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A. Curriculum Vitae

Suzanne Crumeyrolle
Née le 19 Décembre 1981, 42 ans,
2 enfants (2015, 2018)

Depuis 2013 Maitre de Conférences au Laboratoire d’Optique Atmosphérique (LOA),
Université de Lille

Parcours et Formation :

2011 - 2013: Post Doc - NASA Langley Research Center (LaRC), Hampton (USA).“Observa-
tions of aerosol particle properties from lidar measurements: Applicability to satellite ob-
servations. Directeur: Bruce Anderson (NASA LaRC, Hampton)

2011:Post Doc - CSIRO, Aspendale (Australie). « Monitoring cloud and aerosols properties to
support climate change science”, Directeur: Melita Keywood (CSIRO, Aspendale)

2008-2010: Post Doc - LaMP, Clermont Ferrand. CNRS. « Etude des propriétés physiques
et chimiques des aérosols durant la campagne aéroportée EUCAARI » . Directeur:
Alfons Schwarzenboeck, Pr. (LaMP, Clermont Ferrand)

2004 —2008 : PhD - CNRM — Centre National de Recherches Météorologiques, Université Paul
Sabatier, Toulouse. Titre thése: Impact des systemes convectifs sur les propriétés hy-
groscopiques des aérosols : Analyse de deux cas d’étude durant la campagne AMMA ».
Directeur : Jean-Louis Brenguier (IGPC) et Laurent Gomes (CR)

2003- 2004 : DEA - LAboratoire de Météorologie Physique — Clermont-Ferrand & Laboratoire
des Sciences du Climat et de I’Environnement — Saclay : La pollution particulaire dans la
région de Strasbourg. Encadré par P. Laj, N. Marchand & J. Sciare

Domaines d’expertises :

Mon domaine d’expertise porte sur la caractérisation des propriétés optiques, physiques
et chimiques des particules d'aérosol afin de mieux estimer leur impacts climatique et sanitaire.
Pour atteindre mes objectifs, mes résultats se basent sur des mesures, pour la plupart in-situ,
collectées lors de campagnes aéroportées ou sol de mesures (Tableau 1) mais aussi de cam-
pagnes de mesures en laboratoire. Depuis mon affectation en 2013, je développe le parc instru-
mental ‘in-situ’ équipant ATOLL (ATmospheric Observatory in LiLle). A ’heure actuelle je
suis le responsable scientifique de 5 instruments (SMPS, CPC, 2 néphélométres, Ultra Sonic



Anemometer - USA) mesurant en continu depuis 2014 pour le plus ancien. La station ATOLL
« in-situ » fait partie depuis 2019 du réseau européen ACTRIS et a été labellisé en 2022.

En collaboration avec des collégues du PC2A! (Univ. Lille), je développe des mini-
capteurs pour mesurer |’exposition individuelle des populations (https://www.apol-
line.science). En effet, les moyens de mesure de la pollution atmosphérique dans la région lil-
loise (142 km?) sont limités, et ne s’appuient que sur des stations de mesures fixes. Dans le
cadre des projets LIMON’AIR et LIMONADE financés par ’IREPSE (Institut de Recherches
Pluridisciplinaires en Sciences de I'Environnement) et IRenE? en 2017, nous développons
(PC2A, 'IRCICA? et ’'INRIA?) des systémes, a bas-couts, fixes ou mobiles, versatiles, pour
mesurer la concentration en particules (fixes et mobiles) ainsi que d’autre polluants gazeux
(fixes). Ces systemes instrumentaux sont utilisés dans le cadre de différents projets des
membres du consortium dont les objectifs scientifiques sont complétement différents. Un dé-
ploiement a eu lieu sur ’'université de Lille (période Pré-COVID) pour mesurer la qualité de
I’environnement dans les batiments de I'université de Lille (PM, CO2, NO, SO2, bruits). Puis
un déploiement a eu lieu sur les flancs de I’Etna (Sellitto et al., 2020) pour déterminer les émis-
sions et la dispersion des cendres volcaniques et des aérosols secondaires produits dans le pa-
nache volcanique. Augustin et al. (2020) ont utilisé les mesures de ces capteurs pour étudier
I’interaction entre la dynamique atmosphérique et les aérosols dans un milieu industriel cotier.
Plus récemment, de nouveaux développements sont effectués afin d’adapter ces capteurs a des
mesures embarquées sur drone.

Tableau 1 : Principales campagnes de mesures internationales ou nationales auxquelles j'ai par-
ticipé sur le terrain ou contribué durant ma carriére.

Campagne Année Avio Localisation princi- | Objectifs
pale
AMMA 2006 “ ATR-42 | Niamey (Niger) améliorer la connaissance et

la compréhension de la mous-
son d'Afrique de [I'Ouest
(Redelsperger et al., 2006)

EUCAARI 2008 3 ATR-42 | Rotterdam  (Pays- | Réduction de l'incertitude de
bas) I'impact des particules d'aéro-
sol sur le climat (Kulmala et
al., 2009)
MEGAPOLI 2009 <% ATR-42 | Paris (France) Investiguer les interactions

entre les mégapoles, la qualité
de l'air et le climat (Baklanov

etal., 2010)
Sydney particle study 2011 NA Sydney (Australie) Etudier la formation et des
transformations des

I'PC2A : Physico-Chimie des Processus de Combustion et de I'Atmosphére, UMR 8522 Univer-
sité¢ de Lille et CNRS

2 IRENE : Innovation et Recherche en Environnement

3 IRCICA : Institut de Recherche sur les Composants logiciels et matériels pour I’Information
et la Communication Avancée (IRCICA)

4 INRIA : Institut national de recherche en sciences et technologies du numérique



particules dans le bassin de
Sydney. (Keywood et al,
2019)

DC3

2012

¢ DC8

Impact des grands orages sur
la concentration de 1'ozone et
d'autres substances dans la
haute troposphére (Barth et
al., 2019)

DISCOVER-AQ

2011-2014

¢ P3B

Washington DC, San
Valley

Hou-
ston (Texas), Denver

Joaquim
(Californie),

(Colorado)*.

Deriving Information on Sur-
face Conditions from COI-
umn and VERtically Re-
solved Observations Relevant
to Air Quality (Crumeyrolle
etal.,, 2014)

SEAC4RS

2013

DC8

p.

Houston (Texas)

Déterminer I’impact de la
convection profonde sur les
polluants atmosphériques
(Toon et al., 2016)

SHADOW

2015

NA

M’Bour (Sénégal)

Mieux documenter les pro-
priétés  physico-chimiques
des aérosols (Crumeyrolle et
al., 2019)

Responsabilités scientifiques :

Depuis 2018 : Responsable de la partie Mesure in-situ de la plateforme ATOLL (réseau
ACTRIS). Je suis aussi PI de 4 instruments qui mesurent en continu les propriétés des aérosols

(Voir Tableau 2).

Tableau 2 : Instruments (noms et modéles) mesurant in-situ les propriétés des aérosols sur la sta-
tion ATOLL. L’année de début des mesures ainsi que le responsable de chaque instrument sont
indiqués (les zones grisées correspondent aux instruments dont je suis PI).

Instrument Modgele Début des PI Paramétres mesurées
mesures
Distribution en taille des aérosols
SMPS TSI3082 2017 S. Crumeyrolle (10< Dp < 800nm)
CPC TSI3750 2022 S. Crumeyrolle Concentration totale des aérosols
Néphélométres Aurora 3000 2014 S. Crumevrolle Coefficient de diffusion dans le
P Aurora 4000 2019 ) Y PM1 (3000) et le PM10 (4000)
Concentration massique des des
Spectrométre d especes majeures (sulfate, nitrate,
pecirometre de Q-ACSM 2018 V. Riffault chlorure, ammonium et fraction
masse . , .
organique) des aérosols submicro-
niques non réfractaires (NR-PM1)
Aethalometre AE33 2018 J. de Brito Cocfficient d"absorption dans la
fraction PM10
Compteur optique . Distribution en taille des aérosols
de particules FIDAS 200 2019 V. Riffault (0.18< Dp < 18um)
Analyseur de SO2 V. Riffault




Analyseur de Parti- . s .
cule Ultra fines Al2- Air 2024 S, Crnmeymslis Distribution en taille des PUF (1<
(PUF) modus Dp < 4nm)

Portage de projets de recherche (6):

2023-2024 : Co-PI avec F. Minvielle du projet LEFE EPOUYV : Mesure de I’exposome en UV
et particules des volontaires (19k€)

2022 — 2026 : Co-Leader avec Luc Dauchet du WP3 “ Evolution de 1’exposition des popula-
tions et impacts sur la santé des populations et a I’échelle de I’individu du CPER Ecrin -
Environnement Climat — Recherche et INnovation - 39,06 M€

2021 — 2024 : Co-PI du projet MusQUA PEARL (Programme for EArly-stage Researchers in
Lille): MUIti-scale processing of Spatio-temporal data applied to air Quality in Urban
Areas. Co-1. R. Rouvoy Fundings : ISITE Lille - 150k€

2017- 2018 : PI du projet LIMONADE LlIlle MObile Network for Air pollution - the Dun-
kerque Experiments. Type de projet : IRenE (Innovation et Recherche en Environne-
ment). Financeur : CPER Haut de France. Budget : 5k€

2017- 2018 : PI du projet LIMONALIR : Lille Mobile Network for Air Pollution Study.. Type
de projet: IREPSE (Institut de Recherches Pluridisciplinaires en Sciences de I'Environne-
ment). Financeur : Université de Lillel Budget : 3k€

2016-2021: Co-PI du Projet ANR MABCaM : Multi-channel wavelength- resolved Albedom-
eter for Black Carbon Measurement (MABCaM). Co-PI : W. Chen (LPCA, ULCO). Fi-
nanceur : ANR (Agence Nationale de la Recherche). Budget : 439k€

Participation a des projets nationaux (5) et internationaux (1) :

2024- 2025 : Participante au CDP - Cross-disciplinary Project - AREA (Aerosol at the heaRt
of the Earth/Atmosphere system) Pls : Denis Petitprez, Frederic Parol.

2019- 2021 : Participante au projet pilote « Santé Environnement : du risque territorial au risque
individuel » PIs : Corinne Gower-Rousseau & Luc Dauchet

2017-2018 : Participation au projet EMMA : Expérience Multi-échelle Mobile Atmosphérique.
PI : P. Augustin (LPCA, ULCO). Type de projet : IRenE (Innovation et Recherche en
Environnement). Financeur : CPER Haut de France. Budget : Sk€

2016-2020 : Participation au projet CPER-PO FEDER CLIMIBIO (changement CLIMatique
dynamique de I'atmosphere Impacts sur la BIOdiversité et la santé¢ humaine), coordonné
par Pascale Desgroux, PC2A. Ce projet pluridisciplinaire vise a mieux comprendre les
conséquences du changement climatique en région Hauts-de-France et ses impacts sur la
biosphere et la santé.



2016-2019 : Participation au projet ACMAP-ATAL, collab. NASA-Inde-France, Characteriz-
ing the Asian Tropopause Aerosol Layer (ATAL) and its impact on ice cloud properties
in the South Asian Monsoon. PI : D. Fairlie (NASA Langley). Financeur : NASA ROSES
NNH16ZDAO0IN- ACMAP. Budget : 150k$

2012-2024 : Participation au Labex CaPPA, coordonné par Didier Tanré (LOA) puis Denis
Petitprez (PC2A) . Dans ce cadre, j’ai participé aux campagnes de terrain SHADOW?2
réalisées en partenariat notamment avec le LPCA et le CERI EE a M’Bour (Sénégal). Je
suis allée sur place pour mettre en place puis démonter I’instrumentation du LOA —
Crumeyrolle et al. (Atmos. Environ. 2019 et EGU 2018)

Projets soumis en 2024 (8):

WP1 leader of the DICIT projet (AAPG ANR 2024) : Direct and Indirect Climate Forcing of
Volcanic EmlIssions in The Mediterranean. Phase 2

PI du projet LOOKUP (Low cOst sensOr networK for Ultra-fine Particle measurement, AAPG
ANR 2024) : Développement d’un réseau de mesure des particules ultra fine a partir de
micro-capteur. Non selectionné

Co-PI avec F. Minvielle du projet LEFE Resoumission pour financement de la seconde moitié
du projet EPOUV: Mesure de I’exposome en UV et particules des volontaires (19k€) :
Non sélectionné

Participant : PEPR (Programmes et équipements prioritaires de recherche) VBDI 2023, Carac-
térisation de I’impact de la rénovation de batiments collectifs comme solution d’adapta-
tion et d'atténuation aux ilots de chaleur urbains RENOBAT-ICU PI: C. Schoemaecker

Participant : LIFE-2023-SAP-CLIMA-CCA, Multi Unit Building — Second Life in the con-
text of Urban Heat Island (MUB2ndLIFE), PI: C. Schoemaecker - Liste complémentaire

Participant : Driving Urban Transitions 2024, MEthodology DEvelopment for an efficient
REnovation in the context of Urban Heat Island (MEDERE-UHI). PI: C. Schoemaecker
- Non sélectionné

Participante au CDP - Cross-disciplinary Project- CUMIN Plus (Campus of University with
Mobility based on Innovation and carbon Neutrality) PIs : Alain Bouscayrol et Elodie
Castex : Non selectionné

Responsabilités collectives et fonctions électives

2025 - 2030 : Co responsable du nouvel axe transverse « Interactions aérosols nuages » au sein
du LOA.

2024- 2028 : Elue a la commission recherche de de la Faculté des Sciences et Technologies
(FST)



2023 : Participation a I’évaluation HCERES du LMD (Laboratoire de météorologie dynamique)
visite en octobre 2023, Président : C. Georges

Depuis 2020 : Membre du Comité Scientifique de la boutique des sciences de Lille. La Bou-
tique accompagne les acteurs associatifs de la région Hauts-de-France confrontés a des
problématiques concretes pour co-construire des savoirs avec les acteurs de la recherche
scientifique.

Depuis 2020 : Membre du Copil du réseau national « Capteurs en environnement »
https://www.reseau-capteurs.cnrs.fr/. Ce réseau a été créé en 2020 et fédere les activités
de recherche dans tous les domaines scientifiques faisant appel aux capteurs.

Depuis 2019 : Editorial Board of Atmosphere (MDPI, IF : 2.686) (Editrice d’une special issue
sur le cycle de vie des aérosols) et Atmosphere and Climate (specialty section of Frontiers
in Environmental Science, IF : 4,581)

Depuis 2018 : Responsable du réseau de mini capteurs dans le réseau Apolline
(https://www.apolline.science/en/accueil-english/)

2015 -2023 : Nommée puis ¢lue au CNU (Comité National des Universités) 37°™¢ section.

2014 - 2020, ¢lue au conseil d’administration du département de physique de I'université de
Lille.

Reviewer pour (i) des journaux scientifiques internationaux : Atmospheric environment, At-
mospheric Chemistry and Physics, Atmospheric Measurement Techniques, Journal of
Geophysical Research,... (ii) des projets scientifiques : ANR et ROSES (NASA).

Reviewer pour AAP ANR 2012.

