forts biais de représentativité, nous n’utilisons pas les stations de type tra-
fic. Sur ces stations, le biais global (différences moyennes entre les simulations et les observations)
atteint -10 a -15 ppb & toute heure de la journée. Alors que sur les autres stations, il montre une
forte dépendance linéaire avec les concentrations moyennes simulées. Le coefficient de corrélation
de la régression linéaire est par exemple de 0.93 &4 7 h UTC (nous constatons un biais globalement
positif sur la zone urbaine et un biais plus faible sur le reste du domaine). Dans le cas de la méthode
ASI, le biais de modélisation est donc estimé de la méme maniere que dans le paragraphe 4.1.1,
c’est-a-dire en fonction de la concentration moyenne du polluant simulée par le modele. Le biais
résiduel est supposé étre le biais d’observation.

En ce qui concerne les méthodes de Krigeage, le faible nombre de couples de stations éloignées
de plus de 20 km, nous conduit & réduire I'intervalle de distance L & 5 km et la tolérance & 4 km.

6.2.2 Validation objective des méthodes d’analyse

La figure 6.1 présente les résultats de la comparaison des analyses produites pendant 1’été 2001
par les trois méthodes d’analyse (ASI, OBK, INK), avec les observations non utilisées (la méthode
du leave-one-out étant de nouveau appliquée & chacune des stations de mesure). Les figures 6.1.a. et
6.1.c. montrent respectivement ces résultats en terme de RMS et de STD des différences, ces deux
quantités étant moyennées sur I’ensemble des stations urbaines et présentées en fonction de I’heure
de la journée. Nous reportons également les valeurs moyennes des RMS et STD des différences
simulations-observations. Notons que, quelle que soit la méthode d’interpolation utilisée, la RMS
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F1G. 6.1 — Comparaison des simulations (courbe grise) ou des analyses avec les observations de surface en fonction
de Uheure (unité UTC) en terme de RMS et de STD (en ppb). Les analyses sont produites par les méthodes ASI
(courbe noire), OBK (courbe pointillée et triangles), INK (courbe et carrés). a) RMS sur les stations urbaines b)
RMS sur les stations rurales ¢) STD sur les stations urbaines d) STD sur les stations rurales.

et la STD des différences analyses-observations sont en moyenne beaucoup plus faibles que celles
calculées sur les différences simulations-observations. Cette réduction est particulierement remar-
quable aux heures d’émissions les plus fortes, c’est a dire vers 8-9 h et 18-19 h UTC. La RMS est
alors réduite de plus de 50%, et la STD est réduite d’environ 50%. Ceci signifie que, non seulement,
le biais des différences simulations-observations est réduit, mais aussi que la variabilité des concen-
trations est mieux reproduite par les analyses. Ces figures montrent également que les méthodes
sont, sensiblement équivalentes pour représenter les champs de concentration du polluant durant
la journée. En revanche, la méthode OBK est plus performante la nuit, indiquant que le modele a
alors tendance a détériorer les analyses.

Les figures 6.1.b. et 6.1.d. présentent les résultats de la méme comparaison, moyennés sur
les stations rurales. De manieére assez surprenante, les simulations brutes (i.e. non modifiées par
lintroduction des observations) sont plus proches des observations que les analyses. La méthode
OBK apparait clairement comme la moins performante. En effet, cette méthode suppose que les
observations ont une moyenne uniforme spatialement. Or, ce n’est pas correct car les moyennes
des concentrations observées sont plus élevées sur la zone urbaine (25-30 ppb) que sur la zone
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rurale (10-15 ppb). D’apres les scores obtenus par la méthode INK, le modele permet de réduire
considérablement ces problemes de biais. Par ailleurs, la STD nous indique que les observations,
principalement urbaines, n’apportent pratiquement pas d’information sur la variabilité des concen-
trations sur la zone rurale. Dans le cas de la méthode ASI, par exemple, les analyses et les si-
mulations sont tres proches, excepté & 8-9 h UTC et &4 18 h UTC. A ces heures, la méthode ASI
correle plus fortement les erreurs commises sur les stations rurales & celles commises sur les stations
urbaines.

Le tableau 6.1 donne le détail des statistiques d’une comparaison des simulations et des analyses
(méthode ASI) avec les observations, effectuée & 7 h UTC, station par station, et en moyenne sur
I’ensemble des stations. Le biais et la RMS sont fortement réduits, sauf sur les stations rurales.
Les corrélations sont également améliorées, passant d’une moyenne de 0.75 & 0.86. La variabilité
des concentrations est donc bien mieux représentée par les analyses. En ce qui concerne les erreurs
supérieures & 15 ppb, elles sont généralement évitées grace a l'introduction des observations. En
effet, les erreurs commises sur les dépassements des seuils de 75 et 90 ppb (souvent simulés mais
non observés) sont pour la plus grande partie réduites. A quelques exceptions prés (sur les sta-
tions GENNEVILLIERS, ST-DENIS, et VITRY), les dépassements des seuils 50 et 75 ppb sont
systématiquement reproduits & moins de 15 ppb pres par les analyses.

TAB. 6.1 — Statistiques d’erreurs de comparaison des concentrations de diozyde d’azote simulées/analysées avec
les valeurs observées & 7 h UTC. Ces statistiques sont données station par station et en moyenne sur l’été 2001.
L’unité des concentrations est en ppb.

Station BIAIS RMS COR Bib  E15/50 Bi5/75 _ E15/90
GARCHES 16.2/5.0 30.6/8.4  0.75/0.89 53794 8/100 0/— 0/—
ARGENTEUIL -0.1/-7.2  10.5/9.8  0.77/0.87 84/89 50/100 50/—-  —/—-
1SSY 14.7/-0.1  19.6/5.1  0.79/0.94 57/99 13/100 0/—- 0/—-
NEUILLY 17.1/-0.1  21.2/5.3  0.83/0.95 54/97 8/100 6/100 0/—-
PARISO7 15.6/-1.4  20.0/6.2  0.82/0.93 53/99 9/100 T/—- 0/—-
GENNEVILLIERS 8.9/-1.8 13.2/6.6  0.84/0.91 80/96 30/66 25/100 0/—-
PARIS06 19.7/2.2 23.0/6.1  0.84/0.96  42/100 0/100 0/—- 0/—-
PARIS18 13.4/-2.7  17.6/6.6  0.80/0.92 62/95 27/100 20/100 33/—-
PARIS13 20.2/2.7 23.7/6.5  0.75/0.91 37/95 5/100 9/—- 0/—-
ST-DENIS 12.4/0.3 16.1/5.7  0.80/0.91 68/96 0/33 0/—- 0/—-
VITRY 13.9/-1.0  19.0/6.4  0.72/0.90 57/99 11/0 0/0 0/—-
AUBERVILLIERS 13.2/-0.2  16.6/4.7  0.78/0.93  65/100 22/100 66/100  —-/—-
PARIS12 18.0/1.4 21.9/6.0  0.74/0.91 51/98 9/100 0/—- 0/—-
IVRY 16.1/0.0 19.9/5.1  0.78/0.94 57/99 9/100 10/—- 0/—-
EVRY 1.2/-3.5 7.8/6.5  0.77/0.87 93/95  —/—- [ [
BOBIGNY 9.6/-1.8 14.2/6.8  0.70/0.85 77/96 25/100 0/—- 0/—-
MONTGERON 6.5/1.2 10.6/4.6  0.73/0.89 87/97 0/—-  —f— )
TREMBLAY 4.5/-1.5 10.4/6.7  0.61/0.75 89/96 0)/—-  —f— ]
CERGY 0.8/-0.2 7.2/5.8  0.72/0.76 94/97  —[—  —f—  —[—
CACHAN 17.5/2.5 21.4/5.6  0.78/0.94 49/98 5/—- 0/—- 0/—-
PARISO1 20.5/2.5 23.4/4.7  0.81/0.96  39/100 0/100 0/—- 0/—-
LA-DEFENCE 9.9/-3.4 15.1/6.0  0.84/0.94  72/100 25/100 20/—- 0/—-
VERSAILLES 6.9/-0.9 12.4/5.5  0.80/0.91 84/98 50/—- 0/—  —/—
MELUN -2.6/-1.4 6.5/5.0  0.64/0.76 96/98  —/—  —f—  —[—
FONTAINEBLEAU 0.6/3.6 4.3/5.3  0.46/0.44  100/99  —/—  —f—  —[—-
MANTES -0.8/0.3 5.6/4.9  0.72/0.74 95/99  —/—  —f—  —[—
RAMBOUILLET 2.0/4.4 4.8/6.4 _ 0.70/0.56 99/99  —/—  —f—  —[—
MOYENNE 10.2/-0.0 _ 15.1/6.0 _ 0.75/0.86 70/97 15/88 11/8 2/—-

6.2.3 Profils temporels et cycles diurnes

Pour illustrer les analyses produites & partir de toutes les observations, nous présentons sur la
figure 6.2, les séries temporelles des concentrations du dioxyde d’azote, observées, simulées par le
modele CHIMERE, et analysées & l'aide de la méthode AST & 9 h UTC. Les variations du polluant
sont tres bien reproduites par les analyses, en particulier sur la station AUBERVILLIERS. En effet,
en ce point de mesure, la RMS est réduite de plus d’environ 70% (elle passe de 13.4 & 4.3 ppb).
Le 24 aott, les analyses donnent des concentrations de dioxyde d’azote d’environ 100 ppb sur les
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FI1G. 6.2 — Séries temporelles des concentrations de diozyde d’azote observées (courbe noire pointillée), simulées
par le modéle CHIMERE (courbe pleine grise) et analysées (courbe pleine noire) ¢ 9 h UTC du 1°" Mai au 31
aodt 2001 sur trois stations urbaines (NEUILLY, PARIS07, AUBERVILLIERS), et une station rurale (FONTAI-
NEBLEAU) du réseau AIRPARIF. L’unité des concentrations est en ppb.

trois stations urbaines, indiquant trois dépassements du seuil d’information, effectivement observés
mais initialement non simulés. Cependant, il est & noter que le dépassement de seuil constaté sur
la station NEUILLY est toujours sous-estimé (d’environ 40 ppb) dii au caractere trop localisé de
ce pic de pollution.

De méme, pour donner une idée des performances de la méthode en fonction de I'heure de la
journée, nous montrons sur la figure 6.3 les cycles diurnes des concentrations du dioxyde d’azote,
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F1G. 6.3 — Profils diurnes des concentrations de diozyde d’azote, observées (croiz), simulées (courbe pointillée)
et analysées & l’aide de la méthode ASI (courbe pleine). L’unité des concentrations est en ppb, celle de l’heure en
UTcC.

observées, simulées par le modele CHIMERE, et analysées & I’aide de la méthode ASI. Le cycle
diurne est parfaitement reproduit par les analyses sur les stations urbaines, ce qui n’est pas le cas
sur les stations rurales. Il semble que les observations en zone urbaine est trop de poids dans la
correction des concentrations simulées en zone rurale. 1l serait bien, pour limiter cette influence, de
coupler un modele de covariance basé sur un critére de corrélation avec un modele basé sur un critere
de distance. Les différences constatées sur les stations rurales devraient en plus étre amplifiées par
les erreurs de mesure car le dioxyde d’azote est potentiellement surestimé sur les zones rurales (en
effet, la mesure du dioxyde d’azote est a priori non spécifique, Cf. paragraphe 3.2.2, chapitre 3).
Cependant, ces erreurs ne sont pas réellement préocupantes, vu le faible niveau de concentration
du polluant hors de la zone urbaine (environ 10 ppb).