Participation a des comités de sélection : 37-MCF-1436 (ouvert a I’université de Lille 1 avec
affectation au LOA sur la thématique « Mesures par télédétection (spatiale ou sol) des
aérosols » en 2017) et 28-MCF-1693 (ouvert a I’université de Lille 1 avec affectation au
UMET sur la thématique « Propriétés de transport de composites polymeéres conducteurs
nanostructurés » en 2015)

Encadrement doctoral et scientifique :

Danielle El Hajj (2015 a 2018) sous la direction d’Isabelle Chiapello (LOA) a travailllé
sur I’étude des propriétés optiques des aérosols a fortes humidités. Des mesures en laboratoire
sont effectuées a humidité relative contrélée afin d’étudier 1I’évolution des propriétés optiques
des aérosols. J’ai proposé ce sujet de thése afin de compléter mes recherches sur le lien entre
mesures « in-situ » et mesures par télédétection. Taux d’encadrement : 40%

Shuo Wang (2016 a 2020) en co-tutelle avec ’'université de Chine sous la direction de
Weijun ZHANG (LPCA). Son travail de thése se base sur la création d’un algorithme permet-
tant la restitution de concentrations en Black Carbon (BC), Brown Carbon (BrC) et poussicres



désertiques a partir de mesures de coefficient d’absorption a plusieurs longueurs d’onde. Son
travail entre dans le cadre de ’ANR MABCaM. Taux d’encadrement : 40%

Alejandra GARCIA Vasquez (2019 a 2023) sous la direction de Véronique Riffault
(IMT-Douai) et Isabelle Chiapello (LOA) : Lien entre les propriétés optiques et chimiques des
aérosols. Son travail consiste a étudier les équations IMPROVE (Pitchford et al. 2011) et les
efficacités de 1'extinction de masse afin de pouvoir déterminer les concentrations massiques des
principaux composants des aérosols a partir des propriétés optiques. J’ai co-encadré a 35% cette
¢tudiante

Maryam Rahmani actuellement en these (2021 a 2024) sous la direction de R. Rou-
voy (Cristal): These ISITE: Modélisation greycat de la dispersion des aérosols a partir de me-
sures faites dans 1’agglomération Lilloise. L’objectif de cette these est d’utiliser des mesures du
réseau de mini capteurs Apolline et de tous autres capteurs en fonctionnement afin de générer
des cartes de qualité de I’air en temps réel. Ce travail aura pour objectif a plus long terme de
générer des cadastres d’émissions pour les villes testées et de mieux comprendre 1’origine des
polluants stagnant dans certaines zones.

Rakotonirinjanahary Miadana Valisoa actuellement en theése (2021 a 2024) sous la
direction de B. Hanoune (PC2A): Theése CIFRE avec la SNCF : Qualité de ’air dans I’en-
ceinte des gares. Apres une premicre phase d’expérimentation qui a eu lieu en 2019 et 2020
dans une gare de RER, une nouvelle phase d’expérimentation d’assainissement de 1’air en gare
est prévue en 2024. Celle-ci se déroulera en parall¢le dans trois gares, afin de tester en condi-
tions réelles trois technologies différentes pour I’amélioration de la ventilation des gares et
le traitement de I’air. L objectif de cette these est d’étudier la qualité de 1’air dans les gares et
de déterminer la méthode la plus adaptée pour 1’assainissement de 1’air afin d’équiper les gares
du réseau.

Jerome Chesneau (2021 a 2023) sous la direction de B. Hanoune (PC2A): Cette
thése répondait aux problématiques du projet i-site : Santé Environnement : du risque territorial
au risque individuel. Les objectifs principaux étaient de mesurer 1’exposition individuelle de
citoyens a la pollution atmosphérique et de mesurer 1’association entre 1’exposition environne-
mentale et les biomarqueurs d’effets sur la santé. Cette étude permettra également de connaitre
leur distribution en taille, dans 1’espace et le temps, et les déterminants liés a I’environnement
et au comportement des personnes. Apres 2 années de thése , cet étudiant a choisi de démis-
sionner car il n’avait pas les capacités pour faire une these. Je co-encadrais cet étudiant a 40%.

Master 2:

2022 — LOA : Encadrement d’un M2 (V. Sadza) : Response of atmospheric composition to
COVID-19 lockdown measures during Spring in Lille : 6mois

2020 — LOA : Encadrement d’un M2 (M. Ranaivombola) : Etude de la concentration particu-
laire au sommet de I’Etna. Durée du stage : 6 mois.

2019 — LOA : Encadrement d’un M2 (N. Yin) : Indoor/outdoor particulate matter and gas con-
centration in library and university campus. Durée du stage : 6 mois.
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2016 —LOA : Encadrement d’un M2 (S. Iskandar) : La mesure de la qualité de I’air par satellites
est elle réalisable ? Durée du stage : 6 mois.

2010 — LaMP : Encadrement d’'un M2 (C. Barbet) : Etude de 1’évolution des particules d’aéro-
sol dans des panaches de pollution issue de I’agglomération Parisienne dans le cadre du
projet MEGAPOLI. Durée du stage : 6 mois.

Diffusion et rayonnement :

2023 — 2026 : Comité de Suivi Individuel (CSI) de thése de Sarah MARION (Université de
Bourgogne, Dijon) : La pollution aux particules fines en Bourgogne Franche-Comté : va-
riabilités a trés haute résolution spatio-temporelle, modélisation, scénarisation.

2021 : Rapporteur - Jury de thése de J. Lampilahti (Univ. de Helsinki, Finlande) : Effect of
boundary layer dynamics on atmospheric new particle formation Directeur : Tuukka
Petdja.

2020 : Examinatrice -Jury de thése de Mohamed lamine Boukhenane (IMT Douai Lille). Dé-
veloppement de surfaces sensibles nano-composites conductrices pour la réalisation de

capteurs ¢€lectroniques d’ammoniac et de nitrate d’ammonium particulaire. Directeur Pa-
trice Coddeville.

2019 : Accueil de chercheurs étranger : Fabienne Reisen (CSIRO, Melbourne Australie) dont
les thématiques de recherche portent, entre autres, sur la caractérisation des propriétés des
aérosols (site Cape Grim en Tasmanie) et sur ’utilisation des micro capteurs en popula-
tion générale.

2018 : Examinatrice - Jury de theése de Euphrasie Clotilde Lovely (Université des antilles, Gua-
deloupe) Les poussicres sahariennes et sub-sahariennes en Guadeloupe.

Principale collaboration nationale et internationale :

Je collabore avec plusieurs laboratoires de manicre assez pérenne dont :

1 - le CERI EE IMT Douai via la plateforme ATOLL. En effet, des instruments in-situ
du CERI EE IMT Douai sont actuellement installés sur la plateforme ATOLL. Nous avons
réussi a encadrer une thése ensemble (A. Velazquez Garcia) et nous avons proposé un nouveau
sujet de thése pour 2024 en cotutelle (LOA/CERI EE). Par ailleurs, nous travaillons ensemble
¢laborer le futur scientifique de cette plateforme scientifique.

2 —le PC2A dont B. Hanoune, D. Petitprez et C. Schoemaecker. Ensemble, nous déve-
loppons des capteurs pour la mesure de I’exposition individuelle mais aussi pour la qualité de
I’air intérieur. Grace au soutien d’ICARE, nous développons aussi une plateforme pour la vi-
sualisation et le traitement des données qui pourrait fonctionner avec tous types de capteurs et
valable nationalement. A terme, cette plateforme permettrait de faire de la science participative
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avec les citoyens/volontaires portant un capteur. Par ailleurs, les mesures de gaz sur la plate-
forme atmosphérique ATOLL sont quasi inexistantes a 1’exception du SO2. En collaboration
avec C. Schoemaecker, nous avons install¢ plusieurs instruments (GC-MS, FAGE) pour obser-
ver la réactivité de I’atmosphére et comprendre son impact sur les événements de formation de
particules.

3 —le LPCA (Laboratoire de Physico-Chimie de I'Atmosphére, Univ. Cote d’Opale) P.
Augustin, M. Fourmentin, W. Chen. Mes collaborations avec ce labo ont pu étre concrétisé par
le financement de plusieurs projets dont une ANR. Le développement instrumental (Albe-
dométre haute résolution, Equipement drones) est au cceur de nos recherches communes. Par
ailleurs, depuis 2019 un anémometre ultrasonique est installé sur ATOLL sur I’impulsion de P.
Augustin.

4 — le LISA (Laboratoire Interuniversitaire des Systémes Atmosphériques, Institut
Pierre Simon Laplace) P. Sellito : Aprés une campagne de mesures réussie en 2019 au sommet
de I’Etna. Une ANR est soumise chaque année depuis pour formaliser un cadre multidiscipli-
naire impliquant des scientifiques de I'atmosphére/de la Terre solide et des climatologues afin
de mieux comprendre les liens entre les processus volcanologiques et atmosphériques.

5 - Univ. Lund (Suede) : Dans le cadre de mes travaux de recherches sur les PUFs, je
suis entré en contact avec A. Kristenssen avec qui je collabore depuis plus d’un an pour utiliser
NanoMap sur les données du LOA en mode routinier.

6 - Univ. De Prague (Rep Tcheéque). En 2023, j’ai accueilli via un projet MOBLILEX
une ¢étudiante en thése (L. Suchankova) pour un séjour de 6 mois (Avril — Aout 2023). Depuis
ce s¢jour, je collabore avec plusieurs membres de son équipe encadrante et de la station de
Kosetice.

Enseignement :

Mes enseignements sont effectués a ’Université de Lille, au sein du département de
Physique. Les thématiques abordées ne sont pas uniquement liées a mes activités de recherche
(pollution atmosphérique) : physique générale en premiere année de Licence, optique, méca-
nique (du point), projets tuteurés. Mon activité d’enseignement se concentre sur les 3 années de
Licence et la premicre année de Master. Tous les types d’enseignements sont couverts a 1’ex-
ception des cours magistraux : TD, TP, encadrement de projets et de stages, tutorats et colles.
Depuis quelques années, je me concentre sur les enseignements pratiques (TP et projets enca-
drés/tuteurés) que j’estime capitales dans une science expérimentale telle que la physique.

Depuis 2019, je fais partie de 1’équipe (constituée de 5 enseignants-chercheurs) en
charge du projet nommé « QOpenLab ». OpenLab est un projet pédagogique visant & promouvoir
l'apprentissage par projet. Concrétement, il s'agit d'un FabLab auquel sera adossé une plate-
forme numérique qui permettra aux ¢étudiants de réaliser des projets scientifiques avec un ar-
chivage de leur travail dans un esprit OpenSource. Dans un premier temps, il sera construit
autour de nos UE de projet en Licence, Master et Licence professionnelle. Ce projet est un des
projets soutenus par la Direction de 1I’Innovation Pédagogique de I’Université de Lille par une
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réponse positive a notre proposition lors de l'appel a projet "innovation pédagogique" en juin
2019, un soutien également relay¢ par la FST et le département de physique. Actuellement,
nous sommes dans une phase d’organisation des travaux dans le secteur concerné du batiment
d’enseignement, de mise en place de la plateforme numérique (que je mets en place) et d’éta-
blissement de la chartre graphique.

Responsabilités pédagogiques

- Depuis 2015 : Responsable de I’UE projets tuteurés des L3PRO EREE (Energies Re-
nouvelables et Efficacité Energétique). Nombre d’étudiants : 25.

- 2020-2021 : Responsable de I’UE Stage en laboratoire des L3 Physique fondamentale .
Nombre d’étudiants : 30.

- Depuis 2022 : Responsable de I’'UE projet scientifique des M1 Physique appliquée.
Nombre d’étudiants : 20.

- Tuteur universitaire pour les stages en Entreprise des L3PRO

- Participation aux jurys et rapporteur pour les stages de recherche du Master 2 « Atmos-
pheric Environment » et « Lumiére Matiére »
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Niveau Module Type 17/18 18/19 1920 20/21 21/22 22/23  23/24

L1 Physique générale (optique) C/TD/TP X X X X X X
L1 Forces, Champs et Energie TD X X X
L1 Tutorat Physique générale TD X
L1 Physique appliquée aux TD X X X X
sciences naturelles
L3PRO Projets Tuteurés (FI et FA) TD X X X X X X
L3PRO Contexte environnemental et | TD X
économique
L3PRO | Apprentissage par projet (Mé- | TD X X X X

téorologie Et Energies renouve-
lables) — FI et FA

L3PRO Métrologie et mesure de la pol- | TD X X X
lution de I’air

M1 Atelier Thématiques de 1’ensei- | TP X X X X
gnement
M1 Mesures et analyse statistiques | TD / TP X X
des données
M2 Démarches mesures et qualité C/TD/TP X
M2 Me¢éthodes Physiques en Télédé- | Cours X X X
tection
ALL Encadrement de stage / jury X X X X X
Heures de services dues 153 0 153 153 192 192 192
Heures de services effectuées 155 5 157 157 207 202 218
CRCT X
Congé maternité X

Temps partiel (80%) X X X



B. Liste de publications

Total En 1°" auteur En 2" auteur Avec étudiants
Publication de Rang A 38 10 2 5
Revues internationales 1 0 0 0
Communications orales 10 8 0 0
Communications par affiche 21 9 1 4
2024

S1 A. Velazquez-Garcia, J. F. de Brito, S. Crumeyrolle, I. Chiapello, and V.
Riffault. Assessment of light-absorbing carbonaceous aerosol origins and properties at the AT-
OLL site in Northern France, submitted to ACP, 2023

S2 S. Crumeyrolle, J.S. Henzing:, G.J.H. Roelofs:, G.P.A. Kos:, H.M. ten Brink-
Dense fogs in the Netherlands: nitrate not sulfate is the dominant fog nuclei component, Sub-
mitted to Atmospheric Environment, 2023.

S3 M. Rahmani, S. Crumeyrolle, N. Allegri-Martiny, R. Rouvoy and
A. Taherkordi. PMFORECAST: Leveraging Temporal LSTM to  Deliver
In situ Air Quality Predictions. Submitted to Atmospheric Pollution Research, 03/2024

S4 V. Rakotonirinjanahary, S. Crumeyrolle, M. Bogdan, B. Hanoune. A Novel
method for establishing typical daily profile of PM concentrations in underground railway sta-
tions, to be submitted in April 2024

P38 S. Wang, W. Zhao, Q. Liu, J. Zhou, S. Crumeyrolle, X. Xu, C. Zhang, C. Ye, Yu Zheng,
H. Che, W. Zhang-Strong aerosol absorption in Tibetan plateau and its radiative effects,
Volume51, Issue6, https://doi.org/10.1029/2023GL107833

2023

P37 Crumeyrolle, S., Kontkanen, J., Rose, C., Velazquez Garcia, A., Bourrianne, E., Catal-
famo, M., Riffault, V., Tison, E., Ferreira de Brito, J., Visez, N., Ferlay, N., Auriol, F.,
Chiapello, 1., 2022. Measurement report: Atmopsheric new particle formation in a peri-
urban site in Lille, Northern France. Atmospheric Chemistry and Phys-

ics. https://doi.org/10.5194/acp-2022-436

P36 Wang, G., Meng, L., Gou, Q., Hanoune, B., Crumeyrolle, S., Fagniez, T., Coeur, C.,
Akiki, R., Chen, W., 2023. Novel Broadband Cavity-Enhanced Absorption Spectrometer
for Simultancous Measurements of NO2 and Particulate Matter. Anal. Chem.
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.2c05237

P35 Velazquez-Garcia, A., Crumeyrolle, S., de Brito, J.F., Tison, E., Bourrianne, E., Chia-
pello, L., Riffault, V., 2023. Deriving composition-dependent aerosol absorption, scatter-
ing and extinction mass efficiencies from multi-annual high time resolution observations
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in Northern France. Atmospheric Environment 298, 119613. https://doi.org/10.1016/j.at-
mosenv.2023.119613

2022

P34

P33

P33

Trechera, P., Garcia-Marles, M., Liu, X., Reche, C., Pérez, N., Savadkoohi, M., Beddows,
D., Salma, 1., Vorésmarty, M., Casans, A., Casquero-Vera, J. A., Hueglin, C., Marchand,
N., Chazeau, B., Gille, G., Kalkavouras, P., Mihalopoulos, N., Ondracek, J., Zikova, N.,
Niemi, J. V., Manninen, H. E., Green, D. C., Tremper, A. H., Norman, M., Vratolis, S.,
Eleftheriadis, K., Gomez-Moreno, F. J., Alonso-Blanco, E., Gerwig, H., Wiedensohler,
A., Weinhold, K., Merkel, M., Bastian, S., Petit, J.-E., Favez, O., Crumeyrolle, S., Ferlay,
N., Dos Santos, S. M., Putaud, J.-P., Timonen, H., Lampilahti, J., Asbach, C., Wolf, C.,
Kaminski, H., Altug, H., Hoffmann, B., Rich, D. Q., Pandolfi, M., Harrison, R. M.,
Hopke, P. K., Petiji, T., Alastuey, A. & Querol, X. (2022). Phenomenology of Ultrafine
Particle Concentrations and Size Distribution Across Urban Europe. SSRN,,
32. 10.2139/ssrn.4294020

Crumeyrolle S., A. Khlystov and H. ten Brink. On the trend in below-cloud solar irradi-
ance in the Netherlands versus that in aerosol sulphate concentration. Atmos-

phere 2022, 13(12), 2037; https://doi.org/10.3390/atmos 13122037

Mascaut, F., Pujol, O., Brioude, J., Jensen, A., Lefranc, M., Evan, S., Crumeyrolle, S.,
2023. A competition—species model for water vapour-aerosol-cloud-rain interactions. At-
mospheric Research 284, 106588. https://doi.org/10.1016/j.atmosres.2022.106588

2021

P32

P31

P30

Crumeyrolle, S., Mensah, A., Khlystov, A., Kos, G. & ten Brink, H. (2021). On the im-
portance of nitrate for the droplet concentration in stratocumulus in the North-Sea re-
gion. Atmos. Env., 252(118278), 10.1016/j.atmosenv.2021.118278

Tobon, Y.A., Hajj, D.E., Seng, S., Bengrad, F., Moreau, M., Visez, N., Chiapello, I.,
Crumeyrolle, S., Choél, M., 2021. Impact of the particle mixing state on the hygrosco-
picity of internally mixed sodium chloride-ammonium sulfate single droplets: a theoret-
ical and experimental study. Phys. Chem. Chem. Phys. 23, 14391-14403.
https://doi.org/10.1039/D1CP01574E

S. Wang, S. Crumeyrolle, W. Zhao, X. Xu, B. Fang, Y. Derimian, C. Chen, W. Chen,
W. Zhang, Y. Huang, X. Deng, and Y. Tong. Real-time retrieval of aerosol chemical
composition using effective density and the imaginary part of complex refractive index,
Atmos. Env., 20, 0818, 2020

2020

P29

Pasquale Sellitto, Giuseppe Salerno, Alessandro La Spina, Tommaso Caltabiano, Simona
Scollo, Antonella Boselli, Giuseppe Leto, Ricardo Zanmar Sanchez, Suzanne
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P28

Crumeyrolle, Benjamin Hanoune, and Pierre Briole Small-scale volcanic aerosols vari-
ability, processes and direct radiative impact at Mount Etna during the EPL-RADIO cam-
paigns. Sci Rep 10, 15224 (2020). https://doi.org/10.1038/s41598-020-71635-1

P. Augustin, S. Billet, S. Crumeyrolle , K. Deboudt, E. Dieudonné, P. Flament, M. Four-
mentin, S. Guilbaud, B. Hanoune, Y. Landkocz, C. Méausoone, S. Roy, F. G. Schmitt,
A. Sentchey and A. Sokolov, Impact of Sea Breeze Dynamics on Atmospheric Pollutants

and Their Toxicity in Industrial and Urban Coastal Environments, Remote
Sens. 2020, 12(4), 648; https://doi.org/10.3390/rs12040648

2019

P27

P26

P25

P24

Hanoune B., Kassi, R., Verbeke, B. ASSY, E. CLAVIER, L. CRUMEYROLLE, Su-
zanne. DEGRANDE, Samuel. LE PALLEC, Xavier. ROUVOY, Romain. 2019. Concep-
tion and deployment of the Apolline sensor network for [AQ monitoring.

G. Wang, P. Kulinski, P. Hubert, A. Deguine, D. Petitprez, S. Crumeyrolle, E. Fertein,
K. Deboudt, P. Flament, M. W. Sigrist, H. Y1, and W. Chen, "Filter-Free Light Absorption
Measurement of Volcanic Ashes and Ambient Particulate Matter Using Multi-Wave-
length Photoacoustic Spectroscopy", Progress In Electromagnetics Research, 166 (2019)
59-74 (IF=2.322)

Keywood, M., Selleck, P., Reisen, F., Cohen, D., Chambers, S., Cheng, M., Cope, M.,
Crumeyrolle, S., Dunne, E., Emmerson, K., Fedele, R., Galbally, ., Gillett, R., Griffiths,
A., Guerette, E.-A., Harnwell, J., Humphries, R., Lawson, S., Miljevic, B., Molloy, S.,
Powell, J., Simmons, J., Ristovski, Z., and Ward, J.: Comprehensive aerosol and gas data
set from the Sydney Particle Study, Earth Syst. Sci. Data Discuss.,
https://doi.org/10.5194/essd-2019-56, in review, 2019.

Crumeyrolle, S., Augustin, P., Rivellini, L.-H., Choél, M., Riffault, V., Deboudt, K.,
Fourmentin, M., Dieudonné, E., Delbarre, H., Derimian, Y., Chiapello, ., 2019. Aerosol
variability induced by atmospheric dynamics in a coastal area of Senegal, North-Western
Africa. Atmospheric Environment. https://doi.org/10.1016/j.atmosenv.2019.01.041

2018

P23

P22

Pér¢, J.-C., Rivellini, L., Crumeyrolle, S., Chiapello, 1., Minvielle, F., Thieuleux, F.,
Choél, M., Popovici, L., 2018. Simulation of African dust properties and radiative effects
during the 2015 SHADOW campaign in Senegal. Atmospheric Research 199, 14-28.
https://doi.org/10.1016/j.atmosres.2017.07.027

Deroubaix, A., Flamant, C., Menut, L., Siour, G., Mailler, S., Turquety, S., Briant, R.,
Khvorostyanov, D., Crumeyrolle, S., 2018. Interactions of atmospheric gases and
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P21

aerosols with the monsoon dynamics over the Sudano-Guinean region during AMMA.
Atmos. Chem. Phys. 18, 445-465. https://doi.org/10.5194/acp-18-445-2018

Vernier, J.-P., Fairlie, T.D., Deshler, T., Venkat Ratnam, M., Gadhavi, H., Kumar, B.S.,
Natarajan, M., Pandit, A.K., Akhil Raj, S.T., Hemanth Kumar, A., Jayaraman, A., Singh,
A.K., Rastogi, N., Sinha, P.R., Kumar, S., Tiwari, S., Wegner, T., Baker, N., Vignelles,
D., Stenchikov, G., Shevchenko, 1., Smith, J., Bedka, K., Kesarkar, A., Singh, V., Bhate,
J., Ravikiran, V., Durga Rao, M., Ravindrababu, S., Patel, A., Vernier, H., Wienhold,
F.G., Liu, H., Knepp, T.N., Thomason, L., Crawford, J., Ziemba, L., Moore, J., Crumey-
rolle, S., Williamson, M., Berthet, G., Jégou, F., Renard, J.-B., 2018. BATAL: The Bal-
loon Measurement Campaigns of the Asian Tropopause Aerosol Layer. Bulletin of the
American Meteorological Society 99, 955-973. https://doi.org/10.1175/BAMS-D-17-
0014.1

2016

P20

Ziemba, L.D., Beyersdorf, A.J., Chen, G., Corr, C.A., Crumeyrolle, S.N., Diskin, G.,
Hudgins, C., Martin, R., Mikoviny, T., Moore, R., Shook, M., Thornhill, K.L., Winstead,
E.L., Wisthaler, A., Anderson, B.E., 2016. Airborne observations of bioacrosol over the
Southeast United States using a Wideband Integrated Bioaerosol Sensor. J. Geophys. Res.
Atmos. 121, 2015JD024669. doi:10.1002/2015JD024669

2015

P19

P18

P17

Vernier, J. -P. ., Fairlie, T. D., Natarajan, M., Wienhold, F. G., Bian, J., Martinsson, B.
G., Crumeyrolle, S., Thomason, L. W. and Bedka, K. M. (2015), Increase in upper trop-
ospheric and lower stratospheric aerosol levels and its potential connection with Asian
pollution. J. Geophys. Res. Atmos., 120: 1608—1619. doi: 10.1002/2014JD022372.

Tuccella, P., Curci, G., Grell, G. A., Visconti, G., Crumeyrolle, S., Schwarzenboeck, A.,
and Mensah, A. A.: A new chemistry option in WRF-Chem v. 3.4 for the simulation of
direct and indirect aerosol effects using VBS: evaluation against IMPACT-EUCAARI
data, Geosci. Model Dev., 8, 2749-2776, https://doi.org/10.5194/gmd-8-2749-2015,
2015.

Pikridas, M., Sciare, J., Freutel, F., Crumeyrolle, S., von der Weiden-Reinmiiller, S.-L.,
Borbon, A., Schwarzenboeck, A., Merkel, M., Crippa, M., Kostenidou, E., Psichoudaki,
M., Hildebrandt, L., Engelhart, G. J., Petdjd, T., Prévot, A. S. H., Drewnick, F., Balten-
sperger, U., Wiedensohler, A., Kulmala, M., Beekmann, M., and Pandis, S. N.: In situ
formation and spatial variability of particle number concentration in a European
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megacity, Atmos. Chem. Phys., 15, 10219-10237, https://doi.org/10.5194/acp-15-10219-
2015, 2015.

2014

P16

P15

P14

P13

Crumeyrolle, S., Chen, G., Ziemba, L., Beyersdorf, A., Thornhill, L., Winstead, E.,
Moore, R. H., Shook, M. A., Hudgins, C., and Anderson, B. E.: Factors that influence
surface PM2.5 values inferred from satellite observations: perspective gained for the US
Baltimore—Washington metropolitan area during DISCOVER-AQ, Atmos. Chem. Phys.,
14, 2139-2153, doi:10.5194/acp-14-2139-2014, 2014.

Moore Richard H., Luke D. Ziemba , Dabrina Dutcher , Andreas J. Beyersdorf , Kevin
Chan , Suzanne Crumeyrolle , Timothy M. Raymond , Kenneth L. Thornhill , Edward
L. Winstead , Bruce E. Anderson, Mapping the Operation of the Miniature Combustion
Aerosol Standard (Mini-CAST) Soot Generator Aerosol Science and Technology ,Vol.
48, Iss. 5,2014

Eck, T.F., Holben, B.N., Reid, J. S., Arola, A., Ferrare, R. A.,, Hostetler, C. A.,
Crumeyrolle, S. N., Berkoff, T. A., Welton, E. J., Lolli, S., Lyapustin, A., Wang, Y.,
Schafer, J. S., Giles, D. M., Anderson, B. E., Thornhill, K. L., Minnis, P., Picker-
ing, K. E., Loughner, C. P., Smirnov, A., and Sinyuk, A.: Observations of rapid aerosol
optical depth enhancements in the vicinity of polluted cumulus clouds, Atmos. Chem.
Phys., 14, 11633-11656, doi:10.5194/acp-14-11633-2014, 2014.

Freney, E. J., Sellegri, K., Canonaco, F., Colomb, A., Borbon, A., Michoud, V., Dous-
sin, J.-F., Crumeyrolle, S., Amarouche, N., Pichon, J.-M., Bourianne, T., Gomes, L.,
Prevot, A. S. H., Beekmann, M., and Schwarzenboeck, A.: Characterizing the impact of
urban emissions on regional aerosol particles: airborne measurements during the MEG-
APOLI experiment, Atmos. Chem. Phys., 14, 1397-1412, doi:10.5194/acp-14-1397-
2014, 2014.

2013

P12

Crumeyrolle, S., Schwarzenboeck, A., Roger, J. C., Sellegri, K., Burkhart, J. F.,
Stohl, A., Gomes, L., Quennehen, B., Roberts, G., Weigel, R., Villani, P., Pichon, J. M.,
Bourrianne, T., and Laj, P.: Overview of aerosol properties associated with air masses
sampled by the ATR-42 during the EUCAARI campaign (2008), Atmos. Chem. Phys.,
13, 4877-4893, doi:10.5194/acp-13-4877-2013, 2013.
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P11

P10

Crumeyrolle S., R. Weigel, K. Sellegri, G. Roberts, L. Gomes, A. Stohl, P. Laj, G. Mom-
boisse, T. Bourianne, V. Puygrenier, F. Burnet, F. Chosson, J.L. Brenguier, J.M. Etche-
berry, P. Villani, J.M. Pichon, A. Schwarzenboeck, Airborne investigation of the aero-
sols—cloud interactions in the vicinity and within a marine stratocumulus over the North
Sea during EUCAARI (2008), Atmospheric Environment, Volume 81, December 2013,
Pages 288-303, ISSN 1352-2310,
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C. Travaux de Recherche

Contexte et questions scientifiques

L'une des questions environnementales les plus importantes auxquelles nos sociétés sont
confrontées est la compréhension du systéme climatique et météorologique et de leurs change-
ments actuels et futurs (GIEC, 2021). Les premiéres prises de conscience collectives de 1'effet
des activités humaines sur l'atmosphére ont eu lieu avec la découverte d'événements identi-
fiables tels que les pluies acides, le trou dans la couche d'ozone, le transport de particules ra-
dioactives ou I’augmentation significative des concentrations de CO> sur tous les sites d’obser-
vations. Les gaz a effet de serre, tel que le CO., contribuent a I'effet de serre, un processus
naturel vital qui maintient la Terre a une température habitable en piégeant une partie de la
chaleur du soleil dans I'atmosphere. Cependant, les activités humaines ont amplifié cet effet,
conduisant a des perturbations dans le systéme climatique global. Le changement climatique
est défini comme tout changement dans le temps des parametres statistiques du climat global
par rapport a la période préindustrielle qu’il soit dii & une variabilité naturelle ou anthropogé-
nique.

Le dernier rapport du GIEC (6™ rapport publié en septembre 2021) rapporte ainsi une
augmentation de la température moyenne de la surface du globe de +1.2°C entre 1901 et 2020
alors que le précédent rapport (5™ rapport du GIEC publié en 2018) évoquait +1°C entre 1906
et 2012. On recense plusieurs empreintes de ce réchauffement comme 1’¢élévation du niveau des
mers, I’accentuation des événements climatiques extrémes (sécheresses, inondations, cyclones,
...), entrainant la déstabilisation des foréts, les menaces sur les ressources d’eau douce, les dif-
ficultés agricoles, la réduction de la biodiversité, I’extension des maladies tropicales ...

Les particules atmosphériques influencent le bilan radiatif terrestre en modifiant la quantité
de rayonnement atteignant la surface du globe et ainsi le climat. Les aérosols exercent ainsi un
effet radiatif direct en diffusant et en absorbant le rayonnement solaire qui atteint le systéme
terrestre. Ce phénomene conduit a un effet de refroidissement ou de réchauffement des couches
atmosphériques. C'est ce qu'on appelle I'effet radiatif direct des aérosols. Contrairement a
I’effet de serre généré principalement par les gaz a effet de serre, la capacité diffusante des
aérosols conduit principalement a I’effet contraire, diminuant alors la quantité de rayonnement
atteignant la surface (effet parasol : refroidissement des températures de surface). Le forcage
radiatif annuel global des aérosols di a I'effet radiatif direct a été estimé a -0,35 W.m 2 avec une
plage d'incertitude de -0,85 a +0,15 W.m2 (Myhre et al., 2013). L'effet de réchauffement local
di aux particules absorbantes induit également des changements dans les profils verticaux de
température, I'humidité relative et la stabilité de la colonne atmosphérique, ce qui modifie les
conditions de formation des nuages (Boucher et al., 2013; Ramanathan et al., 2001). Cet effet
est connu sous le nom d'effet semi-direct.