6.3 Etude de la pollution sur les bassins de Berre et de
Marseille

Nous présentons, dans cette section, les analyses des champs de concentration d’ozone et de di-
oxyde d’azote sur les bassins de Berre et de Marseille, produites pendant 1’été 2001. La méthodologie
suivie pour construire les modeles de biais, de corrélation et de variance n’est pas modifiée par rap-
port au paragraphe précédent.

6.3.1 Cas de l’0ozone

Le tableau 6.2 donne le détail des statistiques de comparaison des simulations ou des analyses
avec les observations des concentrations d’ozone de surface & 15 h UTC. Ces valeurs sont calculées
sur les données de 1’été 2001, station par station et en moyenne sur toutes les stations, dans le
cadre d’'un leave-one-out.

Globalement, les scores concernant les analyses sont meilleurs que ceux qui sont calculés pour les
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simulations. La prise en compte des observations permet, par exemple, de réduire les biais les plus
forts, principalement constatés sur le bassin de Berre. Nous notons, en revanche, une dégradation
de ces biais sur les stations proches de la ville d’Aix. De maniere générale, nous avons remarqué
que les analyses reproduisent parfaitement les valeurs observées durant les jours trés peu pollués
car les concentrations d’ozone sont alors relativement homogenes. Pendant les épisodes de forte
pollution photochimique, les observations mettent en évidence un panache, souvent tres localisé,
que le modele CHIMERE a beaucoup de difficulté & positionner. Dans ces situations, ’algorithme
d’assimilation de données a du mal & corriger des surestimations et des sous-estimations voisines.
Ceci se traduit systématiquement par une sous-estimation du pic journalier. Comme la ville d’Aix
se trouve en bordure de panache, lors des épisodes de pollution photochimique, les analyses sous-
estiment souvent les fortes concentrations mesurées par les stations situées au abord de cette ville.
Notons également que les scores sont trés peu modifiés sur la station CADARACHE, située au
nord-est du domaine de simulation, loin des autres stations de surface.

TAB. 6.2 — Statistiques d’erreurs de comparaison des concentrations d’ozone simulées/analysées avec les valeurs
observées a4 15 h UTC, station par station et en moyenne sur [’été 2001. L’unité des concentrations est en ppb.

Station Niv. BIATS RMS COR Ei5 _ Ei5/50 EI5/75 B15/90
AUBAGNE-PENITENTS 1 0.5/-0.7 16.4/9.3  0.61/0.01 76790 63/76 44/65 30/41
AIX-CENTRE-ART 1 0.9/-3.6  15.5/10.2  0.72/0.90  73/84 56/66 48/56 23/38
AIX-OUEST 1 -0.9/-3.5 13.5/8.7  0.77/0.92  80/91 69/83 60/75 33/58
MARSEILLE-5AVENUES 1 8.1/7.9  15.3/11.2  0.66/0.88  69/83 45/68 35/64 28/25
MARSEILLE-MARGUERITE 1 2.4/1.6 12.2/7.2  0.69/0.90  83/94 71/84 59/78 33/60
LA-CIOTAT 1 3.3/-2.3 14.3/8.9  0.66/0.87  77/91 60/85 58/73 43/40
TOULON-ARSENAL 1 5.9/2.7 13.6/6.8  0.69/0.92  77/95 61/92 50/94 16/83
LA-SEYNE-SUR-MERS 1 7.8/3.7 15.2/8.8  0.67/0.88  64/88 43/80 42/80 25/77
AVIGNON-MAIRIE 1 1.8/-0.1 9.9/5.2  0.78/0.94  88/98 81/96 76/100 66/100
AVIGNON-ARROUSAIRE 1 4.4/2.5 10.4/5.9  0.81/0.94  87/97 83/93 73/100 25/100
LE-PONTET-MARGUERITE 1 4.1/2.6 11.9/7.8  0.76/0.91  85/92 82/89 82/85 60/50
NIMES-GARDIES 1 -2.4/-2.5 8.4/6.2  0.85/0.92  91/97 82/93 77/88 83/80
BERRE 1 -2.9/-1.4 15.1/6.9  0.55/0.92  74/94 48/88 34/80 0/50
PAGODE 1 -8.6/0.5 16.2/8.6  0.42/0.80  68/94 19/88 11/80 0/33
PORT-DE-BOUC 1 -1.8/1.6 13.1/8.0  0.61/0.87  79/90 60/73 30/55 14/40
ISTRES 1 -6.8/0.2 16.2/7.3  0.50/0.92  74/96 25/86 14/73 0/50
FOS-Carabins 1 -12.1/-4.7 19.1/9.2  0.53/0.92  64/92 26/83 11/58 0/20
MIRAMAS 1 -7.0/-3.3  17.3/11.3  0.59/0.85  78/89 50/74 36/62 20/44
VITROLLES 1 -6.8/-4.7 17.0/8.2  0.55/0.92  75/92 51/80 41/75 27/70
MARIGNANE-Ville 1 -1.2/1.4 17.1/9.1  0.43/0.84  80/92 54/72 33/57 22/44
ST-MARTIN-de-CRAU 1 -3.4/-1.1 9.5/6.7  0.80/0.90  89/92 77/80 76/61 100/25
ARLES 1 6.0/7.2 10.0/9.0  0.83/0.93  86/94 75/83 84/76  100/100
SALON 1 0.5/0.0  11.9/10.0  0.83/0.88  82/89 72/72 62/64 25/25
ROGNAC 1 -7.9/-6.1 16.3/9.1  0.66/0.94  74/90 48/76 39/71 26/57
SAUSSET 1 5.2/3.4  17.8/12.1  0.55/0.79  75/90 58/73 43/61 22/40
BOUC-BEL-AIR 1 1.5/-0.1 15.1/9.1  0.58/0.86  73/88 50/77 41/66 30/55
ROUSSET 1 1.6/-5.8  14.2/12.1  0.77/0.87  78/87 64/73 59/69 46/47
SAZE 1 -1.3/-2.5 8.7/5.8  0.81/0.93  91/98 86/96 81/96 50/100
VALLABREGUES 1 -2.3/-2.8 9.1/6.5  0.82/0.92  91/96 82/92 78/88 75/66
COMTAT-VENAISSIN 1 8.2/5.8 12.2/9.5  0.80/0.87  75/88 61/71 58/80  100/100
AIX-PLATANES 1 0.9/-5.0  15.0/11.4  0.74/0.88  78/87 63/76 61/67 39/50
TOULON-OLIVE 1 3.1/0.2 12.2/5.5  0.68/0.93  79/97 64/92 48/82 22/57
PENNES-MIRABEAU 1 -1.4/-1.6 15.5/8.8  0.57/0.87  71/91 52/83 34/70 21/50
CUQUES-ALLAUCH 1 -1.6/-2.2 13.9/7.2  0.67/0.93  75/92 59/81 41/77 33/77
VALLEE-HUVEAUNE 1 1.3/0.8 15.1/8.3  0.61/0.90  74/91 53/80 44/61 20/33
LA-VALETTE-LA-GARDE 1 4.0/1.2 11.3/6.0  0.74/0.92  82/98 69/95 52/90 16/83
MONTPELLIER-NORD 1 -0.1/0.7 8.6/7.3  0.85/0.89  91/93 80/85 73/76 66/66
MONTPELLIER-SUD 1 1.9/2.4 10.3/8.4  0.81/0.89  87/94 81/92 72/87 60/60
SAINT-REMY 1 1.0/-1.2 8.8/5.7  0.84/0.94  88/99 82/98 75/96 80/100
ST-MARIE-de-la-MER 1 10.0/8.4  14.4/13.0  0.67/0.76  66/75 38/40 30/14 50/0
CADARACHE 1 2.6/-2.0  10.5/10.3  0.83/0.84  87/88 83/72 81/63 81/33
MOYENNE 0.6/-0.3 13.3/8.7 __0.70/0.80 __79/91 62/80 53/72 39/64

Pour illustrer les performances de la méthode ASI sur tout 1’été 2001, la figure 6.4 donne
quelques exemples de séries temporelles de concentration d’ozone analysées & 15 h UTC. Nous
comparons ces séries aux observations et aux simulations brutes. Il apparait nettement que 1’assi-
milation de données permet de mieux reproduire la variabilité du polluant, et principalement les
concentrations plus faibles. En revanche, les pics sont systématiquement sous-estimés. Par exemple,
les dépassements de seuil d’information des 25 et 26 Juin 2001 ne sont pas mieux représentés par
les analyses sur la station AURIBEAU. Cette station est, comme la station AIX-PLATANES en
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AIX-PLATANES 4356 N, 5.46 E moyenne (obs): 64.77 , biais: 0.40 , rms: 14.80
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F1G. 6.4 — Séries temporelles des concentrations d’ozone observées (courbe pointillée),simulées par CHIMERE
régional (courbe pleine grise) et analysées (courbe pleine noire) ¢ 15 h UTC du 1°" Mai au 31 aodt 2001 sur quatre
stations des réseaur AIRMARAIX ou AIRFOBEP. L’unité des concentrations est en ppb.

bordure de panache. Le manque d’observations dans cette région ne permet pas de repositionner
le panache plus a ’est ces jours-la.

La situation du 23 aoiit est complexe et les simulations sont difficiles & corriger. Le modele simule
de fortes concentrations d’environ 100 ppb entre Marseille et I'étang de Berre, alors qu’il devrait
plutot les simuler sur I’étang de Berre, un peu plus a 'ouest. En des endroits tres rapprochés, le
modele surestime et sous-estime. L’analyse a alors tendance a se rapprocher de la moyenne.
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F1G. 6.5 — Profils diurnes moyens des concentrations d’ozone observées (croiz) et simulées par le modéle CHI-
MERE régional (courbe pointillée) et analysées (courbe pleine) sur quatre agglomérations, sur l’E‘tang de Berre et
sur le reste des stations. Ils correspondent & des moyennes de profils calculés sur plusieurs stations les plus proches
des sites. L’unité des concentrations est en ppb.

Le 28 aoiit, la situation est mieux analysée car le modele simule des concentrations relativement
homogenes, de 70 & 75 ppb a 'ouest de Marseille et autour de ’étang de Berre, et de 55-60 ppb
sur I’étang. Les observations sont & peu pres en accord avec les simulations, sauf sur les stations les
plus proches de I’étang de Berre. Treize stations de mesure indiquent un panache trés concentré (les
concentrations d’ozone atteignent 95 & 110 ppb). Les analyses sont donc suffisamment contraintes
par les observations pour s’approcher de leur valeur. Néanmoins, une des stations de l’étang de
Berre, la station PAGODE, mesure 50 ppb, limitant alors les analyses sur la station voisine PORT-
DE-BOUC & 100 ppb.

Enfin, nous présentons, sur la figure 6.5, les cycles diurnes moyens des concentrations d’ozone
observées, simulées, et analysées. Ils sont ici calculés sur plusieurs stations localisées dans ou au-
tour des principales agglomérations (Avignon, Aix, Marseille, Toulon) et autour de I’Etang de
Berre. L’anomalie, qui apparait & 4 h UTC, correspond & I’heure ou ’association AIRMARAIX
teste le fonctionnement de chacune des stations de son réseau de mesure. Sur les 44 observations
usuellement disponibles, il en manque alors 22 et les analyses se rapprochent des simulations.
Globalement, les analyses représentent mieux les cycles diurnes que les simulations initiales. Ce-
pendant, le cycle diurne moyen sur Marseille est surestimé. Celui-ci est en fait calculé a partir des
données prises sur deux stations, MARSEILLE-5AVENUES et MARSEILLE-MARGUERITE. Les
concentrations moyennes observées a 15 h UTC sur ces stations sont respectivement de 50 et de
56 ppb. La premiére station est donc plus influencée par des sources d’émission que la deuxiéme.
De maniere générale, nous notons que les analyses sont moins performantes la nuit a cause des
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problemes de représentativité des stations et de la distribution assez disperse des stations. En ef-
fet, les stations sont éloignées I'une des autres, n’apportant ainsi qu’une petite information dans
I’analyse en d’autres points de mesure.

6.3.2 Cas du dioxyde d’azote

Nous présentons dans ce paragraphe les analyses des concentrations de dioxyde d’azote de 1’été
2001, produites & partir de toutes les observations disponibles (observations de trafic, urbaines,
périurbaines, rurales, et industrielles).

Généralement, la comparaison des séries temporelles de concentrations observées, simulées et
analysées, montre qu’en leave-one-out, les corrélations sont largement améliorées apres analyse, pas-
sant d’une moyenne de 0.53 & une moyenne de 0.76. En revanche, la RMS moyenne des différences
simulations-observations est plus faiblement réduite. Elle passe de 15.6 & 11.8.
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FI1G. 6.6 — Séries temporelles des concentrations de diozyde d’azote observées (courbe noire pointillée), simulées
par le modéle CHIMERE régional (courbe pleine grise) et analysées (courbe pleine noire) ¢ 9 h UTC du 1°"
au 31 aodt 2001 sur trois stations des réseaur AIRMARAIX ou AIRFOBEP. L’unité des concentrations est en

ppb.
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F1G. 6.7 — Profils diurnes des concentrations de diozyde d’azote observées (croiz), simulées par le modéle CHI-
MERE régional (courbe pointillée) et analysées (courbe pleine) sur quatre agglomérations, sur l’E‘tang de Berre et
sur le reste des stations. Ils correspondent & des moyennes de profils calculés sur plusieurs stations les plus proches
des sites. L’unité des concentrations est en ppb, l’heure est en UTC.

La figure 6.6 présente quelques exemples de séries temporelles & 9 h UTC. La variabilité du
polluant est bien mieux reproduite par les analyses que par les simulations. Les résultats sont
remarquables sur la station AVIGNON-ARROUSSAIRE, le biais passant de -12.7 4 0.4, et la RMS
de 14.4 & 3.4. Ceci est du a la présence de sources d’émission de faible intensité. Comme dans le
cas de l'ozone, nous avons remarqué que nous améliorons plus particulierement les valeurs faibles.
Des que les concentrations sont plus fortes, les analyses les sous-estime. C’est le cas sur la station
TOULON-CHALUCET. En fait, le centre ville de Toulon releve des niveaux de dioxyde d’azote
assez élevés, de 80 ppb, deux fois pendant 1’été 2001. Ces plus fortes concentrations sont reperées
par les analyses mais largement sous-estimées & cause de leur caractere tres local.

Enfin, comme l'indique la figure 6.7, les cycles diurnes sont également mieux représentés par
les analyses. La difficulté rencontrée sur Marseille est due & l'utilisation des stations de trafic treés
peu représentatives, comme les stations MARSEILLE-PLOMBIERES et AUBAGNE-FOCH.
6.4 Conclusions

A la question ”Est-ce qu’il est possible d’améliorer la représentation des champs de concen-
tration de l'ozone et du dioxyde d’azote quand le modele a initialement beaucoup de mal & les

simuler 7, nous pouvons maintenant répondre et la réponse est oui.

Nous avons montré, en effet, que les pics de concentrations du dioxyde d’azote simulés & 15 ppb
pres sur la région d’Ile-de-France, sont représentés & moins de 6 ppb prés par les analyses (ASI
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ou INK). La combinaison des observations et des simulations permet de réduire non seulement les
biais, mais aussi d’améliorer la représentation de la variabilité des concentrations du polluant. Le
nombre des erreurs supérieures & 15 ppb sont également réduites, passant de 30% (simulations)
a moins 5% (analyses). Le cycle diurne est, en outre, parfaitement reproduit sur la zone urbaine.
En revanche, une étude plus approfondie doit étre menée pour mieux modéliser le biais et réduire
I’influence des stations urbaines sur les zones rurales.

Sur la région de Berre et de Marseille, les résultats sont plus discutables, mais préliminaires.
Nous avons utilisé toutes les observations disponibles pour produire les analyses des champs de
concentration d’ozone et du dioxyde d’azote. Une sélection des stations, les plus représentatives,
devra étre effectuée dans le futur. Néanmoins, nous avons montré que la méthode ASI permet
d’obtenir des champs de concentration d’ozone cohérents avec les observations a moins de 9 ppb
a 15 h UTC (correspondant & peu de chose prés & ’heure du pic journalier), le nombre d’erreurs
supérieures & 15 ppb étant limité & 10%. Par rapport aux simulations, les corrélations entre obser-
vations et analyses sont également nettement meilleures. Elles passent de 0.7 en moyenne & 0.89,
avec de plus fortes améliorations sur la région de I’étang Berre, ou les corrélations peuvent passer
d’environ 0.5 & 0.9.

Les analyses du dioxyde d’azote sont nettement moins biasées que les simulations. Elles représentent,
en outre, bien mieux la variabilité du polluant.
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Chapitre 7

Conclusions et Perspectives

Ce chapitre de conclusion résume brievement la contribution de cette these a la représentation
de la pollution photochimique et sa prévision. Les perspectives offertes par ce travail y sont ensuite
discutées.

Par la loi de la qualité de lair, ’état s’est engagé a surveiller les polluants atmosphérique a
I’échelle du territoire francais. Depuis le vote de cette loi, le réseau d’observation s’est effectivement
étendu des grandes vers les petites agglomérations, jusqu’aux régions rurales éloignées des sources
d’émission. Cette extension du réseau, couplé au développement de modele de chimie-transport a
permis de considérables avancées dans le domaine de la qualité de l’air. Cependant, jusqu’a au-
jourd’hui les polluants étaient toujours représentés soit par des cartes d’observations interpolées
(mesures de surface ou mesures aéroportées), soit par des simulations numériques. Or, nous sa-
vons que d’un coté, les mesures donnent une information plus ou moins localisées en fonction de
leur localisation, et que ’autre les simulations offrent une visualisation plus ou moins réaliste des
champs des polluants.

L’objectif majeur de cette these a été d’étudier précisément la représentation des polluants at-
mosphériques. Le travail de these s’est donc focalisé sur le développement et la validation d’outils
statistiques permettant de mixer les informations apportées par les observations et les simulations,
afin d’obtenir des cartes, i.e. des analyses, de champs de polluants plus réalistes que les simulations.

Les expériences de cartographie menées en temps réel sur ’Europe pendant ces trois années de
travail ont mis en évidence une difficulté (qui existe dans une moindre mesure & 1’échelle régionale) :
le transport d’erreurs de prévision. Afin de savoir s’il est possible de limiter ce transport d’erreurs,
les analyses tridimensionnelles, produites & 1’échelle européenne, ont été utilisées pour initialiser
un modele de prévision. Des études ont donc été menées afin de quantifier l’effet de ces analyses
sur les prévisions a court terme.

7.1 Synthese des travaux entrepris
Les résultats de ce travail peuvent étre synthétisés en trois grandes parties. La premiere partie

a congisté a diagnostiquer les erreurs commises par le modele CHIMERE multi-échelles, c’est-a-
dire a examiner dans quelle mesure le modele CHIMERE est capable de simuler les concentrations
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des polluants aux échelle continentale et régionale. L’étude s’est principalement focalisée sur deux
polluants : 'ozone et le dioxyde d’azote. La seconde partie est destinée & la mise en place de
méthodes d’assimilation de données et de Krigeage. Enfin, la derniere partie est consacrée a I’étude
de la prévisibilité de la pollution photochimique.

7.1.1 Diagnostic des erreurs de modélisation du modele CHIMERE

Nous avons dans un premier temps cherché & quantifier 1’erreur globale commise sur les sor-
ties du modele CHIMERE. Nous savons que celle-ci est la combinaison d’une erreur liée & 1’état
d’avancement du modele (en effet, celui-ci n’est que la traduction de I’état des connaissances scien-
tifiques du moment), d’une erreur sur ces entrées (émissions, météo, conditions aux limites ...), et
sur les conditions initiales. S’il est possible d’estimer la sensibilité des sorties du modele & tous les
parametres, il est difficile de s’exprimer sur la part d’erreur due & chacun de ces parametres.

Les comparaisons des sorties du modele CHIMERE, effectuées aussi bien avec des observations
de surface qu’avec des mesures aéroportées, ont montré que le modele simule de facon assez réaliste
les concentrations d’ozone, & I’échelle continentale et a 1’échelle régionale. Les concentrations du
dioxyde d’azote sont, en revanche, moins bien reproduites.

Nous avons montré, sur la base des données de 1’été 2001, que les concentrations des deux pol-
luants sont généralement représentées a moins de 15 ppb pres par le modele continental et régional.
Le nombre de’erreurs supérieures a 15 ppb commises par le modele régional sur les concentra-
tions d’ozone est de 10% en Ile-de-France et de 20% sur la région de Berre et de Marseille. Nous
avons montré, en outre, que 60% des dépassements du seuil d’information et de recommanda-
tion concernant I’ozone (90 ppb) sont mal simulés (erreurs supérieures & 15 ppb) sur les stations
méditérannéennes, contre 40% sur les stations parisiennes. En effet, le modele, dans sa version
actuelle, ne permet pas de représenter de facon détaillée les écoulements de méso-échelle, les cir-
culations complexes le long des cotes et dans les régions montagneuses.

Sur les deux régions étudiées, nous avons également montré que 30% des erreurs commises sur
les concentrations du dioxyde d’azote sont supérieures a 15 ppb. Les dépassements du seuil de
50 ppb sont pratiquement systématiquement mal représentés (non observés ou non prévus). Ces
erreurs sont associées aux faibles résolutions verticale et horizontales du modele, & l'incertitude sur
les émissions, et & la mauvaise représentation du mélange lors d’épisodes nuageux.

Enfin, les expériences en temps réel de cartographie des champs de concentrations & I’échelle
européenne ont mis en évidence des erreurs systematiques, liées a la présence de nuages. De maniere
générale, 'utilisation du modele CHIMERE est principalement limitée par ses résolutions horizon-
tales et verticale, et par la simplification de processus essentiels tels que le mélange et 'atténuation
des taux de photolyse en présence de nuages.

7.1.2 La cartographie

Nous avons ensuite cherché & produire des champs de concentration de polluants plus réalistes
que les simulations. Le travail a alors consisté soit a corriger 1’erreur gobale commise sur les si-
mulations des champs de concentration de polluants a l'aide des observations en surface, soit &
interpoler des observations (sans utilisation du modele numérique). Plusieurs techniques d’assimi-
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lation de données ou de Krigeage ont été testées, validées objectivement et intercomparées. Nous
détaillons maintenant les principaux résultats que nous avons obtenus.

Les Interpolations Statistiques

Ces méthodes, empruntées a la météorologie, consistent & interpoler linéairement les différences
constatées entre une simulation et observations, et & ajouter le champ de différences obtenu a
la simulation initiale. Le résultat de l'opération est ce qu’on appelle couramment une analyse.
Les poids de linterpolation optimaux (qui minimise la variance de lerreur d’analyse) sont liés
aux covariances des erreurs du modele et d’observation. La détermination de ces covariances, non
accessibles directement, repose sur une étude statistique des erreurs. Cette étude est généralement
menée sur une longue période de temps : on utilise une climatologie, i.e. un ensemble de données
passées. L’une des principales hypotheses de ces méthodes est de considérer que les covariances des
erreurs sont stationnaires dans le temps. Les poids de l'interpolation ne dépendent alors que de la
distribution des stations. Deux méthodes ont été appliquées.