Les aérosols peuvent aussi avoir un impact radiatif important via les nuages (effet indi-
rect, Figure 1). En effet, les particules sont capables d’offrir a la vapeur d’eau atmosphérique
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une surface solide pour condenser. Ce processus constitue 1’activation des particules d’aérosol
en gouttelettes d’eau nuageuse. L'hygroscopicité d'une particule désigne sa capacité a adsorber
l'eau liquide a sa surface et dépend essentiellement des caractéristiques physico-chimiques des
aérosols. Lorsqu’elles sont activables, les particules d’aérosols sont appelées noyaux de con-
densation nuageux (CCN). Une augmentation de la concentration en noyaux de condensation
nuageuse conduit généralement a une augmentation de la concentration de gouttelettes dans un
systéme nuageux. Pour un contenu en eau constant dans le nuage, I’augmentation de la concen-
tration de gouttelettes induit alors une diminution de leur taille, mais une augmentation de la
surface totale des gouttelettes dans le nuage. L’albédo du nuage augmentant, la part d’énergie
réfléchie par les nuages s’accroit, refroidissant d’avantage le systéme. Il s’agit de 1’effet indi-
rect du premier ordre, ou effet Twomey (1977), qui est extrémement difficile a quantifier
expérimentalement (IPCC, 2001). Le deuxieme effet indirect découle du premier ; si les gout-
telettes sont plus petites, elles atteignent plus difficilement la taille critique au-dela de laquelle
elles peuvent précipiter. Cet effet a donc tendance a retarder le processus de formation des
précipitations et modifier la dynamique du systéme nuageux. Dans le cas de nuages fins de
couche limite, les gouttelettes ne pouvant jamais atteindre cette taille critique, les précipitations
sont inhibées. Albrecht et al. (1989) a montré que cet effet aurait tendance a augmenter le con-
tenu en eau nuageuse, tandis que Ackerman et al. (2004) ont démontré que le contenu en eau
diminuerait par effet d’entralnement au sommet du nuage. La couverture nuageuse moyenne
au-dessus de la Terre serait donc, selon les études, plus ou moins importante, entrainant un
accroissement ou une décroissance du forcage négatif des nuages.
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Figure 1: Effets indirects des particules sur les nuages (Boucher et al., 2013)

En plus de leur impact radiatif, des particules atmosphériques ont un effet sur la santé hu-
maine qui figure comme parmi les effets les plus décelables et rapides. Le rapport de I’ Orga-
nisation Mondiale de la Santé (OMS) de 2014 affirme que la pollution de I’air extérieur entraine
la mort prématurée de 3,7 millions de personnes par an, contre 4,3 millions morts par an pour
la pollution de I’air intérieur. Une étude de I’OMS (Pascal et al., 2013) sur des mesures menées
entre 2004 et 2006 montre que pour 25 villes européennes, les concentrations en particules fines
(particules d’aérosols dont les diamétres sont inférieurs a 2,5 um) de 24 de ces villes se situent
en moyenne au-dessus du seuil annuel de concentration recommandés par ’OMS (seuil de
PM>s= 10 pg.m™*). Dans cette étude, la ville présentant la concentration en particules fines la
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moins importante est Stockholm (789 000 habitants) avec en moyenne 9,4 ug.m>, et la plus
polluée est Bucarest (1,913 millions d’habitants) avec 38,2 pg.m™ représentant alors 22,1 mois
d’espérance de vie en moins pour ses habitants. A Lille (1,146 millions d’habitants), la concen-
tration moyenne de ces particules fines (PMz5) pour les 4 dernieéres années (2018-2021) de
mesures atteint 13,6 pug.m™ et entraine ainsi une diminution de I’espérance de vie de ses habi-
tants de 5 mois environ.

Néanmoins, (Fung et al., 2022) ont montré que la concentration massique n’était pas un
parametre suffisant pour estimer de fagon précise I’impact sanitaire de la pollution particulaire.
En particulier, les particules ultrafines (PUF, Dp < 100 nm) représentent une fraction tres faible
de la masse de particules en suspension, mais dominent par leur concentration en nombre. En
effet, les PUFs représentent 80% de la concentration en nombre de particules dans un environ-
nement urbain (Morawska et al., 1998) mais ne sont toujours pas réglementées en air ambiant.
En raison de leur petite taille, les PUFs peuvent pénétrer profondément dans le systéme respi-
ratoire, atteignant les régions pulmonaires les plus distales, les alvéoles (Xi and Longest, 2008),
et affectant également les systémes cardiovasculaire et nerveux central (Costa et al., 2019). En
raison de leur surface totale, les PUF peuvent adsorber de grandes quantités de polluants at-
mosphériques toxiques (par exemple, des gaz oxydants tels que l'0zone, I'oxyde d'azote, des
composés organiques et des métaux de transition), ce qui conduit a des aérosols plus dangereux
(Terzano et al., 2010). Les PUF sont émises par diverses sources primaires telles que les véhi-
cules automobiles, les centrales électriques au charbon, les installations au gaz et la combustion
de biomasse, mais également de source secondaire la conversion gaz-particules (Junkermann
and Hacker, 2018). Cette derniére entraine la formation de nouvelles particules (FNP), au cours
de laquelle des amas de taille nanométrique se forment par nucléation a partir de gaz conden-
sables, puis, au fil des jours, atteignent des diamétres de ~100 nm (Kulmala, 2003). Ces parti-
cules fines présentent une grande variabilité spatiale et temporelle (Karumanchi et al., 2021),
en fonction de leurs sources, des vents locaux, de la turbulence et de la dynamique de 1'air
(Augustin et al., 2020). Des inhomogénéités d'un facteur 2 a 9 dans la concentration moyenne
en nombre de particules ont ét¢ mesurées dans des villes européennes (Birmili et al., 2013;
Mishra et al., 2012).

Les grandes incertitudes liées au role des particules dans les effets sanitaires et climatiques
sont principalement dues a une connaissance partielle et insuffisante des propriétés des aérosols
et de leurs variations durant leur transport atmosphérique. En effet, les aérosols atmosphériques
sont soumis a des processus de vieillissement lors des interactions entre les particules et les gaz,
rendant leurs propriétés physiques, chimiques, optiques, hygroscopiques, pour n'en citer que
quelques-unes, en constante évolution (Zhang et al., 2008). Ainsi, les particules atmosphériques
sont le siege (i) de la condensation de composés gazeux non volatils ou semi-volatils formés
par réaction photochimique (Robinson et al., 2007), (ii) de réactions chimiques hétérogénes a
leur surface (Li et al., 2016), (iii) de la coagulation avec d'autres particules (Ramabhadran et
al., 1976) et (iv) de cycles nuageux entrainant des changements importants de leur taille et de
leur composition (Levin et al., 1996). Les aérosols atmosphériques sont donc un mélange com-
plexe et hétérogene de particules d'origine, de taille et de composition chimique diverses,
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caractérisé par une grande variabilité spatiale et temporelle, en raison de leur durée de vie rela-
tivement courte dans la tropospheére, allant de quelques jours a quelques semaines (Ramanathan
etal., 2001).

Pour aborder toutes ces questions, j’utilise principalement des mesures in-situ , qu’elles
soient embarquées (aéroportées, drone etc...), fournies par des expériences menées en labora-
toire ou encore issues d’observatoires au sol. Les instruments utilisés au sol ou embarqués sont
souvent similaires et permettent de déterminer les propriétés physiques (distribution en taille —
SMPS, APS — Aerosol Particle Sizer, LAS, concentration totale en nombre- CPC), chimiques
(concentrations et contributions des composants majoritaires — ACSM, AMS, Filtres etc...), les
propriétés optiques (Coefficient de diffusion — néphélomeétre, coefficient d’absorption : AE33,
PSAP - Particle Soot Absorption Photometer, MAAP - Multi Angle Absorption Photometer, et
coefficient d’extinction : CAPS- Cavity Attenuated Phase Shift, épaisseur optique - photo-
metre), ainsi que leur propriétés hygroscopiques (Compteur de Concentration de noyaux de
condensation — CCNC, f(RH) facteur d’amplification du coefficient de diffusion - néphélometre
humidifié en tandem) des aérosols. Avant mon recrutement, mes travaux de recherche (LaMP,
NASA) ont été dédié aux mesures aéroportées a travers de grands projets internationaux
comme, par exemple, EUCAARI (European Aerosol Cloud Climate and Air Quality Interac-
tions project, https://cordis.europa.eu/project/id/36833) mobilisant de nombreux moyens au sol
et aéroportés européens, mais aussi DISCOVER-AQ projet port¢é par la NASA
(https://science.nasa.gov/mission/discover-aq/, 4 campagnes de mesures aéroportées dans 4 ré-
gions différentes) et dédi¢ a améliorer les restitutions des observations satellitaires afin de
mieux estimer les concentrations des polluants en surface. Au CSIRO (Melbourne, Australie),
j’ai participé au maintien des instruments d’une des stations la plus ancienne du réseau WMO-
GAW (World Meteorological Organization-Global Atmosphere Watch), la station de fond lo-
calisé a Cape Grim (Tasmanie, https://capegrim.csiro.au/ ) fonctionnant en continu depuis 1976.
Lors de ces experiences professionnelles, j’ai acquis des compétences pour la maintenance de
ces instruments mais aussi pour I’analyse de base de données importantes (en termes de nombre
d’instruments et de séries temporelles longues)

Depuis mon recrutement en 2013, j’ai eu la chance de pouvoir développer en collabo-
ration avec ’IMT Nord-Europe une plateforme d’observation in-situ des aérosols a 1’université
de Lille et qui fait maintenant partie du réseau européen ACTRIS (http://www.actris.net/). Je
suis responsable de la partie aérosol in-situ (AIS) de cette plateforme et je suis actuellement PI
de 5 instruments (SMPS, CPC, 2 Néphélometres, USA). Dans le cadre de projets de recherche
incluant cette plateforme, j’ai développé des collaborations pérennes avec des laboratoires dans
la région Hauts-de-France. A Lille, je travaille en collaboration trés étroite avec le PC2A et le
LASIRE afin de compléter la station de nouvelles mesures (la réactivité atmosphérique avec C.
Schoemaecker ainsi que la mesure des pollens avec M. Choel et N. Visez) mais aussi afin de
mieux évaluer la répartition spatiale des polluants particulaires dans la métropole en utilisant
des microcapteurs mobiles et fixes (https://www.apolline.science/, projet LOOKUP déposé 3
fois a ’ANR, B. Hanoune, D. Petitprez). Par ailleurs, je collabore étroitement, surtout depuis
I’installation d’un anémomeétre ultra sonique, avec le LPCA (P. Augustin, Crumeyrolle et al
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2019, Augustin et al. 2020) afin d’analyser le role de la dynamique atmosphérique sur les pro-
priétés des aérosols.

Mon travail de recherche a donc consisté a mieux comprendre 1’évolution des propriétés
des aérosols depuis leur formation dans 1’atmosphére (Chapitre 1), leurs interactions avec la
vapeur d’eau atmosphérique en régime sous- et sur-saturé¢ (Chapitre 2) puis d’établir un lien
entre les propriétés optiques et chimiques des aérosols (Chapitre 3) afin de pouvoir estimer a
partir de mesure satellitaires une contribution des différentes espéces chimique.
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Chapitre 1. - Formation de nouvelles particules

La formation de nouvelles particules (FNP) conduit a la formation d'un grand nombre
de particules de moins de 20 nm qui vont contribuer a I’augmentation des niveaux de particules
ultra fines (PUF) observés dans I'air ambiant. Ces derniers sont connus pour avoir des effets
néfastes sur la santé humaine (Politis, 2013; Schwartz et al., 1996) et pour affecter les propriétés
optiques et physiques de l'atmosphere (Seinfeld and Pandis, 2016). La FNP résulte d’une suite
complexe de mécanismes qu’il est toutefois possible de scinder en deux étapes principales : (i)
la nucléation, qui est 1’étape de formation d’embryons thermodynamiquement stables de 1’ordre
du nanometre, (ii) puis la croissance de ces embryons, en compétition permanente avec leur
perte par coagulation sur des particules pré-existantes.

La formation d’embryons multimoléculaires représente la création d’une nouvelle phase
a travers la transformation de vapeur en phase condensée. Le potentiel d’une espeéce chimique
a jouer le role de précurseur gazeux pour la nucléation est déterminé par son abondance, sa
volatilité et sa réactivité. La FNP dans I’atmosphére est étroitement liée au déroulement de
réactions chimiques ou photochimiques en phase gazeuse. En effet, les concentrations en pré-
curseurs gazeux requises pour la nucléation sont obtenues par photo-oxydation de gaz atmos-
phériques, tels que le dioxyde de soufre ou encore différents composés organiques volatiles. Le
précurseur gazeux identifié comme étant le plus commun est 1’acide sulfurique, en raison de sa
faible pression de vapeur saturante dans les conditions de température atmosphérique clas-
siques. Les concentrations minimales en acide sulfurique nécessaires pour le déclenchement
d’événements de nucléation dans I’atmosphére semblent étre de I’ordre de 10° cm™ (Nieminen
et al., 2009). Dans 1’atmosphére, 1’acide sulfurique gazeux est le produit de I’oxydation du
dioxyde de soufre. D’autres précurseurs ont ¢ét¢ identifiés comme acteurs de la nucléation dans
différents environnements tels que I’ammoniaque, différentes amines, des acides organiques,
des oxydes d’iode ou bien encore des ions.

La taille et la composition chimique des embryons critiques restent mal connues au-
jourd’hui, en particulier a cause des limites instrumentales qui ne permettent pas 1’analyse di-
recte de ces embryons. Les mesures indirectes ainsi que les calculs théoriques suggérent que
I’embryon critique aurait un diameétre de 1’ordre de 1 - 1.5 nm (Kirkby et al., 2011; Kulmala et
al.,2013). La FNP n’est observable que si les noyaux critiques parviennent a grossir a des tailles
détectables, de I’ordre de 1.5 — 3 nm. Ces embryons grossissent & travers deux mécanismes
principaux (i) la condensation de précurseurs gazeux sur la surface des embryons et (ii) la coa-
gulation avec d’autres particules. Le sort des embryons fraichement formés est défini par la
compétition entre leur perte par coagulation sur des particules pré-existantes et leur croissance
vers des tailles plus élevées.

En raison de leur croissance sous I'effet des processus de condensation et de coagulation,
ces particules peuvent atteindre des tailles telles (> 100 nm) qu'elles agissent comme des noyaux
de condensation des nuages (CCN), ce qui affecte la formation des nuages et le climat (Kermi-
nen et al., 2012). Lors d’événement de FNP, la contribution en nombre des émissions primaires
et du transport régional devient alors mineure (Ma and Birmili, 2015).
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Ces événements de FNP ont été observés dans le monde entier (Kerminen et al., 2018;
Kontkanen et al., 2017; Kulmala et al., 2004) dans divers environnements, depuis la couche
limite (CL) dans les zones urbaines (Ganguly and Jayaraman, 2006; Roig Rodelas et al., 2019;
Tuch et al., 2006; Wehner and Wiedensohler, 2003) jusqu'aux zones polaires ¢loignées
(Dall’Osto et al., 2018), mais aussi dans la troposphere libre (Rose et al., 2015b, 2015a).