> La premiére méthode, appelée méthode ISI (Isotropic Statistical Interpolation), est classique,
régulierement utilisée autrefois pour produire des analyses météorologiques. Elle a été uti-
lisée comme référence initiale. Elle repose sur I’hypothése que les covariances des erreurs
du modele entre deux points dépendent uniquement de la distance qui les séparent. Autre-
ment dit, la fonction de covariance de l'erreur du modele est supposée homogene et isotrope.

Nous avons adapté cette méthode au cas de la pollution atmosphérique en proposant une
estimation des biais de modélisation et d’observation. Ces biais sont souvent ”oubliés” dans
la littérature, mais primordiaux pour représenter correctement des champs de concentration
de polluants.

L’utilisation de cette méthode d’interpolation a montré quelques inconvénients, notamment
durant les heures de fortes émissions et la nuit. Une étude de la covariance des erreurs du
modele pendant ces heures a montré que celle-ci est alors clairement anistrope.

> La deuxiéme méthode, dite méthode ASI (Anisotropic Statistical Interpolation) est plus
originale. Les covariances des erreurs du modele sont modélisées en fonction de la covariance
des concentrations simulées par le modele numérique (le modele de covariance est quant &
lui estimé & partir des concentrations observées). Comme la fonction de covariance des
concentrations n’est pas a priori isotrope, la méthode permet de modéliser une fonction
anisotrope de covariance des erreurs du modele. En outre, suffisamment générale, elle est
utilisée pour corriger des champs tridimensionnels de polluants. L’utilisation des mesures de
la campagne ESQUIF a permis une validation de la méthode en altitude. Cet algorithme est,
depuis I’été 2001, utilisé en routine par ’association AIRPARIF pour produire des analyses
d’ozone journalieres.

Les méthodes de Krigeage

Ces méthodes sont empruntées aux sciences minieres : elles consistent & interpoler spatialement
des données. Elles ont été utilisées pour éviter ’hypothese de stationnarité supposée dans 'uti-
lisation des méthodes précédentes. Les poids de I’interpolation sont donc ici estimés & partir des
données disponibles a l’instant de ’analyse, sans utiliser leur dimension temporelle. Les poids sont
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alors variables dans le temps. Deux sortes de quantités ont été interpolées : les observations ou les
différences simulation-observation.

> Un Krigeage intrinseque a été appliqué aux observations. C’est la méthode OBK. Cette
méthode est la plus couramment utilisée par les agences de surveillance de la qualité de
I’air. Elle consiste & interpoler spatialement les observations. Les poids de l’interpolation
sont issus d’un calcul de statistique spatiale. Ils sont recalculés & chaque analyse, et sont
donc variables dans le temps. Cette approche est bien évidemment d’autant plus perfor-
mante que le nombre d’observations, bien réparties, est suffisant. Ce nombre minimum
est lui méme dépendant de la complexité de la structure du champ de concentration des
especes que ’on souhaite analyser. Cette méthode a montré quelques faiblesses a détecter
des panaches urbains hors des zones observées.

> La méthode INK a été développée pour améliorer la précédente. Elle se base sur le méme
principe que la méthode OBK, mais au lieu d’interpoler les observations, nous interpolons
les différences simulations-observations. Cette méthode conduit & de bien meilleures perfor-
mances par rapport a la méthode OBK car le modele structure plus correctement le champ
estimé. Si le modele simule & peu pres convenablement les concentrations du polluant, les
différences simulations-observations sont plus homogenes que les observations elles-méme et
un Krigeage intrinseque, appliqué sur ces différences, se montre plus efficace. La méthode
INK est tres proche de la méthode ASI. La différence est liée & la determination des poids de
Iinterpolation. Avec la méthode INK, les poids de l'interpolation sont recalculés & chaque
analyse, alors que dans le cas de la méthode ASI, ceux-ci sont quasi-stationnaires dans le
temps. Les seules différences entre la méthode INK et la méthode ASI ont été observées
dans des cas "atypiques”, ou les structures observées sur les champs d’ozone s’écartaient
fortement des structures ”usuelles” (statistiquement déterminées & ’aide des covariances
des concentrations simulées). C’est pourquoi, si le réseau est suffisamment dense (i.e. si, &
chaque heure, il y a assez de mesures pour construire les modeles de semivariances), nous
conseillons plutot aux personnes intéressées d’utiliser la méthode INK pour produire des
analyses.

Ces méthodes ont été utilisées pour produire les analyses des concentrations d’ozone, et de
dioxyde d’azote sur quatres étés (1999, 2000, 2001, et 2002). Elles ont été objectivement validées
et testées a ’échelle régionale (ile—de—France et région de Berre et de Marseille), comme & 1’échelle
continentale. Les données d’observations en surface proviennent de différents réseaux de la qualité
de Pair existant en Europe. La description, la validation, et la comparaison de ces méthodes ont
été en particulier effectuées sur 1'Ile-de-France dans le cas de ’ozone, et sont détaillées dans un
article soumis au Journal of Geophysical Research [Blond et al., soumis].

Qualité des analyses

L’utilisation combinée des sorties d’'un modele numérique et d’observations de surface permet
d’améliorer la représentation des champs de concentration des polluants. Nous avons montré qu’il
est alors possible de représenter les pics de concentrations d’ozone en surface & moins de 7 ppb
pres a ’échelle régionale, sur l’ile—de—France, le nombre d’erreurs supérieures étant alors limité & 2%.

Alors que le modeéle régional simulait beaucoup moins correctement les concentrations du di-
oxyde d’azote sur I'Ile-de-France, les analyses se sont montrées trés performantes. En effet, nous
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avons montré qu’il est également possible de représenter les pics de concentration du polluant &
moins de 7 ppb. Le nombre d’erreurs supérieures commises par les analses est alors inférieur & 5%.
De la méme maniere, les résultats préliminaires, présentés sur la région de Berre et de Marseille,
sont tres encourageants. Dans tous les cas, la variabilité des polluants est bieux représentée par les
analyses.

L’application directe de ces méthodes d’analyse est la production journaliere de cartes de
concentration de polluant a la surface pour aider a la surveillance de la qualité de ’air. Puisque
la méthode INK semble s’adapter plus facilement aux situations extrémes que la méthode ASI,
nous suggerons d’utiliser cette méthode pour ce genre d’application. Cependant il faut garder
en mémoire que celle-ci est une méthode isotrope, et que des résultats différents pourraient étre
obtenus dans des régions présentant de fortes hétérogénéités de térrain (cotes, montagnes ...) ou
d’émissions.

7.1.3 La prévision

Les analyses tridimensionnelles des champs de concentrations d’ozone, produites (par la méthode
ASI) & I’échelle continentale ont également été utilisées pour initialiser le modele de prévision & 15
h UTC. La question a été de savoir si nous pouvions améliorer la prévision des pointes de pollution
au moyen des techniques d’assimilation de données.

Nous avons montré que l'assimilation de données ne résout qu’une petite partie du probléme
de prévision. En effet, I'impact des analyses est visible jusqu’a 24 h apres l'initialisation, incluant
I’heure du pic du lendemain. Cependant cet impact est assez faible. Plusieurs raisons peuvent
expliquer ces résultats. La premiere raison est que la qualité des prévisions du temps chimiques ne
dépend pas uniquement de celle des conditions initiales. En effet, ces prévisions sont aussi sensibles
a d’autres parametres : émissions, aux parametres météorologiques ... Les précurseurs devraient
étre corrigés, a ’heure des fortes émissions, c’est a dire dans la matinée. La deuxiéme raison
tient peut-étre au manque d’information en altitude. La correction en surface de ’ozone n’est pas
”conservée” dans la couche résiduelle, mais ”diluée” pendant la nuit dans la couche résiduelle. Une
question reste donc ouverte : ce serait-il possible d’améliorer les prévisions & court terme si nous
disposions d’observations en altitude, telles que des données satellitales ?

7.2 Perspectives

Sachant que les analyses construites sont de meilleures représentations des champs de concen-
trations d’ozone que les simulations, les perspectives pratiques sont diverses et variées (diagnostique
et étude de la pollution, modélisation inverse pour aider a la détermination des sources de polluants
primaires, validation d’autres modeles, ...). Des études climatologiques de la pollution peuvent par
exemple étre menées. Nous avons quantifié la qualité de ces analyses, il sera donc toujours possible
d’associer une barre d’erreur a ces estimations.
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Vers ’étude de la pollution de proximité

Les prévisions d’un modele de la qualité de Dair sont particulierement sensibles aux émissions.
Cependant, sans la possibilité de disposer de cadastres d’émissions plus détaillés, les modeles
numériques utilisent en entrée des bases de données d’émissions passées, parfois méme de plu-
sieurs années. En outre, ces émissions sont souvent accessibles sous forme de totaux annuels et
nécessitent donc d’étre modulées en temps en utilisant des profils type. Ainsi, malgré la forte im-
plication et la variabilité des émissions dues au transport, il n’y a aucun lien direct et permanent
entre les émissions réelles du trafic et celles utilisées en entrée du modeéle numérique. Nous avons
montré que les concentrations du dioxyde d’azote sont difficiles & modéliser correctement, en par-
ticulier di & leur lien direct avec ces émissions. La méthode ASI améliore la représentation de ce
polluant, cependant il est primordial d’améliorer les estimations des émissions.

Le projet européen HEAVEN (http ://heaven.rec.org) vise précisément & évaluer et & gérer les
émissions liées au trafic dans plusieures villes . Il est prévu de coupler une description du trafic
en temps réel (comptage automatique des véhicules) avec un modele numérique. Le produit final
devrait fournir en temps quasi réel des cartes d’émissions des polluants primaires, et des cartes de
champs de concentration des autres polluants. Ces cartes permettront probablement d’améliorer
les simulations numériques et d’étudier de facon plus détaillée la pollution de proximité. Elles
pourront servir, & termes, & mettre en place des stratégies de gestion du transport (restrictions de
circulation, limitation de vitesse, amélioration du parc roulant).

Vers la détermination et la quantification des sources d’émission

Les expériences d’assimilation variationnelles ménées par Elbern et al. [1997], Elbern et Schmidt
[1999] montrent que si les observations sont en nombre suffisamment grand, il est possible de retrou-
ver les sources d’émissions et d’optimiser leur intensité dans un modele. Ces expériences montrent
aussi que, lorsque le nombre d’observations est faible, la méthode 4D-VAR ne permet d’obtenir
une bonne estimation des précursseurs que si I’ébauche est suffisamment proche de 1’état réel.
Ces résultats sont tres encourageants pour 'avenir, si un jour des mesures satellitaires de données
troposphériques sont disponibles. Il serait tres intéressant d’examiner I'impact des analyses sur la
détermination des sources et de leur intensité.

Vers la prévision d’ensemble

L’expérience de prévision avec initialisation par des analyses, que nous avons réalisée, repose
sur ’hypotheése que les covariances d’erreur sont stationnaires dans le temps. Or nous savons
aujourd’hui que ces covariances évoluent dans le temps. C’est pourquoi, il serait interessant de
développer un outil qui permette de modéliser ’évolution de ces covariances. Le filtre d’ensemble
semble étre un outil prometteur de prévision. Les méthodes proposées dans ce document peuvent
étre adaptées pour construire des cartes perturbées respectant les structures de corrélations d’erreur
des champs simulés et ainsi des ensembles statistiques d’état initiaux.
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Annexe A

La pollution photochimique
troposphérique

L’atmospheére terrestre peut étre découpée en plusieurs couches verticales en fonction du gra-
dient vertical de température observé. La troposphere est la partie de ’atmosphere la plus proche
du sol, située entre la surface et environ 10 km d’altitude (son épaisseur dépend de la latitude).
Elle est caractérisée par un gradient vertical négatif de température, c’est a dire que la température
diminue avec laltitude. La stratosphere, partie de ’atmosphere située au dessus de la troposphere,
est caractérisée par un gradient de température positif. La tropospheére se divise elle-méme en la
couche limite atmosphérique (CLA) et la troposphere libre [Stull, 1988], la CLA étant la partie de
I’atmosphere directement sous I’influence des processus de surface.

Alors que la couche d’ozone (située en moyenne vers 25 km d’altitude) est bénéfique dans la
stratospheére, la présence d’ozone dans lair tropospherique est nocive. La chimie de production
de Vozone dans la CLA fait appel & un nombre élevé de réactions [Bey, 1997]. Ces réactions
comprennent la photolyse du dioxyde d’azote (NO2) et de 'ozone (O3), la photo-oxydation du
monoxyde de carbone (CO) et des Composés Organiques Volatils (COV) en présence d’oxydes
d’azote (NOz) et de radicaux hydroxyles OH et hydroperoxyles HO», la titration de 1’ozone par
le monoxyde d’azote. Nous rappelons dans cette annexe, les caractéristiques de quelques especes
(ozone, NOz, COV) et les principales étapes, qui interviennent dans la formation de ’ozone :
Péquilibre photochimique (processus rapide) et le cycle des radicaux (processus plus lent).

A.1 Quelques especes chimiques

A.1.1 L’ozone

La stratosphére contient environ 90% du contenu total de I’atmosphere en ozone. A cette al-
titude, l'ozone filtre les rayons ultraviolets les plus nocifs et protege ainsi notre peau. Dans la
troposphere, qui contient les 10% restant, I’ozone est I’un des principaux polluants de la pollu-
tion dite ” photo-oxydante”. Le préfixe ”photo” indique que cette pollution nécessite de la lumiere.
Elle est "oxydante” car elle augmente le pouvoir oxydant de atmosphére via la formation de
composés réactifs oxydants tels que ’ozone et les especes radicalaires. L’ozone est un gaz agressif
pour les voies respiratoires et un irritant pulmonaire. Ces effets, trés variables selon les individus,

167



La pollution photochimique troposphérique

sont surtout remarqués chez les personnes les plus sensibles (les enfants, les personnes agées, les
asthmatiques en général). Il a également un impact négatif sur la végétation, sa présence dans at-
mosphere entrainant notamment une diminution des rendements agricoles. A un moindre degré, il
contribue a l'effet de serre.

L’ozone est un polluant secondaire, qui fait la une des journaux pendant 1’été. Autrement
dit, il n’existe pas d’émetteur direct d’ozone. Il résulte de la transformation chimique d’autres
especes présentes dans ’atmosphere (essentiellement des oxydes d’azote NOx et COV). Les pics
d’ozone sont fréquents par fort ensoleillement et forte chaleur et sont souvent localisés en dehors
des zones urbaines. Ils apparaissent en début d’aprés midi. La durée de vie de I’ozone dépend de son
altitude et varie entre quelques secondes et quelques jours. Plus I’ozone est en altitude, plus il peut
étre transporté loin. Parmi les épisodes de pollution par ’ozone, nous distinguons les épisodes de
pollution locale des épisodes de pollution continentale. Les premiers sont caractérisés par ’arrivée
de masses d’air ”propre” sur une agglomération, et par la formation d’un panache en aval. Les
seconds sont caractérisés par ’arrivée de masses d’air déja chargées en ozone.

A.1.2 Les oxydes d’azote

Les oxydes d’azote sont principalement produits sous forme de monoxyde d’azote lors des pro-
cessus de combustion sous haute température. Le monoxyde d’azote est ensuite tres rapidement
transformé en dioxyde d’azote par des oxydants (ozone, radicaux). Ils contribuent au phénomene
des retombées acides via la formation et le dépot d’acide nitrique. Ces composés sont a la base de
la formation des smog, et sont, comme 1’0zone, des irritants respiratoires.

Le dioxyde d’azote est un polluant plus problématique en hiver qu’en été. Cependant il se
manisfeste aussi en été sous forme de pics matinaux. C’est un polluant qui a une courte durée
de vie (quelques secondes a quelques heures) et qui est ainsi trés localisé autour des sources de
monoxyde d’azote.

A.1.3 Les composés organiques volatils

Les Composés Organiques Volatils (COV) sont multiples. Il s’agit d’hydrocarbures émis par
évaporation des bacs de stockages pétroliers ou remplissage des réservoirs automobiles. Ce sont
aussi des composés organiques provenant de procédés industriels ou de combustions incompletes.
Beaucoup de solvants sont également émis lors de ’application des peintures, des encres, le net-
toyage des surfaces métalliques et des vétements. Ils sont aussi émis par ’agriculture et le milieu
naturel. Les effets sont tres divers selon les polluants : ils vont de la simple géne olfactive & une irri-
tation (aldéhydes) et & une diminution de la capacité respiratoire, jusqu’a des risques cancérigenes
(benzene).

Les COV interviennent dans le processus de formation d’ozone dans la basse atmosphere.
A.2 Equilibre photochimique

La formation d’ozone résulte de la combinaison d’un atome d’oxygene dans ’état fondamental
(0GP)) avec une molécule de dioxygene :
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024 0CP) £ M - 03+ M (A.1)

Dans la troposphere, la source notable d’atomes d’oxygene O®P) est la photodissociation du
dioxyde d’azote NO2 aux longueurs d’ondes du visible et du proche ultraviolet (inférieures & 400
nm).

NOy 4+ hv(290nm < A < 400nm) — NO 4 OGP) (A.2)

Le monoxyde ainsi formé réagit rapidement avec I’ozone (nous parlons alors de titration de
Pozone par le monoxyde d’azote) pour reformer du dioxyde d’azote. Un état stationnaire s’étabit
ainsi entre NO», NO et Os.

NO+ 03 - NOz + 04 (A.3)

En considérant des concentrations égales de NO et NOa, ce seul équilibre photochimique im-
pliquerait des concentrations d’ozone de 'ordre de 20 ppb. Or, en dehors des zones urbaines, les
concentrations d’ozone observées sont de ’ordre de 40 ppb les jours trés nuageux, et certains jours
d’été tres ensoleillés ces concentrations peuvent tres souvent dépasser les 100 ppb. Un tel équilibre
ne suffit donc pas & expliquer la production d’ozone.

A.3 Production nette d’ozone

La production nette d’ozone dans la CLA, en région rurale ou en région urbaine provient
essentiellement d’un cycle de radicaux & trois réactions dont voici une breéve description. Une
analyse plus complete des mécanismes peut-étre trouvée dans [Toupance et al., 1988].

A.3.1 Cycle des radicaux

En région rurale et dans la CLA, les COV ainsi que le monoxyde de carbone (CO) et le méthane
(CH4) sont oxydés par le radical hydroxyle OH en présence de monoxyde d’azote NO et d’enso-
leillement. En milieu urbain, la méme réaction a lieu, exception faite pour les COV méthaniques
et le CO car le temps de réaction de ces composés est trop lent par rapport au temps de pas-
sage d’une masse d’air sur une agglomération. Ainsi, seuls les Composés Organiques Volatiles Non
Méthaniques (COVNM) sont oxydés. Le cycle d’oxydation d’un COV(NM) s’effectue généralement
selon les réactions suivantes :

COV(NM)+ OH — R+ H,0O (A4)
R+0s+M — ROy + M (A.5)
ROs + NO - NO2 + RO (A.6)

RO+ 03 = R'CHO + HO, (A7)
HOy +NO — NOy + OH (A.8)

ou R est un radical, et RO, est un peroxy-radical tres réactif. Le bilan de ces réactions s’écrit :

COV(NM) + 2NO + 20, — 2NO, + H,0 + R'CHO (A.9)
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Fi1Gg. A.1 — Cycle d’oxydation des Composés Organiques Volatils

R’CHO est un composé carbonylé qui peut a son tour étre oxydé par OH. Par exemple, le
formaldéhyde HCHO se décompose en

HCHO + OH — CHO + H>O (A.10)
CHO + 0y = CO + HO, (A.11)

Enfin, le radical HO, réagit avec NO pour former du NO,.

Nous soulignons que les trois radicaux (OH, RO3, HO3) sont sans cesse recyclés au cours de
ces réactions. C’est pourquoi nous parlons de cycle d’ozydation des COV ou cycle des radicauz.
Ces radicaux ont pour effet de transformer NO en NO,, qui est ensuite photodissocié (suivant la
réaction A.2). L’ozone est alors formé suivant la réaction A.1l. Cette production est d’autant plus
efficace que le composé organique volatil permet de cycles d’oxydation. Une molécule de méthane
permet la création de 4 molécules d’ozone, une molécule de CoHg de 6 molécules d’ozone, et une
molécule comme C5H;2 de 12 molécules d’ozone. Les réactions sont résumées dans la figure A.1.
La production d’ozone est donc subordonnée, par l'intermédiaire de NOg, & la présence de ces
radicaux et a la quantité de NO disponible.

A.3.2 Puits et sources de radicaux

Malgré leur faible concentration (105 & 107 radicaux.cm™2, I'ozone a des concentrations de
I'ordre de 10'2 molécules.cm™3), les radicaux OH et HO2 ont un rdle primordial dans la production
de ’ozone troposphérique. Ces radicaux sont produits par différentes réactions dont la principale
est la photolyse de 1’ozone :

O3 + hv(290nm < A < 310nm) — Oy + O1UP) (A.13)

suivie de
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0P 4+ H,0 — 2(0H) (A.14)

et la photolyse des composés carbonylés, comme par exemple le formaldéhyde

HCHO + hv + 205 + M — 2HOs + CO + M (A.15)

Enfin, les radicaux peuvent disparaitre en suivant deux fagons treés distinctes, en réagissant
entre eux,

ROy +HO; — ROOH (A.16)

RO; + RO, —  peroxyde ;

ou avec un oxyde d’azote,

OH+NO+ M — HONO+ M ( )
OH+NOy+ M — HNO3 + M (A.18)
HO2+ NO+ M — RONOy + M (A.19)
RO2+NOs + M — RO3NOy + M ( )
(A.21)

Ce sont ces deux voies de pertes qui distinguent essentiellement la photochimie d’un environnement
pollué (riche en NO,, souvent en site urbain) et celle d’'un non pollué (pauvre en NO,,, souvent en
site rural) [Kleinman, 1997].

A.3.3 Régimes chimiques

Il n’y a aucun doute que, pour la plupart des polluants, il existe a ’échelle d’une agglomération,
comme Paris et sa banlieue, une relation directe entre émissions et concentrations. Néanmoins ce
n’est pas le cas de 'ozone. Pour une situation météorologique estivale donnée, une augmentation
(resp. une réduction) des concentrations de polluants primaires ne conduira pas nécessairement 3
une augmentation (resp. une réduction) des concentrations d’ozone.

En environnement non pollué, la perte de radicaux est dominée par les premiéres réactions A.16.
Ainsi les réactions A.17 influent peu et une augmentation des émissions de NO va activer la
formation d’ozone. La production d’ozone sera directement proportionnelle & la concentration de
NO,. En environnement pollué, comme c’est le cas dans une agglomération, les réactions A.17
controlent la perte de radicaux. Ainsi une augmentation des émissions de NO peut au contraire
réduire la formation d’ozone car le cyle des readicaux est bridé par cette perte, sauf si les émissions
de COVNM augmentent en proportion. Ainsi la production d’ozone est sensible & la composition des
émissions et plus précisément au rapport des émissions COVNM/NO,, [Honoré, 2000 ; Honoré et al.
2000]. C’est pourquoi, c’est la composition du mélange des émissions plus que leur intensité qui est
cruciale pour la formation d’ozone. En fonction du milieu ou I’on se place (urbain/rural), différents
régimes chimiques sont observés. Ils peuvent s’exprimer efficacement en termes de comparaison des
concentrations de COV et de NO,, [Sillman, 1999]. Une étude approfondie de la sensibilité de ces
régimes peut étre trouvée dans [Vautard et al., 1997] et [Menut et al., 2000].
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A.4 Conditions favorables aux épisodes de pollution photo-
chimique

Les mesures de polluants, tels que ’ozone et les oxydes d’azote, montrent une tendance as-
sez stationnaire de leur concentration moyenne, mais présente une grande variabilité d’un jour &
I’autre, voire d’une année a ’autre. Cette variabilité résulte de la variabilité naturelle des conditions
météorologiques. En effet, les émissions anthropiques (dues & lactivité humaine) et biogéniques
(dues aux processus naturels) de polluants ont un cycle diurne assez stable d’un jour & l’autre. Un
jour tres pollué se caractérise surtout par des conditions météorologiques assez particulieres.