L'occurrence des FNP dépend de divers facteurs, notamment de la force des émissions
des gaz précurseurs, de la concentration en nombre de la population d'aérosols préexistante, des
parametres météorologiques et de la capacité d'oxydation de I'atmosphére (Kerminen et al.,
2018). Les événements de FNP sont généralement associés a une origine photochimique et se
produisent donc principalement pendant la journée (Kulmala et al., 2014), quelques rares évé-
nements étant observés pendant la nuit (Roig Rodelas et al., 2019; Salimi et al., 2017). Une
¢tude récente (Bousiotis et al., 2021) utilisant un grand ensemble de données (16 sites) sur
'Europe (6 pays) a mis en évidence que l'intensité du rayonnement solaire, la température et la
pression atmosphérique ont une relation positive avec l'occurrence des événements FNP sur la
majorité des sites, favorisant soit la formation des particules, soit leur taux de croissance. Les
conditions de température et de rayonnement impliquent alors une occurrence plus importante
de ces évenements au printemps et en été. Cette « saisonnalité » de I’occurrence des FNP a été
mise en évidence par Nieminen et al. (2018) en utilisant un ensemble de données provenant de
36 sites continentaux dans le monde entier. Le rayonnement solaire est considéré comme l'un
des facteurs les plus importants dans I'apparition des événements FNP, car il contribue a la
production des précurseurs gazeux (Bousiotis et al., 2021). De plus, des températures plus ¢éle-
vées sont considérées comme favorables a la croissance des particules nouvellement formées
car elles peuvent étre liées a des concentrations accrues de vapeur organique (Wang et al.,
2013a) qui favorisent la formation de particules mais réduisent également la stabilité des amas
moléculaires initiaux (Deng et al., 2020; Kurtén et al., 2007).

La vitesse du vent montre des effets variables sur 'occurrence des événements de FNP,
semblant dépendre de I'emplacement du site plutdt que de leur type (Bousiotis et al., 2021). En
outre, l'origine des masses d'air joue un rdle trés important, car les masses d'air de différentes
origines ont des caractéristiques météorologiques, physiques et chimiques différentes. Par con-
séquent, la probabilité d'occurrence d'un événement FNP a un endroit et & un moment donné
dépend non seulement des émissions locales, mais aussi du transport a longue distance
(Sogacheva et al., 2007; Tunved et al., 2006) et des conditions météorologiques synoptiques a
1'échelle européenne (Berland et al., 2017).

Néanmoins, des différences ont été constatées a la fois dans la saisonnalité (printemps
vs été) et dans l'intensité des événements FNP en fonction du type de site (urbain, trafic, fond
régional, rural, polaire, haute altitude (Dall’Osto et al., 2018; Sellegri et al., 2019). Cette varia-
bilité semble étre liée aux conditions environnementales propres a chaque site, ce qui rend dif-
ficile de tirer des conclusions générales sur les conditions de déclenchement des événements
FNP (Berland et al., 2017; Bousiotis et al., 2021). Théoriquement, on devrait observer globale-
ment moins d’évenements de FNP dans les environnements présentant des niveaux de pollution
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de fond élevés. En effet, une concentration surfacique élevée des particules préexistantes (sou-
vent décrite avec le puits de condensation, CS) agira comme un puits pour les embryons nou-
vellement formés (Kalkavouras et al., 2017). Pourtant, on observe des cas ou les événements
FNP se produisent les jours ou le CS est plus élevé par rapport aux conditions moyennes (Grof3
et al., 2018; Kulmala et al., 2017). Malgré les grandes valeurs de CS, des études comparatives
entre les sites ruraux et urbains ont signalé une fréquence plus élevée d'événements FNP sur les
sites urbains par rapport aux sites de fond (Peng et al., 2017) ainsi que des taux de formation et
de croissance des particules plus élevés (Nieminen et al., 2018; Salma et al., 2016; Z. Wang et
al., 2017) attribués a une concentration plus ¢élevée d'espéces condensables.

Afin de mieux comprendre ces événements de FNP, j’ai participé a plusieurs campagnes
de mesures aéroportées (EUCAARI -2007-2010 - et MEGAPOLI - 2009-2010) et développé
au sein du LOA une plateforme de mesures in-situ permettant la mesure des propriétés des
particules fines (Dp < lum). Ces mesures ont permis une meilleure compréhension des événe-
ments de FNP dans un environnement urbain : conditions environnementales favorisant ces
événements, leur croissance dans le temps ainsi que leur impact sur la qualité de I’air (Ma and
Birmili, 2015). Mais aussi, les mesures mobiles ou en réseau m’ont permis d’analyser leur éten-
due verticale et horizontale (Crumeyrolle et al., 2010) ainsi que leur transport a grande échelle
(Pikridas et al., 2015).
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1.1 Evénements de FNP dans un environnement urbain (Crumeyrolle

et al., 2023)

La distribution saisonniére des événements FNP sur le site ATOLL (Lille) est présentée
dans la Figure 2. Les données manquantes du SMPS (Figure 2) sont d'environ 40 % de janvier
a avril en raison des étalonnages annuels dans les locaux du fabricant et de quelques campagnes
de laboratoire (oct 2018 - juin 2019). Selon Dal Maso et al. (2005), les observations peuvent
etre catégoriser en 3 classes : les événements de formation de nouvelles particules (PUF pré-
sentes et dont le diametre augmente dans la journée), les jours indéfinis (présence de PUF mais
pas de grossissement ou grossissement trés rapide (<1h)) et les jours sans événements (pas de
PUF). Sur les 4 années de mesures (2017-2020), 96 (11 %) jours ont été classés comme des
é¢vénements FNP, 355 (40 %) comme des jours non définis et 432 (49 %) comme des jours sans
événement. On peut également noter que la plupart des événements FNP identifiés sur le site
ATOLL ont été observés au printemps (mars-avril-mai, 27 événements correspondant a 15 %
des jours ou des observations étaient disponibles au cours de cette saison) et en été (juin-juillet-
aout, 33 événements correspondant a 19 %) avec un maximum observé en juin en cohérence
avec une ¢tude précédente sur 1'Europe centrale (Dall'Osto et al., 2018). En hiver, le nombre
d'événements est extrémement limité (un seul événement observé en février). Dans les sections
suivantes, seules les observations effectuées au printemps et en été seront discutées en raison
de la faible représentativité des événements FNP en automne (n=15) et en hiver (n=1).

En utilisant des mesures sur le long terme de 36 sites (polaires, ruraux, de haute altitude,
¢loignés et urbains), Nieminen et al. (2018) ont rapporté une fréquence annuelle de FNP infé-
rieure a 15 % pour la moiti¢ des sites (18 sites de tous types) et occasionnellement supérieure a
30 % pour 10 sites. L'analyse de la fréquence des FNP survenant uniquement sur des sites ur-
bains ou sous influence anthropogénique montre de grandes différences d'un site a 1'autre pour
toutes les saisons. En effet, les fréquences d'occurrence des FNP varient de 20 % (Helsinki en
Finlande, Sao Paulo au Brésil) a 80 % (Beijing en Chine, Marikana en Afrique du Sud) au
printemps et de 7 % (Helsinki) a 78 % (Marikana) en hiver. La moyenne annuelle des fré-
quences d'occurrence de la FNP se situe entre 11 % (Helsinki) et plus de 60 % (Pékin et Mari-
kana). La fréquence des événements observés sur ATOLL (variation saisonniere et valeurs -
max 20%) est similaire aux observations réalisées a Paris (Dos Santos et al., 2015) alors que la
fréquence des jours indéfinis (Paris : <20% ; Lille : >40% ) et des jours sans événement (Paris :
> 60% ; Lille : <40% ) est tres différente.
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Figure 2: Distribution saisonniére des jours durant lesquels un événement de FNP se produit
(bleu), des jours non-définis (vert), et des jours sans événement de FNP (rouge) sur le site
d’ATOLL (Lille, France) entre 2017 et 2020. Les jours ou les données manquants sont exclus
du nombre total de jour par mois et leur fréquence est indiquée par les cercles noirs.

Les distributions en taille du nombre de particules (PNSD) médianes obtenues a partir du SMPS
sont présentées Figure 3 pour les jours d'événements de FNP (environ 800 PNSD), les jours
non-définis (environ 2300 PNSD) et les jours sans événement (environ 1700 PNSD) observés
uniquement au printemps et en été. Toutes les distributions en taille des aérosols ont été sélec-
tionnées puis moyennées (médiane) a une résolution temporelle d'une heure. La Figure 3a
montre 1'émergence de nouvelles particules d'aérosol de petit diamétre, suivie de la croissance
de ces particules vers des tailles plus grandes. Si ce phénomene se produit a I'échelle régionale
(quelques dizaines de km de rayon), on observe un " tracé en forme de banane " dans les distri-
butions du nombre de particules en fonction du temps a un endroit fixe. Sur la figure 3a, on
peut clairement voir un mode ultra-fin apparaitre de 10h00 a 15h00 (UTC) et croitre pendant le
reste de la journée. Vers 23h00 UTC, les particules nouvellement formées atteignent un dia-
metre moyen de 50 nm, similaire au diametre médian du mode des particules préexistantes
observé le matin (00h00 - 08h00). Le "jour médian indéfini" (Figure 3b) met en évidence une
augmentation soudaine de PUF de 10:00 a 15:00 (UTC) qui ne croit pas et qui ne dure pas. Le
"jour médian sans événement" (figure 3¢) ne montre aucun signe de croissance des particules,
comme prévu.
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Figure 3: Distributions en taille médiane des particules (15.7 nm < Dp < 800 nm) observées durant des
jours (a) des épisodes de FNP, (b) non-définis et (c) de non-événement au printemps et en été 2017-2020.
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Pour chaque événement de FNP, les heures de début et de fin de 1'événement, le taux de
croissance du mode de nucléation depuis quelques nanometres jusque quelques centaines de
nanometres (GR) et les puits de condensation ont été déterminés a partir des données expéri-
mentales (Kulmala et al., 2001). Les valeurs du taux de croissance (GR1s.7-30nm) Observées a
ATOLL se situent entre 0.8 et 15.7 nm.h"! (Figure 4) et montrent une forte variation saisonniére
avec une variabilit¢ des mesures trés importante en été et au printemps. La Figure 4 met en
évidence qu'en dessous de 20°C, les valeurs de GRs.7.30nm sont inférieures 8 6 nm.h'!, alors que,
dans des conditions plus chaudes (T >20 °C), les GR15.7-30nm atteignent des valeurs jusqu'a 16
nm.h!. Ces résultats montrent une dépendance claire de la croissance des particules a la tem-
pérature. En effet, il a ét¢é démontré que des températures plus élevées favorisent 1'émission de
précurseurs biogéniques, y compris les monoterpénes connus pour favoriser I'apparition d'évé-
nements FNP (Kulmala et al., 2004). Des études récentes (Paasonen et al., 2018; Yli-Juuti et
al., 2011) ont montré que le GR a généralement des valeurs plus importantes pendant les pé-
riodes chaudes et surtout en été. Au-dessus des zones urbaines telles que Beijing ou Shangai, le
GRi5-250m n'a pas montré de variation saisonnicre claire (Yao et al., 2018).
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Figure 4: Valeurs du taux de croissance (GRis.7-30nm ) €n fonction de la température ambiante.
Le facteur de force de nucléation (NSFis7.100) est calculé comme le rapport entre les
concentrations de particules fines et d'accumulation observées pendant le jour de nucléation sur

le méme rapport observé et moyenné pendant des jours sans événement (Salma et al., 2017).
Les concentrations en nombre de particules du mode fin (Nis,7-100) et du mode accumulation
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(N100-800) ont été extraites des données du SMPS. Le temps de résidence atmosphérique limité
des particules fines (généralement inférieur a 10 h) signifie qu'une grande partie de la concen-
tration Nis.7-100 peut également étre liée a des émissions locales et/ou a des processus de forma-
tion, y compris les événements FNP. Au contraire, en raison d'un temps de résidence plus long
dans I'atmospheére (jusqu'a 10 jours), la N1oo-goo est davantage liée a de grandes échelles spatiales
et temporelles. Par conséquent, le numérateur représente I'augmentation de particules ultra fines
(Dp <100 nm) par rapport a Nioo-00 causée par toutes les sources, tandis que le dénominateur
représente le méme parametre mais du a toutes les sources a l'exception des FNP. La méthode
NSF est basée sur I'hypothése que les sources d'aérosols sont similaires d'un jour a l'autre et
d'une saison a l'autre, a l'exception de l'occurrence sporadique des FNP. Compte tenu du grand
nombre de jours d'événements (96) et de non-événements (432) utilisés pour calculer les
NSFi5.7-100, on peut supposer que les sources sporadiques/occasionnelles (c'est-a-dire non ob-
servées quotidiennement) de PUF autres que les événements de FNP (par exemple les panaches
volcaniques) ont peu d'impact sur les NSFis7.100 par rapport aux sources toujours actives
(comme le trafic, les industries, etc...).

La NSF est généralement utilisée pour mieux évaluer la contribution des FNP a la con-
centration en nombre de particules fines (Dp < 100nm) par rapport aux concentrations de fond.
Si la NSF est proche de 1, alors la contribution relative de la FNP a la concentration en nombre
de particules par rapport aux autres sources est négligeable, comme sur le site urbain de Gre-
nade (Espagne) (Casquero-Vera et al., 2021). En outre, Salma et al. (2017) ont également défini
deux seuils pour NSFe.100 afin de décrire la contribution de FNP en tant que source unique : une
contribution considérable (1 < NSFe.100 <2) ou plus importante que celle de tous les autres sec-
teurs réunis (NSFe.100 >2). Il ne faut pas oublier que ces seuils ont été définis en fonction du
diametre de coupure inférieur initialement fixé 4 6 nm. Comme le diamétre de coupure inférieur
utilisé dans cette étude est un peu plus grand (15,7 nm au lieu de 6 nm) que celui utilisé par
Salma et al. (2017), le NSF15,7.100 calculé est nécessairement sous-estimé par rapport au NSF.
100 de Salma et al. (2017). La médiane horaire du rapport de concentration des particules fines
par rapport aux particules d'accumulation a été calculée pour les jours d'événement FNP et les
jours sans événement.

Au printemps, le facteur NSF1s.7.100 reste assez constant (environ 1,5) pendant la nuit et
le matin et atteint un maximum a 2,5 a 16:00 UTC. Cela indique que la FNP a un effet signifi-
catif sur la concentration du nombre de particules seulement quelques heures (2-3) apres I'heure
de début moyenne de la FNP. Pendant 1'ét¢, la tendance de la NSF5.7.100 est assez similaire avec
un pic unique a 13h00 UTC (a nouveau 2-3 heures apres I'heure moyenne de début de la FNP).
A ce moment-1a, les valeurs médianes du NSFis 7100 atteignent 4 tandis que de 21h00 a 06h00
UTC, le NSF15.7-100 reste faible (moyenne de 1,08). Par conséquent, en été, la contribution des
FNP a la concentration en nombre de particules est extrémement élevée de 10h00 a 18h00.

Des variations diurnes comparables de NSFi¢.100 ont été observées dans d'autres villes
européennes (Budapest, Vienne et Prague) avec des maxima atteignant respectivement 2,7, 2,3
et 3,4 avec un diamétre de coupure inférieur fixé a 10nm (Németh et al., 2018). En outre, Salma
et al. (2017) ont montré des pics de NSFs.100 @ midi variant de 2,2 et 2,7 pour le centre-ville de
Budapest et de 2 a 7,2 sur un site de fond urbain pour chaque saison, le maximum de NSFs.100
¢étant atteint en hiver. La fréquence de nucléation pendant I'hiver a Budapest est faible (<10 %),

46



comme le montrent nos observations, mais 1'impact de ces événements en nombre limité sur les
concentrations de particules est élevé. Pour information, le facteur NSF15.7.100 a atteint un maxi-
mum de 3,5 et 2,3 en hiver et en automne respectivement a Lille.
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1.2 Extension horizontale/verticale des événements de FNP (Cru-
meyrolle et al. 2010)

Comme vu précédemment, I'apparition d'épisodes de formation de nouvelles particules
dépend de divers facteurs. La durée et la continuité des événements FNP impliquent que la
formation du nombre d'aérosols secondaires et la croissance de ces particules ont lieu sur une
zone de grande étendue géographique (Hussein et al. 2009), c'est-a-dire qu'il s'agit d'événements
dont I'étendue est régionale. Si, les particules sont observées a un diametre supérieur a quelques
nanometres sur la station de mesures, cela signifie qu'elles ont été formées quelques mi-
nutes/heures auparavant et qu'elles ont grossi durant leur transport, ou qu'elles ont été directe-
ment émises dans l'atmosphére a ce diamétre. La continuité de la croissance du mode de parti-
cules fraichement émises rend cette derniere alternative hautement improbable. Puisque les par-
ticules se sont formées avant, elles se sont donc formées a une certaine distance de la station, et
donc ces événements de FNP ont une portée régionale.

Dans le cadre du projet EUCAARI (European Aerosol Cloud Climate and Air Quality
Interactions, (Kulmala et al., 2009), une campagne de mesure intensive dédiée a une (i) estima-
tion plus précise de I'impact des particules d'aérosol sur le climat et a une (ii) quantification de
la relation entre les particules d'aérosol anthropiques et la qualité de l'air régionale. Cette cam-
pagne a permis le déploiement d'avions de recherche européens équipés d'instruments (DLR
Falcon-20, British Bae-146, NERC Dornier, French ATR-42 et French Falcon-20) a été réalisée
en mai 2008. L'ATR-42, basé a Rotterdam, a été équipé d'instruments de pointe pour les aéro-
sols et les nuages. L'étude présentée ici se concentre sur les mesures des particules de nucléation
(concentrations, extension verticale et horizontale) a bord de cet avion.

Les observations de FNP ont pu étre associées a tous les types de vols de recherche (au-
dessus de la mer, du continent, ou a proximité des cotes de la mer du nord). Onze événements
de FNP ont été observé grace aux mesures de I’ATR-42. Quatre de ces événements de FNP ont
été observé a 1'échelle de quelques kilomeétres seulement et seul un vol a permis d’observer le
début et la fin de la zone d'extension d’un événement de FNP le long de la trajectoire du vol.
Pour tous les autres éveénements, la trajectoire de 'ATR-42 n'a pas pu atteindre la limite de
l'extension horizontale de cet événement. En effet, ces événements présentaient des extensions
horizontales supérieures a 100 km. De plus, lorsque des événements de FNP ont été observés a
bord de l'avion, le phénomeéne a été¢ simultanément observé sur le supersite de Cabauw (Pays
Bas). Par conséquent, la formation de nouvelles particules n'est pas limitée a une source de
nucléation locale a petite échelle, mais probablement liée a un phénomene spatialement étendu.

Pour étudier l'extension horizontale des événements de FNP, on considére quatre
groupes : Les événements du groupe I se sont produits sous un flux continental et observés au-
dessus de la mer, les événements du groupe II se sont produits sous un flux continental et ob-
servés au-dessus du continent, les événements du groupe III se sont produits sous un flux marin
et observés au-dessus du continent et les événements du groupe IV (éveénement trés local) qui
se sont produits sous un flux continental de sud-ouest et ont été observés au-dessus du continent.

La comparaison des événements de FNP du groupe I montre des différences en termes
d’homogénéité et de valeur des concentrations en particules ultra-fines (N3.10). En effet, I’éve-
nement (Figure 5b : Groupe I - RF45) montrant une forte inhomogénéité des N3.;p montre la
méme inhomogénéité pour le N-so. Une analyse compléte des mesures de cette campagne de
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mesures semble montrer que ces inhomogénéités sont une conséquence des inhomogénéités de

la vitesse du vent en surface. Cet effet de dispersion inhomogene des masses d'air implique que
les sources de gaz et de particules peuvent étre locales et proches de la zone d'observation.

Comme ces événements de FNP ont été localisés sous le vent de Rotterdam (150 km) et d'Ams-

terdam (133 km), les métropoles le long de la cote pourraient étre les sources des précurseurs
gazeux entrainant les événements FNP. Par ailleurs, le gradient et la fluctuation de N3.10 dimi-

nuent lorsque la distance au littoral néerlandais augmente. Le Ns.19 a atteint 100000 cm™ prés
de la cote des Pays-Bas (<30 km), puis a 50 km de la cote le N3.1o est en moyenne de 18000
cm? et a plus de 130 km de la cote, la concentration Ns.jo est inférieure a 10000 cm™. L'intensité

du gradient dépend alors de la distance entre la localisation des sources de précurseurs de PUF

et la zone d'observation, et de la vitesse du vent de surface.

a)
55
T ’ w‘ e z = 300m
545 : 1
saf | |
535 —\ //
_RF43 S
e B
. \
3 525 \
5 / /
= s S /" L
515 </
/] //A_/
s \
- 505 (
Q )
[=3 501 2 3 4 5 7
g Longitude (°)
S
a) s : T
- z = 600m |
545
5 r W
s4f | | 1
! 1
535 (
RF43 i, ¢
N
s 2
s S
g 525 l . <
i) ,
52|~ & 7
515 \/
] <
51 — \
//
: 505
@ )
=) < 2 3 4 5 7
g Longitude (°)
S

100000

50000

20000
10000

5000

2000

1000
-3,
N, o (6m™)

100000

50000

20000
10000

5000

2000

1000

-3
N, o (6m™)

Latitude (°)

Latitude (%)

525

’ ’ z = 300m
RF45 RPN
» 1% >
e . 2
N >
) y ¥
/i 4 -
/// //
- y
,///'
1 Wt
_d __
,/V
\
\
)]
3 4 5 6 7
Longitude (°)
} z = 600m
RF48 (/«~ —\ /‘\‘
— ’F\\ &
/ \ / )
- Wi
< by
] T
)}
3 4 5 6 7
Longitude (%)

100000

50000

20000
10000

5000

2000

1000
-3,
N, o (6m™)

100000

50000

20000
10000

5000

2000

1000

-3
N, o (6m™)

49



525

Latitude (%)

100000

50000

20000

10000

5000

525

Latitude (°)

100000

50000

I 20000

F 410000

5000

( 2000 ( 2000

1000 50 4 8 1000

8 4 5
4 g
Longitude (°) Ny 40 (6M™) Longitude (*) N, 4o (em™)

Groupe II1

Figure 5 : Sections transversales horizontales montrant les concentrations d'aérosols du mode
nucléation pour des diamétres entre 3 et 10 nm (Ni.10) le long des trajectoires des vols de re-
cherche de I'ATR-42 (RF43 le 05 mai, RF48 le 11 mai, RF53 le 18 mai et RF54 le 18 mai). Seule
la concentration de N3.io 2 une altitude de vol constante, indiquée sur chaque figure, est repré-
sentée. Les fleches noires représentent la direction moyenne de la masse d'air (déduite des ré-
trotrajectoires calculées avec Hysplit). Les lignes verticales noires font référence aux numéros
de sondage de I'ATR-42 tels qu'ils apparaissent dans la Figure 6 .

Au contraire, les observations de FNP sur le continent et sous flux de sud-est (Groupe
II) ont montré qu'a proximité ou sous le vent des grandes villes (Rotterdam et Eindhoven) les
N3.10 diminuent de maniére drastique pour atteindre des valeurs inférieures a 20000 cm™. Ce
résultat est vraisemblablement une conséquence de la pollution ¢élevée de 1'air (Nso est supé-
rieure a 4000 cm™) entrainant une augmentation du puit de condensation (CS).

Au contraire, les événements du groupe I1I (N3.10>5000 cm), observés a proximité du
littoral néerlandais durant la méme journée (dans un intervalle de 3h), étaient sous I’influence
de masses d'air provenant de la cote norvégienne qui n’ont donc jamais rencontré un panache
de pollution. Ainsi, ces masses d'air devaient étre enrichies en vapeurs organiques provenant de
la photo-oxydation des composés organiques volatils (COV) de la forét boréale et appauvries
en particules (<1000 cm™), conditions favorables a la FNP. Pendant 3 heures, le phénoméne
persiste dans la couche inférieure (h < 630 nm le matin et h < 850 nm I’aprés-midi) sur plus de
100 km.

Nous avons pu donc voir que ces événements de FNP apparaissent sur de larges éten-
dues horizontales mais aussi sur de grandes étendues verticales. Nilsson et al. (2001) ont cons-
taté¢ que le début du mélange turbulent était mieux corrélé avec le début de la FNP au niveau du
sol qu'avec l'augmentation du rayonnement solaire. Une hypothése est que les FNP commen-
cent en altitude dans une zone d'interface, soit dans la couche résiduelle (RL), soit dans l'inver-
sion qui recouvre la couche limite peu profonde du matin. Lorsque le mélange turbulent com-
mence, les particules nouvellement formées seraient transportées vers le bas et observées au
niveau du sol (Lampilahti et al., 2021a, 2021b, 2020). De plus, Augustin et al. (2020) ont montré
que les couches d'interface, caractérisées par des effets de turbulence (fluctuations de tempéra-
ture/humidité/vent) augmentant le mélange, sont trés favorables a la formation de nouvelles
particules, notamment entre des couches propres et polluées.
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Lors des vols de la campagne EUCAARI, au moins un sondage vertical par vol a été
effectué, soit au début ou a la fin entre 0,3 km et 3,5 km (niveau de vol le plus élevé), fournissant
une caractérisation rapide des profils verticaux des conditions thermodynamiques (niveau
d'inversion, etc.) et des paramétres microphysiques. Pour chaque vol, la hauteur de la couche
limite, déterminée par 1’évolution verticale de la température et de I'humidité, et la hauteur de
'événement de FNP, estimée par le profil vertical de N3.1o, ont été reportées sur la Figure 6.
Cette figure montre que les événements de FNP semblent étre initiés a 'intérieur de la couche
limite et étre limités par son sommet. La limite inférieure (600 m) d'un événement FNP n'a été
observée que lors du sondage S13. La comparaison des sondages effectués au-dessus de la mer
(S4, S5, S6, S7 et S8) et au-dessus du continent (tous les autres) ne montre aucune tendance
verticale Nj3.1o claire liée aux différences de surface. L'événement de FNP observé au-dessus de
la mer (S4 et S5) n'a été détecté que dans les 50 premiers metres des sondages et 1'exploration
verticale pendant S11 n'était pas suffisante, ainsi, ces trois sondages ne seront pas discutés.

Indépendamment de 1'étude de I'extension horizontale, trois groupes différents de son-
dages sont définis : Les sondages du groupe SI (sondages S1, S3, et S9) correspondant a des
¢vénements homogenes tout au long de la CL, les sondages du groupe SII (S2, S6, S8 et S10)
correspondant a des gradients verticaux positifs avec l'altitude de Ns.jo et les sondages du
groupe SIII (S12 et S13) correspondent a des gradients verticaux négatifs en fonction de 1'alti-
tude de Nai.10.

Les conditions météorologiques et environnementales observées (origines de la masse
d'air, température, pression, vitesse du vent, rayonnement solaire) étaient assez similaires pen-
dant les sondages du groupe SI et du groupe SII. En revanche, les deux sondages observés avec
des gradients verticaux négatifs de N3.i0 (groupe SIII) ont été€ observés apres des événements
pluvieux (précipitations> 0,8 mm), donc potentiellement li¢ a du lessivage des particules d'aé-
rosol et a I'entralnement des polluants dans les couches atmosphériques inférieures quel que
soit le niveau de pollution de la masse d'air (sous influence d’un air marin et propre [S12] et
pollué [S13]).
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Figure 6 : Profil des concentrations de particules dont le diametre est entre 3 et 10 nm
(N3.10) pendant les sondages de I’ATR-42 pour les six vols ou des événements FNP ont été
observés : RF43 (S1, S2, S3, S4, S5, S6) le 05 mai, RF45 (S7, S8) le 08 mai, RF48 (S9) le
11 mai, RF50 (S10) le 14 mai, RF53 (S11) le 18 mai, RF54 (S12) le 18 mai et RF61 (S13) le
28 mai 2008. Les rectangles noirs mettent en évidence les relevés effectués au-dessus de la
mer. La ligne grise correspond au sommet de la couche limite.

La classification en différents groupes permet aussi de constater que la fréquence des
gradients verticaux positifs de N3.jo est supérieure a la fréquence des gradients négatifs obser-
vés, ce qui signifierait que les particules nucléées sont susceptibles d'augmenter plus fréquem-
ment dans la partie supérieure de la couche limite. En 2008, les observations de PUF étant
limitées aux stations sol, il était admis que les PUF se formaient au plus proche des sources de
précurseurs, soit en surface. Néanmoins, deux processus peuvent expliquer la présence de par-
ticules ultrafines dans la partie supérieure de la couche limite : (1) les particules ont été nucléées
au sol puis soulevées avant d'étre échantillonnées avec I'ATR-42 et (2) les particules ont été
nucléées dans la partie supérieure de la couche limite. Supposons d'abord que les particules ont
été formées au sol, nous calculons le diametre moyen que les particules devraient avoir apres
avoir été soulevées dans la partie supérieure de la couche limite et nous comparons leur dia-
metre moyen avec les observations. Les taux de croissance sont déterminés a partir de mesures
sol sur plusieurs gammes de taille (1.5a 3,3 a 7 et 7 a 20 nm) et varient d'un jour a l'autre. Le
temps nécessaire aux particules fraichement formées au sol pour atteindre la hauteur maximum
des événements de FNP a été déterminé a 1'aide de la vitesse verticale du vent (W). Pour trois
cas, les particules supposées avoir ¢été nouvellement formées au sol et transportées
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verticalement ont un diamétre moyen inférieur a 10 nm a I’arrivée, en cohérence avec le dia-
metre des particules de nucléation observées (entre 3 et 10 nm). Ainsi, nous ne pouvons pas
exclure que les concentrations de particules N3.1o observées au-dela de 1000 m aient pu étre
uniquement dues au transport des événements de FNP provenant du sol. Cependant, pour au
moins quatre autres cas, on ne peut pas déduire de ces considérations le transport exclusif de
particules fraichement formées depuis la surface vers les hautes altitudes. En effet, le diamétre
moyen des particules soulevées serait supérieur a 10 nm, donc supérieur au diameétre des parti-
cules réellement observées. Ces derniers événements FNP n’ont donc pas été généré en surface
mais plus probablement ailleurs dans la couche limite.
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1.3 Transport des PUF (Pikridas et al. 2015)

De nombreuses campagnes expérimentales a grande échelle ont permis de mieux com-
prendre les processus qui conduisent a la pollution photo-oxydative dans les principales villes
européennes. Cependant, pour les grandes villes en dehors de I'Europe et des Etats-Unis, il
existe souvent des lacunes importantes dans notre compréhension et quantification de la pollu-
tion de l'air. De plus, certains processus d'émission et de formation de matiéres particulaires
sont encore mal quantifiés ce qui empéche une évaluation compléte de 1'impact des différentes
sources de pollution sur la qualité de 1'air et la santé.