Les situations anticycloniques persistantes accompagnées d’une absence de vent au sol (inférieur
4 2 m/s) et d’un ciel clair ou encore les situations de forte inversion de température se traduisent
par une accumulation importante des polluants au-dessus d’une 'agglomération. En revanche, les
situations, a caractere instable, caractérisées par du vent fort et des précipitations favorisent la
dispersion le brassage et le lessivage des polluants.

Située en plaine, 'agglomération parisienne bénificie généralement d’un climat océanique plu-
vieux ou venteux (vents d’ouest dominants). Celd explique la rareté des situations de forte pollu-
tion : moins de 10 jours par an.

A.5 Les niveaux d’alerte

L'lle-de-France a été la premiere région a se doter, le 25 avril 1994, d’une procédure d’infor-
mation et d’alerte du public en cas d’épisode de pollution atmosphérique. Elle a été modifiée et
renforcée par larrété interpréfectoral du 24 juin 1999, prenant en compte les dispositions de la
loi sur l'air du 30 décembre 1996 et de ses décrets d’application. Cette procédure a été revisée
par Parrété interpréfectoral du 12 juillet 2002. Elle concerne trois polluants : le dioxyde de soufre
(SO2), Vozone (0O3), le dioxyde d’azote (NOz). Elle comporte deux niveaux de gravité croissante.

Les seuils des différents polluants intervenant dans la procédure d’information et d’alerte du
public en cas d’épisode de pollution sont listés dans le tableau A.1.

A.5.1 Le niveau d’information et de recommandation

Ce niveau comprend des actions d’information de la population, des recommandations sanitaires
aux catégories de la population particulierement sensibles, ainsi que des recommandations et des
mesures visant & réduire certaines des émissions polluantes. Ce niveau est déclenché lorsque le
seuil d’information d’un des trois polluants est atteint. Chaque seuil d’information correspond & un
niveau de concentration d’un polluant dans I’atmosphere au-dela duquel une exposition de courte
durée a des effets limités et transitoires sur la santé des catégories de la population particuliérement
sensibles (enfants, personnes dgées, asthmatiques et insuffisants respiratoires chroniques).

A.5.2 Le niveau d’alerte

Ce niveau comprend, outre les actions prévues au niveau d’information et de recommandation,
des mesures de restriction ou de suspension des activités concourant a la pollution, y compris, le
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cas échéant, de la circulation des véhicules. Il est déclenché lorsque le seuil d’alerte d’un des trois

polluants est atteint ou risque de I’étre.

Chaque Association Agréée pour la Surveillance de la Qualité de I’ Air est chargée par délégation
des Préfets des départements, de la détection des dépassements des différents seuils relatifs & cette
procédure. Elles sont aussi chargées de la diffusion des communiqués de niveau d’information aux

médias, ainsi qu’au grand public.

TAB. A.1 — Seuils des différents polluants intervenant dans la procédure d’information et d’alerte du public en

cas d’épisode de pollution en Ile-de-France

Polluant Dioxyde d’azote Ozone Dioxyde de soufre
NO2 03 SO2
Niveau d’information et de recommandation 200 pg/m® 180 pg/m® 300 pg/m>
Niveau d’alerte 400 pg/m® ou 200 pg/m> * | 360 ug/m> 500 pg/m> **

* Si la procédure d’information et de recommandation a été déclenchée la veille et le jour méme
et si les prévisions font craindre un nouveau risque de déclenchement pour le lendemain.

** dépassé pendant 3 heures consécutives.
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Annexe B

Rappels de notions statistiques

Cette annexe est consacrée & la définition de quelques notions mathématiques de statistique
utilisées abondamment tout au long de ce manuscrit.

B.1 L’espérance mathématique

L’état de pollution de I’atmospheére est défini a un instant ¢ par les concentrations de toutes les
especes présentes dans Dair 4 cet instant. L’ensemble €2 de tous les états possibles de pollution de
I’atmosphere étant supposé muni d’une certaine distribution de probabilité, chaque concentration
Z est considérée comme une variable aléatoire. Une observation ou une valeur simulée z est une
réalisation de la variable concentration.

Notons E(Z) la moyenne statistique de la variable concentration Z, qui correspond & la moyenne
d’un ensemble théoriquement infini de réalisations de Z. Cette moyenne est également appelée
I’espérance mathématique et est définie par

E(Z) = /000 zp(z)dz (B.1)

B.2 Approximation de ’espérance mathématique

Si la variable Z représente, par exemple, une concentration de polluant mesurée en un point
et & un instant donné, nous ne disposons évidemment pas d’un ensemble statistique de mesures
de Z (i.e ensemble d’observations effectuées au méme moment et au méme lieu), mais bien d’une
seule et unique mesure, ou alors de plusieurs mesures effectuées au méme instant en différents lieux.
L’espérance mathématique, telle que définie ci-dessus, n’est donc pas calculable. Il faut donc définir
un ensemble statistique sur lequel il sera possible d’approximer cette espérance par une moyenne
algébrique. Deux solutions sont tour & tour proposées dans cette thése pour approximer ’espérance
mathématique d’une variable.

Une premiere possibilité consiste a calculer une moyenne dans le temps de Z. L’ensemble

statistique choisi pour approximer E(Z) est alors la succession des mesures effectuées en un point
donné au cours d’un intervalle de temps fixé. Procéder ainsi, c’est supposer implicitement que
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la grandeur Z est stationnaire, et que 1’hypothése d’ergodicité est valable. L’autre solution utilisée
consiste a définir comme ensemble statistique, I’ensemble des mesures effectuées dans une région de
I’espace, & un instant donné. Nous approximons alors I’espérance mathématique par une moyenne
dans ’espace.

B.3 Variance et covariance

La variable Z — E(Z), dont la moyenne statistique est nulle par définition, est dite centrée. Nous
définissons la variance de la variable Z par E((Z — E(Z))?). Chaque variable est en plus supposée
avoir une moyenne quadratique E(Z2) finie. On dit alors qu’elle appartient 3 I’ensemble L2((2)
des fonctions définies sur Q de carré sommable. L’ensemble L*(Q2) constitue un espace vectoriel.
Etant données deux variables Z; et Z; appartenant & L?(€), leur produit posséde une moyenne
finie E(Z;Z;), et nous définissons leur covariance par E((Z; — E(Z;))(Z; — E(Z;))). Le coefficient
de corrélation de deux variables Z; et Z; et de variances non nulles est défini par

E((Zi — B(Z:))(Z; — BE(Z))))
VE((Zi — E(Z:)))”)E((Z; - E(Z;))?)

(B.2)

Un champ de concentration Z(s), défini en tout point s de D’espace, constitue une fonc-
tion aléatoire. Pour s donné, Z(s) est une variable aléatoire. La fonction de covariance de la
fonction aléatoire Z est la fonction qui & tout couple de points (s, sj) de l'espace, fait corres-
pondre la covariance statistique des variables aléatoires Z(s;) et Z(s;j), soit C(si,s;) = E((Z(si) —
E(Z(s1)))(Z(s;) — E(Z(sj)))). La fonction C est évidemment symétrique par rapport & ses deux
arguments. Si C(si,s;) ne dépend que de la différence s; — s;j, la fonction de covariance est dite
homogéne. Si C(s;,s;) ne dépend que du module [|s; — sj||, la fonction est dite isotrope.

Les fonctions de covariance possedent de nombreuses propriétés mathématiques remarquables.

Etant donnés n points de ’espace s1, s2, ..., s, et n coefficients scalaires A1, A2, ..., Ay, la
variable aléatoire

y= Z NiZ (si) (B.3)

a pour moyenne quadratique

E(y*) = B(Q_AZ)") = Y ANEZ(E)Z() (B.4)
= i)\i)\jC(Si,Sj)ZO (B.5)
)

La fonction C possede donc la propriété suivante : quel que soit le nombre n de points de
I’espace s1, Sa, ..., Sp,la forme quadratique, Zz"] AiA;C(s4,85), définie par les C(s;, sj) est semi-
définie positive (i.e positive ou nulle). Les fonctions possédant cette propriété sont aussi semi-
définies positives. Toutes les fonctions n’ayant pas forcément cette propriété, elles ne sont pas
toutes acceptables pour modéliser des fonctions de covariances [Gaspari et Cohn, 1999].
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Annexe C

Réseau européen de surveillance
de la qualité de D’air

Depuis I’été 2000, une trentaine d’organismes européens se sont progressivement reliées au projet
EUROPOLLUX, puis au projet PIONEER en 2001. Leur nom est listé dans les tableaux C.1 et
C.2. Les données que nous utilisons dans ce document ont été gratuitement mises a disposition par
ces organismes.

TAB. C.1 — Liste des associations pour la surveillance de la qualité de l’air en Europe

En France

AIRMARAIX (Provence)

AIRPARIF (lle-de-France)

AIR LANGUEDOC-ROUSSILLON (Languedoc Roussillon)
ATMO-POITOU-CHARENTES (Poitou-Charentes)
ATMOSFAIR (Bourgogne)

AIRFOBEP (Région Fos-Berre)
ATMOAUVERGNE (Auvergne) LIGAIR (Centre)
AIR PAYS DE LA LOIRE (Pays de La Loire)
ATMO-PICARDIE (Picardie)
ATMO-CHAMPAGNE-ARDENNES (Champagne-Ardennes)
COPARLY /AirDes2Savoies/ASCOPARG/AMPASEL/ASQUADRA /SUPAIRE
AIRBREIZH (Bretagne)

AIRAQ (Aquitaine)

AIR NORMAND (Haute Normandie)

AREMA, Lille (Nord)

OPALAIR (Nord)

ORAMIP (Midi-Pyrenées)

En Allemagne

UBA

En Suisse

NABEL/SAEFL

En Norvége

LML

En Italie

ARPA (Emilia-Romagna)

Au Royaume Unis

DETR

En Théque République

Czech Hydrometeorological Institute

En Espagne

GENCAT
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TAB. C.2 — Liste de 232 stations de mesure d’ozone localisées en Europe. A noter : N le niveau du modéle utilisé
pour la comparaison, “typo” est la typologie (RUR=rurale, PUR=périurbaine, URB=urbaine de fond). Lorsque
linformation est manquante, le symbole ”****” est utilisé.