Le projet MEGAPOLI (Megacities: Emissions, urban, regional and Global Atmospheric
POLlution and climate effects, and Integrated tools for assessment and mitigation) vise a four-
nir une description compléte, cohérente et plus quantitative de I'impact des mégapoles (grandes
agglomérations de plus de 10 millions d'habitants) sur la qualité de I'air, la composition chi-
mique de la troposphére et le climat. A cette fin, une méthodologie de modélisation intégrée
sera mise en ceuvre pour plusieurs dizaines de mégapoles en Europe (région parisienne,
Londres, Moscou, Istanbul, etc.) et ailleurs (Le Caire, Pékin, Shanghai, Bombay, Mexico, etc.).
L'ensemble du projet durera de 2008 a 2011. L'étude de la pollution particulaire dans la région
Tle-de-France est le point focal du projet, comprenant I'organisation d'une campagne expéri-
mentale a grande échelle pour mieux comprendre et quantifier les sources de pollution particu-
laire, en particulier la fraction organique des particules.

Dans le cadre de ce projet, la concentration en nombre d'aérosols a été mesurée au centre
de Paris (Laboratoire d’Hygi¢ne de la Ville de Paris - LHVP, 48° 49’ 11” N and 2° 21’ 35" E)
ainsi que pour deux stations satellites de banlieue (SIRTA : localisé a 20 km au sud du centre
de Paris, et GOLF : localis¢ a 20 km au Nord-Est du centre de Paris, Figure 7). Des mesures
mobiles ont été effectuées par deux laboratoires mobiles (MoLa and Mosquita) au sol et les
avions de Météo-France (ATR-42) en juillet 2009.
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chaque rose. Les vitesses de vent inférieures a 1 m s™! ont été supprimées pour ne prendre en
compte que les masses d’air en mouvement.

Pendant I’¢té, la direction du vent présentée sur la Figure 7 montre une prédominance
des vents provenant de I’ouest. Les masses d’air sont donc d’abord observées au SIRTA puis
sur le centre-ville de Paris et finalement sur GOLF. En général, la concentration en nombre des
particules dont le diameétre est entre 10 et 500 nm (Nio-500) au centre-ville était inférieure de
14% a celle du site suburbain sous le vent (GOLF) et supérieure de 54% a celle du site suburbain
d’ou venait le vent (SIRTA, Figure 8). Lors d’événements trés ponctuels ou la direction du vent
provenait principalement de I’Est, la N1o-500 observée au SIRTA est en moyenne de 2,3 fois plus
importante lorsque le site est sous le vent de Paris que dans le cas opposé. L’augmentation
importante de Nio-s00 montre I’influence non négligeable du panache de pollution issu du centre-
ville sur les sites localisés en périphérie. A GOLF, situé au Nord-Est et a peu prés a la méme
distance que le SIRTA du centre-ville, 1'effet des émissions de Paris n'était pas si clair, ce qui
suggere un fond élevé de Nio-s00 dans cette zone (NE).

La contribution en nombre des particules ultra-fines (10 > Dp >30 nm) par rapport a
I’ensemble des particules (10 > Dp >500 nm) est de 30% sur le site suburbain situé principale-
ment en amont (SIRTA), 40% au centre-ville (LHVP) et 50% sur le site suburbain situé princi-
palement sous le vent (GOLF). La présence de particules ultra-fines est donc plus importante
apres la rencontre avec le panache issu du centre-ville (Figure 8). Par ailleurs, la contribution
en nombre des particules d'un diamétre compris entre 30 et 100 nm était comprise entre 40 et
50 % et suivait la tendance inverse (la plus €¢levée en amont, la plus faible sous le vent).
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Figure 8 : Distributions moyennes du nombre de particules pour la campagne hivernale (en haut)
et estivale (en bas) pour les trois sites au sol 8 GOLF, au LHVP et au SIRTA. Chaque distribution
moyenne en taille (ligne rouge continue) est déconvoluée en log-normales (lignes bleues en poin-
tillés). Notez I'échelle différente des axes y entre les sites.

Des événements de FNP ont été observés sur tous les sites pendant 1'été. Au SIRTA et
LHVP, les événements ont ét¢ identifiés la moitié du temps et sur GOLF une fois tous les quatre
jours. La fréquence plus faible des événements de FNP sur GOLF était principalement due aux
interférences du au trafic voisin ainsi qu’aux limitations techniques des instruments qui ne per-
mettaient pas une identification claire des événements. De la méme maniére que pour le site
ATOLL, l'intensité solaire était supérieure de 30 % et de 20 % les jours d'événement par rapport
aux jours sans événement au SIRTA et LHVP, respectivement. En moyenne, les événements
de la FNP ont provoqué le doublement de Nio-500 sur toutes les stations fixes. Les taux de crois-
sance (GR) moyens journaliers étaient de 5,5, 4,6 et 6,1 nm.h"! au SIRTA, LHVP et GOLF
respectivement. Les différences mesurées pour ces taux de croissance moyens n'étaient pas sta-
tistiquement significatives.
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1.4 Conclusions et perspectives

A partir de ces différentes études, il est évident que ces évenements de FNP affectent
largement la qualité de I’air en produisant des particules ultra fines (PUF) en grand nombre
dont I’extension horizontale peut dépasser les 100 km. En milieu urbain, ces événements vont
affecter une grande partie de la population dont la santé est déja dégradée suite a une exposition
longue a de fortes concentrations de polluants (Ozone, NO2, PMy 5, etc...). Afin de mieux com-
prendre et afin d’éventuellement étre capable d’anticiper et de proscrire ces évenements, no-
tamment en milieu urbain, il est nécessaire d’établir des réseaux de surveillance pour mieux
estimer : leurs occurrences, leurs extensions verticales et horizontales ainsi que le transport de
ces PUFs.

Une des perspectives de ce travail de recherche est de déterminer 1’influence de la dy-
namique de la couche limite sur les événements de FNP. Pour cela, un anémometre ultra-so-
nique a ¢été installé en 2022 a proximité des veines de prélevements de la station ATOLL. En
effet, des études numériques et expérimentales ont montré que la dynamique de la couche limite
planétaire joue un role important dans 1’occurrence de ces événements de FNP (Lampilahti et
al., 2021b, 2020). Cependant, les observations directes et les estimations de l'importance poten-
tielle de ce phénomene pour la production de nouvelles particules d'aérosol font défaut et sont
souvent limitées aux régions bien moins polluées (Finlande, Suede, etc...).

Par ailleurs, les particules nouvellement formées par la nucléation atmosphérique sont
souvent capables de croitre jusqu'a atteindre la taille d'un CCN et d'influencer davantage les
propriétés des nuages, voire le climat mondial (Kerminen et al., 2005; Laaksonen et al., 2005;
Wiedensohler et al., 2009). Kerminen et al. (2012) présentent une synthése de nos connais-
sances sur la production de CCN associée a la nucléation atmosphérique, et concluent que la
production de CCN associée a la nucléation atmosphérique est un phénomeéne a la fois fréquent
et répandu dans de nombreux types de couches limites continentales, et probablement aussi
pour une large fraction de la troposphere libre. Dans de nombreuses conditions atmosphériques,
l'aérosol a une rétroaction positive sur la concentration en nombre de CCN (Nccn, (Laaksonen
et al., 2005; Ramanathan et al., 2001)), et la Nccn présente généralement une augmentation
significative apres un événement de FNP (Dowd, 2001; Kuwata and Kondo, 2008; Lihavainen
et al., 2003; Yue et al., 2011). En raison des différentes especes chimiques impliquées dans la
FNP, 1'é¢tendue des effets de la FNP sur les CCN varie temporairement et spatialement (Pierce
and Adams, 2009). A plus long terme, une perspective de mon travail de recherche serait de
mieux comprendre I’impact de ces événements sur 1’hygroscopicité des particules, en utilisant
un néphélometre a humidité contrdlée, et sur I’occurrence des nuages pouvant y étre associé,
en milieu urbain.
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CHAPITRE 2 - Interactions aérosols et vapeur d’eau

Le plus souvent, les techniques de mesures in-situ reposent sur une observation des aé-
rosols a des humidités relatives plus faibles que I’humidité relative ambiante. De plus, les re-
commandations européennes pour assurer 1’inter-comparabilité des mesures d’un site a 1’autre
stipulent que I’air prélevé est activement séché pour atteindre des humidités inferieures a 40 %.
Les interactions entre les aérosols et la vapeur d’eau dépendent des propriétés des aérosols telles
que leur concentration en nombre, leur taille, leur composition chimique et leur état de mélange
(Cubison et al., 2008; Roberts et al., 2001; Sellegri et al., 2003). Ainsi, un aérosol ayant des
propriétés hygroscopiques ¢levées absorbera plus d'eau liquide ce qui aura un impact sur leurs
distributions de taille (grossissement des particules), leur composition chimique (réarrangement
chimique) et sur leurs propriétés optiques (augmentation des coefficients d’extinction, de dif-
fusion et d’absorption) et radiatives (Randriamiarisoa et al., 2006). La quantité d'eau condensée
a la surface d'un aérosol est définie par sa composition chimique (effet Raoult) et sa taille (effet
Kelvin). Dans l'atmospheére, les conditions d'humidité sont trés variables en fonction des lieux,
des périodes de la journée et des saisons. Par conséquent, il existe différents régimes d'interac-
tion entre la vapeur d'eau et les aérosols : les régimes sous-saturé (Section 2.1, RH < 100 %) et
sursaturé (Section 2.2, RH > 100 %, généralement rencontrées en nuage).

Méme si mieux connaitre l'impact de I'hygroscopicité sur les propriétés optiques est in-
dispensable a une meilleure caractérisation de 1'effet radiatif des aérosols, la prise en compte du
caractere hygroscopique des aérosols est actuellement trés mal quantifiée par les modeles théo-
riques (Mie) et atmosphériques. Peu d’expériences de fermeture existent sur la comparaison de
mesures in-situ des propriétés physiques et optiques des aérosols a des conditions d’humidité
ambiante.
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2.1 En régime sous-saturé

En régime sous-saturé, deux phénomenes sont associés a l'interaction entre la vapeur
d'eau et les cristaux : la déliquescence et I'efflorescence (c'est-a-dire le point de recristallisation,
(Richardson and Spann, 1984). La déliquescence est une transformation de phase de premier
ordre qui se produit lorsque la substance déliquescente est en contact avec la vapeur d'eau et
forme une solution aqueuse, phase thermodynamiquement favorable. Cette transformation se
fait & une humidité relative bien définie, humidité relative de déliquescence (DRH), qui dépend
des propriétés initiales du composé solide et des conditions environnementales, c'est-a-dire de
la température (Wexler and Seinfeld, 1991). L'efflorescence est une aussi une transition de pre-
mier ordre qui se produit lorsque la solution commence a former un cristal aprés déshydratation,
ce qui caractérise le processus inverse de la déliquescence. A son humidité relative critique qui
fait référence a I'humidité relative d'efflorescence (ERH), la solution devient si concentrée
qu'une nucléation spontanée de la phase solide se produit. Un phénoméne d'hystérésis entre la
déliquescence et I'efflorescence est mis en évidence puisque le processus d'efflorescence se
produit généralement a une RH inférieure a celle du DRH.

Le comportement de déliquescence/efflorescence d'un mélange de sels est différent de
celui d'un sel unique. La courbe de déliquescence d'un mélange ne présente pas une seule tran-
sition mais plusieurs, et est caractérisée par plusieurs valeurs de DRH associées a la fraction
molaire du composant dans le mélange (Tang et al., 1978). La phase particulaire reste solide
pendant le processus d'humidification jusqu'a un premier changement d'état appelé MDRH
(Mutual Deliquescence Relative Humidity). Aprés ce point, 1'eau est adsorbée par la particule
et deux phases coexistent : une phase solide et une phase liquide. La particule, existant en deux
phases, continue a adsorber I'eau jusqu'a ce qu'elle devienne complétement liquide. Cette se-
conde transition est caractérisée par une valeur de DRH. Ce phénomeéne se produit pour toutes
les fractions molaires d'un mélange a différentes valeurs de MDRH et DRH.

Les résultats de (Massoli et al., 2009) ont montré que 1'inclusion des propriétés hygros-
copiques des aérosols dans les calculs climatiques est essentielle pour améliorer les estimations
du forgage radiatif direct des aérosols. La plupart des modéles d'aérosols utilisent la méthode
Zdanovskii-Stokes-Robinson (ZSR ; (Clegg and Seinfeld, 2004; Stokes and Robinson, 1966)
pour déterminer la quantité d'eau condensée a la surface des particules (Choi and Chan, 2002;
Svenningsson et al., 2006) et s'appuient sur les codes de Mie pour déterminer l'indice de réfrac-
tion de 'aérosol humide (Bohren and Huffman, 1983; Bond et al., 2006) La méthode ZSR, qui
permet de prédire 1'absorption d'eau des aérosols purs et mixtes, est relativement simple. La
ZSR suppose qu'il n'y a pas d'interaction entre les différents composés de la solution et consiste
a calculer 1'hygroscopicité de l'aérosol multi composant en additionnant les facteurs de crois-
sance de chaque composé, pondérés par leur masse ou leur fraction molaire (Equation 1). Dans
la plupart des cas, la régle de mélange ZSR fonctionne assez bien, en particulier pour décrire
l'absorption d'eau des mélanges d'aérosols organiques-organiques et organiques-inorganiques,
mais il existe de grandes déviations dans certains autres cas (Kanakidou et al., 2005). En parti-
culier, il a été démontré que pour les mélanges comprenant des aérosols de sel marin, le ZSR
ne fonctionne pas correctement (Svenningsson et al., 2006).

59



g(RH) = °[X,g(RH) + X,g9(RH)} Equation 1

Ou X, et X}, sont les fractions massiques (ou molaires) et g(RH). et g(RH)y, sont les fac-
teurs de croissance respectifs des composés a et b.

Or, les aérosols de sel marin représentent 1'une des plus grandes espéces d'aérosols na-
turels hygroscopiques présents dans l'atmosphere. Le chlorure de sodium (NaCl) en est le prin-
cipal constituant. Pendant leur transport dans l'atmosphére, les aérosols de sel marin peuvent
interagir avec des gaz et d'autres particules, notamment des aérosols organiques secondaires
contenant du sulfate d'ammonium ((NH4)>SO4). Ce mélange simple (uniquement 4 ions) est
donc fréquemment observé dans 1’atmosphere.

Le travail de thése de D. El Hajj (2015-2019), en collaboration avec le LASIRE’ (M.
Choel et Y. Tobon) a consisté a étudier I’évolution des propriétés optiques (diffusion et absorp-

tion), physique (taille et nombre) et chimique (partie soluble et insoluble) d’un mélange interne
d’aérosols a différentes humidités, notamment un mélange interne de NaCl et de sulfate
d'ammonium ((NH4)2SO4). L’¢étude s’appuie sur des mesures en laboratoire effectuées au
moyen d’instruments de pointes, tel qu’un microscope microscopie confocale Raman (CRM)
permettant la mesure de la composition chimique d’un aérosol en lévitation, un néphélometre
et un granulomeétre permettant la mesure du coefficient de diffusion et de la distribution en taille
des aérosols, qui tous fonctionnent a humidité contrdlée. Ainsi des aérosols de composition
chimique différente (composés purs et mélange interne) sont générés puis soumis a des humi-
dités relatives différentes. Les modifications de leurs propriétés sont alors mesurées tout au long
d’un cycle d’humidité relative (d’environ 30% jusqu’a 90%) et pour plusieurs cycles successifs.