Nom Organisme Longi Lati _Alti N _ Typo _ Pays
PLAN-D-AUPS ATRMARATX 05.72  43.33 0690 Pl RUR FR
CADARACHE ATRMARATX 05.75  43.72 0300 1 RUR FR
COMTAT-VENAISSIN ATRMARATX 05.03  44.10  ***=* 1 PUR FR
AIX-PLATANES ATRMARATX 05.46  43.56  xkx 1 PUR FR
TOULON-OLIVE ATRMARATX 05.90  43.14 0180 1 PUR FR
NANTES-JARDIN AIR-PL -1.54  47.22 0017 1 URB FR
ANGERS-ALLARD AIR-PL -0.55  47.45  xexx 1 URB FR
ST-NAZAIRE-BLUM AIR-PL -2.21  47.28 0007 1 URB FR
LE-MANS-BELAIR AIR-PL 00.21  48.01 k¥ 1 URB FR
CHOLET-ST-EXUPERY AIR-PL -0.88  47.06  *kxx 1 URB FR
LAVAL AIR-PL -0.75  48.08 ¥k 1 URB FR
LA-ROCHE-SUR-YON AIR-PL -1.35  46.65  *xex* 1 URB FR
ST-GOBAIN-SINCENY ATMO-PICARDIE 03.28  49.58  *xkx 1 RUR FR
CRECY-EN-PONTHIEU ATMO-PICARDIE 01.83  50.26 0037 1 RUR FR
CHATEAU-THIERRY ATMO-PICARDIE 03.40  49.04  *xxx 1 okx FR
ALBERT ATMO-PICARDIE 02.67  50.01  *xkx 1 okx FR
FORET-DE-BROTONNE AIRNORMAND 00.69  49.41  xkx 1 RUR FR
EVREUX-ST-MICHEL AIRNORMAND 01.15  49.04  *¥kx 1 URB FR
PHARE-D-AILLY AIRNORMAND 00.96  49.92 0010 1 RUR FR
FREMAINVILLE AIRPARIF 01.87  49.06 0122 1 RUR FR
PRUNAY AIRPARIF 01.67  48.86 0098 1 RUR FR
SAINTS AIRPARIF 03.06  48.77 0120 1 RUR FR
NOISY-SUR-OISE AIRPARIF 02.33  49.14 0080 1 RUR FR
SONCHAMP AIRPARIF 01.88  48.58 0148 1 RUR FR
FONTAINEBLEAU AIRPARIF 02.77  48.38 0127 1 RUR FR
MONTGE-EN-GOELE AIRPARIF 02.75  49.03 0162 1 RUR FR
MONTPELLIER-NORD AIR-LR 03.86  43.72 0080 1 PUR FR
MONTPELLIER-SUD AIR-LR 03.92  43.57 0030 1 PUR FR
ST-ESTEVE AIR-LR 02.84  42.72 0050 1 PUR FR
NIMES-GARDIES AIR-LR 04.31  43.84 0130 1 PUR FR
SAZE AIR-LR 04.68  43.94 0085 1 RUR FR
VALLABREGUES AIR-LR 04.64  43.83 0015 1 RUR FR
NE-ALSACE ASPA 08.16  48.92 0114 1 RUR FR
VOSGES-MOYENNES ASPA 07.13  48.49 0755 2 RUR FR
VOSGES-NORD ASPA 07.32  48.86 0330 2 RUR FR
VOSGES-HAUTES ASPA 07.20  48.22 1107 2 RUR FR
3FRONTIERES ASPA 07.57  47.60 0247 1 PUR FR
MONTLUCON-HIPPODROME  ATMO-AUVERGNE 02.60  46.32 0205 1 PUR FR
AURILLAC-AERODROME ATMO-AUVERGNE 02.42  44.90 0640 1 PUR FR
PUY-DE-DOME ATMO-AUVERGNE 02.96  45.77 1460 3 RUR FR
VALS-PRES-LE-PUY ATMO-AUVERGNE 03.88  45.03 0600 1 PUR FR
BRENNILIS AIRBREIZH -3.87  48.36 0160 1 RUR FR
GUIPRY AIRBREIZH -1.88  47.83 0160 1 RUR FR
BREST-JEAN-MACE ATRBREIZH -4.49  48.39 0075 1 URB FR
RENNES-COURTEL AIRBREIZH -1.63  48.13 0160 1 URB FR
LORIENT-VARLIN ATRBREIZH -3.30  47.74 0050 1 URB FR
REVIN ATMO-CHAMP-ARD 04.63  49.91  xkx 1 RUR FR
ST-PARRES ATMO-CHAMP-ARD 04.09  48.30  kx 1 PUR FR
REIMS-VAL-DE-MURIGNY ATMO-CHAMP-ARD 04.02  49.23 0107 1 PUR FR
HALLUIN AREMALM 03.15  50.78  *xkx 1 Hokx FR
CHAMBORD LIGAIR 01.57  47.63 0071 1 RUR FR
ORLEANS-LA-SOURCE LIGAIR 01.93  47.90 0107 1 URB FR
TOURS-DAMES LIGAIR 00.76  47.38 0050 1 URB FR
BOURGES-LEBLANC LIGAIR 02.36  47.06  ‘xx* 1 *kw FR
CHARTRES-FULBERT LIGAIR 01.47  48.44 0153 1 URB FR
CHATEAUROUX-SUD LIGAIR 01.68  46.81  *¥xx* 1 ok FR
AIRVAULT ATMO-POITOU-CH -0.17  46.83  xwxx 1 URB FR
CHIZE ATMO-POITOU-CH -0.43  46.15  xexx 1 RUR FR
LA-ROCHELLE-AYTRE ATMO-POITOU-CH S1.11 46.14 ke 1 PUR FR
L-ISLE-D-ESPAGNAC ATMO-POITOU-CH 00.20  45.66  *¥*x 1 PUR FR
POITIERS-CHASSENEUIL ATMO-POITOU-CH 00.38  46.66  *xkx 1 PUR FR
NIORT-JEAN-ZAY ATMO-POITOU-CH -0.48  46.32  wkxx 1 PUR FR
COGNAC ATMO-POITOU-CH -0.32  45.70  wkxx 1 URB FR
FLOIRAC AIRAQ -0.53  44.84 0065 1 PUR FR
LE-TEMPLE AIRAQ -0.94  44.87 0043 1 RUR FR
PAU-LE-HAMEAU AIRAQ -0.32  43.31 0227 1 PUR FR
BIARRITZ AIRAQ -1.55  43.45 0065 1 URB FR
IRATY AIRAQ -1.04  43.03 1400 3 RUR FR
DIJON-DAIX ATMOSFAIR-N 05.00  47.35  Rxx 2 PUR FR
ST-BRISSON ATMOSFAIR-N 04.09  47.27  Fwkx 1 RUR FR
CHALON-HILAIRE ATMOSFAIR-S 04.87  46.77 0182 1 PUR FR
MONTCEAU-LES-MINES ATMOSFAIR-S 04.37  46.68 0280 1 PUR FR
MACON-CHAMPLEVERT ATMOSFAIR-S 04.81  46.30 0213 1 PUR FR
VALENCE-SUD ASQUADRA 04.88  44.87 0110 1 PUR FR
CHARAVINES ASCOPARG 05.52  45.43 0491 1 RUR FR
ST-ETIENNE-COUBERTIN AMPASEL 04.39  45.47 0480 1 PUR FR
DIEME COPARLY 04.47  45.96 0540 2 RUR FR
ANNEMASSE-GAILLARD AIR2SAVOIES 06.22  46.19 0420 1 URB FR
ANNECY-NOVEL AIR2SAVOIES 06.14  45.92 0460 1 URB FR
CHAMBERY-LE-HAUT AIR2SAVOIES 05.92  45.60 0367 1 URB FR
ROCHES-DE-CONDRIEU SUPAIRE 04.77  45.45 0152 1 IND FR
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ZINGST UBA 12.72 54.44 0001 1 RUR DE
SCHMUECKE UBA 10.77 50.66 0937 2 RUR DE
NEUGLOBSOW UBA 13.03 53.14 0065 1 RUR DE
LUECKENDORF UBA 14.79 50.83 0490 1 RUR DE
LEINEFELDE UBA 10.31 51.39 0356 1 RUR DE
MELPITZ UBA 12.93 51.53 0086 1 RUR DE
HELGOLAND UBA 07.88 54.19 0050 1 RUR DE
LEHNMUEHLE UBA 13.59 50.83 0527 1 RUR DE
AUKRUG UBA 09.79 54.07 0015 1 RUR DE
FALKENBERG UBA 14.12 52.17 0073 1 RUR DE
SCHORFHEIDE UBA 13.65 52.97 0070 1 RUR DE
ASTON-HILL DETR -3.03 52.50 0370 1 RUR UK
SOMERTON DETR -3.05 51.23 0055 1 RUR UK
LADYBOWER DETR -1.75 53.40 0420 1 RUR UK
LOUGH-NAVAR DETR -7.87 54.44 0130 1 RUR UK
SIBTON DETR 01.46 52.29 0046 1 RUR UK
WICKEN-FEN DETR 00.20 52.40 0005 1 RUR UK
NARBERTH DETR -4.69 51.78 0160 1 RUR UK
LULLINGTON-HEATH DETR 00.18 50.79 0120 1 RUR UK
HIGH-MUFFLES DETR -0.81 54.33 0267 1 RUR UK
ESKDALEMUIR DETR -3.20 55.31 0269 1 RUR UK
HARWELL DETR -1.32 51.57 0137 1 RUR UK
YARNER-WOOD DETR -3.71 50.60 0119 1 RUR UK
GLAZEBURY DETR -2.47 53.46 0021 1 PUR UK
BUSH-ESTATE DETR -3.21 55.86 0180 1 RUR UK
BOTTESFORD DETR -0.82 52.93 0032 1 RUR UK
ROCHESTER DETR 00.63 51.45 0001 1 RUR UK
REDCAR DETR -1.07 54.61 0004 1 PUR UK
NL-934 LML 06.28 53.33 0001 1 RUR NL
NL-538 LML 05.05 52.81 0001 1 RUR NL
NL-107 LML 06.04 51.12 0032 1 RUR NL
NL-918 LML 05.57 52.92 0001 1 RUR NL
NL-913 LML 06.80 53.14 0001 1 RUR NL
NL-318 LML 03.75 51.30 0005 1 RUR NL
NL-235 LML 04.36 51.44 0018 1 RUR NL
NL-230 LML 05.15 51.52 0015 1 RUR NL
NL-227 LML 05.56 51.27 0032 1 RUR NL
NL-722 LML 06.65 52.10 0032 1 RUR NL
NL-724 LML 05.67 51.97 0032 1 RUR NL
NL-818 LML 05.90 52.65 0001 1 RUR NL
NL-301 LML 03.93 51.66 0001 1 RUR NL
NL-232 LML 05.67 51.65 0001 1 RUR NL
NL-633 LML 04.85 52.23 0001 1 RUR NL
PAYERNE NABEL/SAEFL 06.94 46.80 0409 1 RUR CH
CHAUMONT NABEL/SAEFL 06.98 47.05 1140 3 RUR CH
JUNGFRAUJOCH NABEL/SAEFL 07.99 46.55 3580 5 RUR CH
LAEGEREN NABEL/SAEFL 08.35 47.48 0690 1 RUR CH
RIGI NABEL/SAEFL 08.47 47.07 1030 2 RUR CH
TAENIKON NABEL/SAEFL 08.90 47.47 0540 1 RUR CH
MAGADINO NABEL/SAEFL 08.93 46.16 0200 1 PUR CH
DAVOS NABEL/SAEFL 09.86 46.82 1640 3 RUR CH
PARMA-CITTADELLA ARPA/EMR 10.31 44.82 Frkk 1 Fxk IT
MODENA-20-SETTEMBRE ARPA/EMR 10.91 44.65 Frkk 1 Fxk IT
BOLOGNA-CUCCOLINO ARPA/EMR 11.34 44.45 Frkk 1 Fxk IT
GHERARDI ARPA/EMR 11.71 44.89 HHAK 1 xx iT
COTIGNOLA ARPA/EMR 12.25 44.50 HHAK 1 xx iT
FORLI-GIARDINI ARPA/EMR 12.02 44.22 HAK 1 xx iT
RIMINI-RICCIONE ARPA/EMR 12.65 44.00 HAK 1 xx T
CASTEL-SAN-GIOVANNI ARPA/EMR 09.70 45.10 Hokk 1 HHk 1T
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Annexe D

Analyses météorologiques

Les analyses météorologiques présentées dans cette annexe sont tirées du Bulletin hebdomadaire
d’études et de renseignements Météo. Hebdo. Nous présentons les situations du 30 Juillet au 2 aoft
2001 [Météo Hebdo, 2001], et du 30 Juillet au 2 aoit 2002 [Météo Hebdo, 2002a, 2002b)].
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ANALYSE EN SURFACE DU LUN 29/07/02 12UTC
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Analyses météorologiques

Notice explicative
+r NUages SUpEAIOUrS e Nébulosité
+<Nuagés moyens ion ai i

Peession atmosphérique
TN Y
Température de air en °(.___ 9 laYal 49
Visibilité
Temps présent

Valeur et caracéristiques

=< tendance barométrique
,3 0 40/

e uages bas © — - Tempspassé
Température du point de rosée - & 4 Nibulositt ds nuages b

3 N3 tp résulant (vrai) du navire
Température de la mer en-o(_1 0 »
Hauteur des nuages bas /- 0805 Mer du vent
Houle ~ 1008

2., Cirrus (souvent en bandes convérgeant vers un.point ou vers deux

e NUAg RS d@ ’moyenne altitude

< Altostratus dont la majeure-partie est serni-transparente et laisse appa-
raitre faiblement le Soleil ou la'Lune, comme au travers d'un verre dépoli.

£ Altostratus dont la majeure partie est suffisamment dense pour mas-
quer complétement le Soleil ou.la Lune, ou nimbostratus.

w Altocumului dont 1a majeure partie est semi-transparente ; les divers
&léments du nuage nese modnﬁent que lentement €t sont tous situés 3 un
seul niveau.

7 Altocumulus en bancs (souvent en forme de lentilles ou de poissons)
dont la majeure partie est semi-transparente, ces bancs se présentent &
un ou plusieurs niveaux et I'aspect de leurs éléments constitutifs se modi-
fient constamment.

& Altocumulus semi-transparents en bandes, ou altocumulus en une
ou plusieurs couches sensiblement continues (semi-transparentes ou
opaques), envahissant progressivement le ciel ; ces altocumulus devien-
nent, en général, plus épais dans feur ensemble.

- Altocumulus formés par I'étalement de cumulus (ou de cumulonimbus).

& Altocumulus en deux ou plusieurs couches, généralement opaques par
endroits et n'envahissant pas progressivement le ciel ; ou couche opaque
d'altocumulus, n'envahissant pas progressivement le ciel ; ou attocumiulus
présents simultanément-avec de l'altostratus ou du nimbostratus.

Altocumulus présentant des bourgeonnements en forme de petites tours
ou de créneaux, ou altocumulus ayant I'aspect de flocons cumuliformes.

4

< Altocumulus dans un ciel d'aspect chaotique 1 ils sont généralement
situés & plusieurs niveaux.

..... i NUAGOS fupirleurs

> Cirrus en forme' de filaments, de brins ou de crochets, n'envahissant
pas progressivement le ciel.

— Cirrus denses, en bancs ou en gerbes enchevétrées qui, en général,
n'augmentent pas et semblent &tre parfois les résidus de la partie supé-
rieure d'un cumulonimbus ; ou cirrus présentant des bourgeonnements
enforme de petites tours ou crénieaux, ou cirrus ayant I'aspect de flocons
cumuliformes.

— Cirrus denses, ayant souvent la forme d'enclume ; ces cirrus sont les
résidus de parties supérieures de cumulonimbus.
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7 Cirrus en forme de crochets-ou de filaments, ou les deux, envahissant

progressivement le ciel ; ces nuages deviennent généralement plus

. denses dans leur ensemble,

.

points opposés de {'horizon) et cirrostratus, ou cirrostratus seul, dans les
deux cas, ces nuages envahissent progressivement le ciel et deviennent
généralement plus denses dans leur ensemble, mais le vonle continu nat-
teint pas 45 degrés au-dessus de 'horizon,

7z Clrrus (souvent en bandes convergeant vers un point ou vers deux points

opposés de 'horizon) et cirrostratus, ou cirrostratus seul ; dans les deux
€as; ces nuages envahissent progressivement le ciel et deviennent géné-
ralement plus denses dans leur ensemble ; le voile ¢ épaqse 45
degrés au-dessus de 'horizon, sans que le ciel soit totalément couvert.

25 Voile de cirrostratus couvrant complétement la volte céleste.
S Cirrostratus n'envahissant pas progressivement le ciel et ne couvrant

pas complétement la voite céleste. .

Cirrog lus seuls, ou cirr coexistant avec des cirrus ou
du cnrrostratus. Ou-avec les deux, les cirrocumulus étant prédorinants.

Nuages bas

O Cumulus 2 faible extension verticale et paraissant aplatis. ou cumilus

déchiquetés autres que de mauvais temps”, ou les deux.

A Cumulus ayant une extension verticale modérée ouforte, avec généra-

lement des protubérances er forme de démes ou de tours, accompagnés
ou non par d'autres cumulus ou par des stratocumulus, tous ayant leurs
bases au méme niveay.

& Cumulonimbus dont les sommets ont perdu, au moins partieflement,

la netteté de leurs contours, mais qui he sont ni nettement fibreux (cirri:
formes), ni en forme d'enclume : des cumulus, des stratocumulus ou-des
stratus peuvent également étre présents.

- Stratocumulus formés par I'étalement de cumilus : des cumulus peu-

vent également étre présents,

—~~ Stratocumulus ne provenant pas de I'étalement de cumulus.
— Stratus en nappe ou en ‘couche plus ou moins continue, ou en lambeaux

déchiquetés, ou les deux, mais pas de stratus fractus de mauvais temps®.

--- Stratus fractus de- rnauvais temps ‘ou: cumulys fractus de mauvais
= temps’’, ou les deux (parinus), généralement au-dessous d'un aftbstrms

'ou.d'un nimbostratus:

= Cumulus et stratocumulus autres que ceux formés par étalement de

cumulus ; fa base des cumulus est & un niveau différent de celle des stra-
tocumulus.

&3 Cumulonimbus, dont fa région supérieure est netternent fibreuse (cir-

riforme), souvent en forme d'enclume ; accompagné ou non de curmulo-
nimbus sans enclume ou sans région supérieure fibreuse, dé cumulus, de
stratocumulus, de stratus ou de pannus.

(1) La locution « mauvais temps » se rapporte aux conditions qui existent générdtment
pendant les précipitations, et immédiaternant avant ou aprés callesGi. s !



M Visibilité réduite par fumée
o0 Brume siche

S Poussibres en suspension dans Iair
Q Embruns

$ Poussidres ou sable soulevés par le vent
mais absence de tourbillon

E Tourbillon(s) de poussidre ou de sable
(.S.) Tempéte de poussiére ou de sable
— Brume
= = Hince couche de brouillard en bancs

' Mince-couche de brouillard
== plis ou moins continue

( Eclairs visibles, tonnerre non enterdy

o Précipitations en vue,
= n'atteignant pas le sol

) .( Précipitations en vue, atteignant fe sol
mais distantes de la station

(.) Précipitations en vue, atteignant le sof
prés de la station

R Orage, mais pas de précipitations
V- Grains
i Trombe(s)

Temps caractéristique .
au cours de I'heure précédente

s] Bruine ou neige en graing

o] Plie

*] Neige

;] Pluie et neige mélées ou granules de glace
o] Bruine ou pluie se congelant

5] Averse(s) de pluie

5] Averse(s) de neige ou de pluie et de neige
9] Averse(s) de gréle® ou de pluie et de grle
E] Brouillard ou brouillard glacé

R] Orage (avec ou sans précipitations)
* grile, grisl ou neige roulée

e

Tempéte de poussiére, sable ou neige
au moment de I'observation

Chasse-neige faible basse ,
+’ Forte chasse-neige basse
- Chass-neie aible vée
=+ Forte chasse-neige élevie

%17 Tempte de poussiére y - en diminution

S pou de sable ligére }-sam changement

1S J ou modérée - €N augmentation

<[ y Violente tempéte < - en diminution

= }dr poussikre } sans changement
“ou de sable - en augmentation

Brouiliard ou brouillard glacé
au moment de I'observation

() brouiltard a distance
== Brouillard en bancs
== Brauillard, ciel visible };
= rouillad, el imvisible ] 5
= Brouillard, ciel visible

= brouilad, cel invixible} ! g’
1Z= Brouillard, cietvisible }:

== Brouillard, ciel invisible

A cours de 'heure précédente

]
2 Brouilard déposant du givre, ciel visible
X Brouilard déposant du givre, ciel invisible

} faible
} modérée
} forte

GO Bruine faible, se congelant

" Bruine

# " Bruine intermittente

5 Bruine continue

3 Bruine intermittente

Yo

s Bruine continue
b
3 Bruine intermittente
2

(A Bruine continue

G~ Bruine modérée ou forte se congefant
S Bruine et pluie, faible

<t Qe <Jre <Joo <o

; Bruine et pluie, modérée ou forte

Plule noni sous forme d’averses
au moment de I'observation

} faible

} modérée

} forte

@9 Pluie modérée ou forte, se congelant
.

® - Pluie intermittente
** Pluie continue

o Pluie intermittente
o' Pluie continue

.

¢ Pluie intermittente
* . .

o Pluie continue

@\ Pluie faible, se congelant

Pluie et neige, faible

*ok %

Pluie et neige, modérée ou forte

Précipitations solides non sous forme
"averses au moment de Pobservation

Chute intermittente de flocons de neige

" Chute continue de flocons de neige }

Chute intermittente de flocons de neige }
m

Taibte

Chute continue de flocons de neige
Chute intermittente de flocons de neige
}lnm

Chute continue de flocons de neige

*, *, *
I *** ***** *% * *

Poudrin de glace
—a— Neige en grains

—— Etoiles de neige isolées
2N Granules de glace

Précipitations sous forme d'averses
au moment de 'observation
o

V' Averse(s)de pluie faible(s)

Averse(s) de pluie, modérée(s) ou forte(s)
Averse(s) de pluie violente(s)

Averse(s) de pluie et neige mélées faible(s)

Averse(s) de pluie et neige mélées
modérée(s) ou forte(s)

Averse(s) de neige faible(s)
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Averse(s) de neige modérée(s)
ou forte(s)

Averse(s) de grésil :
ou de ne%ge roulée } ""a'z(!)

*

v

e : rée ()
avec ou sans pluie - m

9 ou pluie et neige mélées - w lom((s)
Averse(s) de grile )

o avec ou nns;luie {:ﬁ:&z :

e ou pluie et neige mélées - (" fom(‘s}
sans tonnerre

Précipitations au moment

de I'observation r?rh un orage
durant I'heure précédente-

TJ* puie bt
IJ8 pluie modérée ou forte

s Faible-chute de neige, ou pluie
R]A et neige mélées, ou gréle®

% Chute modérée ou forte de neige,
R]AA ou de pluie et neige mélées, ou de gréle®

Précipitations avec orage

au moment de I'observation

'R* Orage faible ou modéé, sans gréle® mais
avec pluie et (ou) neige

Orage faible ou modéré, avec gréle®

8% Orage fort sans gréle® mais avec pluie
1§« (ou) neige

]% Orage avec tempéte de poussiére
ou de sable

]% Orage fort avec gréle®

Temps caractéristique
pendant les 6 h précédentes

+ Tempéte de: poussiére, sable ou neige

—— Brouillard ou brouillard glacé
== ou'brume séche épaisse

s Bruine

o Pluie

* Neige ou pluie et neige mélées
v Averse(s)

R Orage(s)
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