2.1.1 A I’échelle individuelle (Tobon et al., 2021)

Le comportement de déliquescence des particules individuelles avec une composition
initiale variable a été étudié par 1évitation acoustique couplée a de la microscopie optique et
confocale Raman (CRM). A notre connaissance, il s'agit du premier travail expérimental visant
a observer et a caractériser les produits résultant de la recombinaison de Na+, Cl-, NH4+ et
SO42- sur des particules individuelles 1évitées avec différentes compositions initiales et a étu-
dier leur comportement pendant les cycles de déliquescence. Ces résultats expérimentaux ont
été comparés a ceux obtenus avec le modele thermodynamique E-AIM (Extended Aerosol Inor-
ganics Model) et le contour de transition de phase de Potukuchi et Wexler.

Les particules solides uniques obtenues apres séchage de gouttelettes 1€vitées, contenant
initialement des proportions différentes des deux composés titrés, ont montré un état de mé-
lange complexe en fonction de I'humidité relative. Ainsi, nous avons confirmé, au moyen de
spectres Raman, la coexistence de quatre sels solides au sein de la particule séche : (NH4)2S04,
NH4CI, Na2S04 et NH4NaSO4.2H20. Comme le NaCl n'est pas actif en Raman, nous avons
supposé¢ que le NaCl était également présent dans les gouttelettes recristallisées. Par

> LASIRE : Laboratoire de Spectroscopie pour les Interactions, la Réactivité et 'Envi-
ronnement
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conséquent, les échantillons sont mieux décrits comme des systemes multiphasiques que
comme un systéme binaire. Des particules contenant des fractions molaires de 0,1, 0,36, 0,55
et 0,67 de NaCl (Xnacr) ont été étudiées par CRM (Confocal Raman Microscopy) pendant le
processus de déliquescence. Les spectres Raman ont mis en évidence sans ambiguité la présence
de composés solides qui n'étaient pas prévus par le modele E-AIM et le contour de transition
de phase de Potukuchi et Wexler apres chaque transition.

Le diagramme de phase de déliquescence a été construit expérimentalement en effec-
tuant de multiples cycles de déliquescence de nombreux mélanges dont la composition variait
entre 0,0 et 1,0 fraction molaire de NaCl (Figure 9). Les humidogrammes ont montré deux ou
trois transitions en fonction de la composition molaire initiale, ce qui est représentatif des sys-
témes complexes. Le diagramme de phase expérimental a montré plusieurs différences avec
celui construit a partir du modele E-AIM. Pour les particules riches en NaCl (Xnaci > 0.77) et
les particules riches en (NH4)2SO4 (Xnac1 <0.40) la description faite par le modele est accep-
table. Cependant, pour les mélanges intermédiaires (0.40 < Xwac1 < 0.77), les résultats expéri-
mentaux sont en désaccord avec le modele en raison d'une différence entre les produits prédits
restés a I'état solide apres les transitions et les produits réellement présents dans la particule
solide. Ainsi, nos résultats montrent la difficulté d'une modélisation précise des processus d'hu-
midification lorsque la complexité de la composition chimique de I'aérosol augmente.
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Figure 9 : Diagramme de phase de déliquescence des particules mixtes NaCl/(NH4)2SO4 en fonc-
tion de la fraction molaire de NaCl. Comparaison des résultats du modele E-AIM (lignes poin-
tillées) avec nos données expérimentales (dispersion). MDRHI1 (noir) et MDRH2 (rouge) font
référence aux premiére et deuxiéme transitions avant la déliquescence totale, DRH (bleu).
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2.1.2 A I’échelle d’un volume (El Hajj, 2018)

Apres avoir mis en évidence les difficultés pour prévoir la quantité d’eau adsorbée par
un aérosol a 1’échelle individuelle, nous souhaitons étudier les biais lorsque 1’on considére un
volume d’air contenant de nombreux aérosols. Pour cela, le dispositif expérimental permettait
la mesure du coefficient de diffusion par néphélométrie a été utilisé pour étudier les propriétés
optiques du méme mélange d’aérosols que précédemment (NaCl et de sulfate d'ammonium
(NH4)2S04) en fonction de I'humidité relative et pour évaluer leur croissance hygroscopique.
Le montage expérimental fournit donc des informations sur la variation du coefficient de dif-
fusion des aérosols en fonction de I'humidité relative (f(RH) = opyer/03ary » (Fierz-
Schmidhauser et al., 2010)). Les valeurs de DRH, spécifiques a chaque composant de 1'aérosol,
sont extraites de ces humidogrammes. Les DRH pour les composés purs (NaCl et (NH4)2SO4)
sont similaires aux valeurs reportées dans la littérature permettant de valider notre approche
expérimentale et de la méthode utilisée pour déterminer le DRH. Les g(RH) de ce mélange
d’aérosols ont été estimés en utilisant la méthode ZSR avec les g(RH) des aérosols purs comme
entrées. Les valeurs de g(RH) calculées seront ensuite comparées aux g(RH) estimées a partir
des mesures de f(RH) (g(RH) = 4/ f (RH)de (Bougiatioti et al., 2016).

Dans cette étude, nous avons définit la seule transition de phase observée comme étant
le DRH du mélange, bien qu'il soit nécessaire d'améliorer cette méthode afin d’affiner ces ré-
sultats et de déterminer le second DRH du mélange. La Figure 10 représente la variation de la
f(RH) avec 'humidité relative pour le (NH4)2SO4 pur (courbe noire), le NaCl pur (courbe grise)
et pour 4 mélanges contenant différentes fractions de NaCl (courbes colorées). Chaque courbe
représente les valeurs de la f(RH) dérivées des mesures des coefficients de diffusion a diffé-
rentes valeurs de RH. Chaque point est une représentation de la moyenne de f(RH) dans une
fenétre de 10 % de RH (=10 valeurs pour RH <DRH et =20 valeurs lorsque les valeurs de RH
s'approchent du DRH). Aux valeurs maximales d'humidité relative (c'est-a-dire RH > 80 %), le
f(RH) est d'environ 15 pour le NaCl pur et 4,5 pour le (NH4)2SO4 pur. La variation du maximum
de la f(RH), liée au comportement hygroscopique du mélange d'aérosols, peut étre observée en
fonction de la fraction molaire de NaCl. Le maximum de f(RH) (a = 85% d'humidité relative)
augmente avec l'augmentation de la fraction molaire de NaCl dans le mélange. Le f(RH)max
passe de 4,5 pour le (NH4)2SO4 pur a 5,8 lors de I'ajout de NaCl a une fraction molaire de 0,36
et il atteint 13,2 lorsque la fraction molaire de NaCl atteint une valeur de 0,89.
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Figure 10 : Variation du f(RH) avec I'humidité relative pour le mélange (NH4),SO4 pur (courbe
noire), le NaCl pur (courbe grise) et pour le mélange contenant 36, 60, 77, 89% de NaCl (courbes
colorées).

De plus, on constate que l'absorption de I'eau et la déliquescence du NaCl commencent
a une RH plus faible que celle du (NH4),SO4. Dans nos expériences, les DRH sont mesurées a
75.6% et a 79.9% pour NaCl et (NH4)2SO4 respectivement ce qui correspond aux études anté-
rieures (Laskina et al., 2015). Les DRHmg¢langes pour les différentes fractions de NaCl (Xnaci
=0,36, 0,6, 0,77, 0,89) sont observés autour de 56+3%, 66+2,5%, 75+3% et 75,2+3% respecti-
vement. Une fois de plus, on peut observer que les DRHmglanges sOnt inférieurs a ceux de chaque
composé pur de 1'aérosol, une caractéristique qui est cohérente avec les résultats précédents.
Plus le mélange est enrichi en NaCl, plus les DRHmélanges € rapprochent de la valeur des DRH
du NaCl pur. Ce n'est pas le cas pour (NH4)2SOs. Par conséquent, nos résultats montrent que
méme une petite fraction de NaCl change drastiquement le comportement hygroscopique du
mélange.

Pour mettre en évidence les biais liés a 1’utilisation de la méthode ZSR pour un volume
d’aérosols en mélange interne, les g(RH) des aérosols purs sont utilisés comme entrées dans le
modele. Par conséquent, le g(RH)zsr est unique pour chaque fraction molaire de mélange d'aé-
rosols. Cependant, la g(RH)zsr dépend alors 1égérement des fractions de mélange et plus large-
ment des propriétés des aérosols purs. Alors que les mesures de f(RH) (Figure 10) et, par con-
séquent, la g(RH) recalculée a partir du f(RH) évoluent différemment pour chaque fraction tes-
tée. La Figure 11 présente la comparaison du g(RH)zsr (courbe noire en pointillés) avec le
g(RH) déduit des mesures de f(RH) pour différentes fractions molaires de NaCl dans le mélange
NaCl/(NH4)2SO4 (courbes colorées). La tendance générale de I'évolution du g(RH) mesuré et
calculé par la ZSR avec I'humidité relative est relativement similaire, sauf pour les deux frac-
tions les plus basses de NaCl (Xnac1 <0,77). Dans la Figure 11a, la g(RH)zsr pour Xnac1 =0,36
sous-estime la g(RH) obtenue a partir des mesures de 24% a RH=57%, de 41% a RH=66% et
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seulement de 9% a RH=75%. Pour la valeur d'humidité la plus élevée (RH >84%), le g(RH)zsr
est surestimé de 40% par rapport aux mesures. De la méme maniére, avant que le DRH ne soit
atteint, le g(RH)zsr sous-estime largement les valeurs calculées de g(RH) a partir des mesures
pour Xwaci =0,6 (Figure 11b),. Il sous-estime jusqu'a 32% a RH=66% et de seulement 9% a
RH=75%. Pour une RH supérieure au DRH (RH=85%), les calculs ZSR surestiment de 29%
les valeurs de g(RH).

Pour les deux autres fractions molaires, associées a des contributions plus importantes
de NaCl (Xnac1 =0,77 et 0,89), les différences entre les g(RH) dérivées de la méthode ZSR et
les mesures sont réduites (Figure 11 c et d), car la quantité de NaCl dans le mélange domine le
(NH4)2S0s. En effet, le DRHmglange pour ces fractions de NaCl est observé a 75%, vraiment
proche du DRH du NaCl pur.
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Figure 11 : Comparaison des facteur de grossissement des aérosols (g(RH)) calculés a partir des
mesures de coefficient de diffusion (courbes colorées) et estimé par la méthode ZSR (courbes
noires) pour un mélange de NaCl/(NH4),SO4 a différentes fractions de NaCl : a) 36%, b) 60%, c)
77% et d) 89%.

Au travers de ces deux études en laboratoire, il est évident que les mélanges simples
(moins de 5 ions) d’aérosols sont en fait déja suffisamment compliqués pour que les modeles
(E-AIM a I’échelle individuelle et ZSR a I’échelle d’un volume d’aérosol) dédiés a 1’estimation
de leurs propriétés hygroscopiques et donc de la quantité d’eau adsorbée soient en difficultés.
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En effet E-AIM et la ZSR ne permettent absolument pas de prendre en compte I’effet du mé-
lange.
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2.2 En régime sursaturé (en nuage)

En régime sursaturé, I'activation d'une particule d'aérosol en tant que CCN est décrite
par la théorie de Kohler (Equation 2). Les premiers travaux de Kohler (1936) mettent en évi-
dence le lien entre la taille d'une goutte d'eau et I'humidité relative (RH) :

RH = a,, cexp 201\:11_‘,:?) Equation 2

Avec a,, ; I'activité de I'eau dans la solution, M,, la masse molaire de 1'eau, o la tension
superficielle de la solution, R la constante des gaz parfaits de I'eau, T la température, r le rayon
de la gouttelette a I'équilibre et p la densité de la gouttelette de solution aqueuse. Le terme en
exponentiel est li¢ a la courbe de Kelvin considérant I'effet de la courbure de 'aérosol sur 1'équi-
libre étudié. Cet effet montre que I'humidité relative requise pour activer un aérosol en goutte-
lette, augmente lorsque la taille de cet aérosol diminue. D'autre part, I’activité de 1’eau est li¢e
a la courbe de Raoult et montre que la présence d'un soluté hydrophile dans I'eau réduit I'humi-
dité relative nécessaire a l'activation de I'aérosol en gouttelette. La réunion de ces deux contri-
butions physique (effet Kelvin) et chimique (effet Raoult) donne les courbes de Kéhler mon-
trant la relation entre la sursaturation et la taille de 1'aérosol. En outre, l'interaction des aérosols
avec la vapeur ou l'eau des nuages dépend du type de nuages concernés (sursaturation diffé-
rente), notamment les nuages continentaux ou maritimes, convectifs ou stratiformes, et les
nuages en phase liquide ou glacée (Andrejczuk et al., 2010; Reutter et al., 2009). En retour, les
propriétés des aérosols sont modifiées par les processus dans les nuages (Crumeyrolle et al.,
2008; Hoppel et al., 1994; Levin et al., 1996). Les composés gazeux et les particules d'aérosol
entrent dans les gouttelettes de nuage et, ainsi, peuvent se dissoudre, se dissocier et subir des
réactions chimiques (Seinfeld and Pandis, 2016). Par exemple, la chimie de la phase aqueuse
dans les gouttelettes de nuages contribue de maniére significative a la production d'aérosols de
sulfate et de nitrate dans 1'atmosphére (Hayden et al., 2008; Hegg, 1985; Walcek and Taylor,
1986). Barth et al. (2000) estiment qu'a I'échelle mondiale, jusqu'a 80 % de la production totale
de sulfate est due a I'oxydation en phase aqueuse.

Cependant, une grande partie des particules processées par les nuages subira des modi-
fications physique et chimique lors de la déshydratation (Karamchandani and Venkatram, 1992;
Seigneur and Saxena, 1988). En effet, les particules sont modifiées chimiquement en raison
d'un réarrangement chimique (Tobon et al. 2021) et/ou I’apparition d’un revétement de compo-
sés solubles (Hoppel et al., 1994; Wurzler et al., 2000) entrainant une modification de leurs
propriétés hygroscopiques (Crumeyrolle et al., 2008; Levin et al., 1996) et une augmentation
du diamétre moyen de ces particules.

Comme dit précédemment, le nombre de gouttelettes de nuage affecte en outre les pro-
priétés des nuages, telles que le forgage radiatif des nuages (Twomey, 1977) ou la durée de vie
des nuages et les régimes de précipitations (Albrecht, 1989; Ramanathan et al., 2001; Rosenfeld
et al., 2008). L'impact des aérosols s'avere significatif, et plusieurs études montrent une aug-
mentation du rayon effectif des gouttelettes de nuage lorsque la concentration d'aérosols dimi-
nue (Lihavainen et al., 2008; Twohy et al., 2009). Il faut toutefois garder a I'esprit que le nombre
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potentiel de CCN généralement mesuré peut ne pas €tre directement proportionnel au nombre
de gouttelettes de nuage réellement activées (c'est-a-dire la concentration du nombre de gout-
telettes de nuage, CDNC). Outre la taille et la composition chimique des particules, qui déter-
minent leurs propriétés CCN, la CDNC dépend également de facteurs externes. Le profil de
sursaturation du nuage, qui dépend en outre de la vitesse du courant ascendant, détermine fina-
lement I'activation des particules et, par la suite, les propriétés climatiques du nuage (Rogers,
1975). Par ailleurs, une concentration initiale d'aérosols plus ¢élevée peut diminuer le rapport de
mélange de la vapeur d'eau et la libération de la chaleur latente, ce qui a pour conséquence de
réduire le courant ascendant et la sursaturation des nuages (Planche et al., 2010). Ainsi, cet effet
peut, dans une certaine mesure, contrebalancer l'effet de I'augmentation de la concentration
d'aérosols sur la brillance des nuages (premier effet indirect), et encore plus si les particules
d'aérosols sont trés solubles dans 1'eau. Cependant, a notre connaissance, cela n'a pas été vérifi¢
par des preuves expérimentales directes.

Néanmoins, les preuves expérimentales obtenues par des études in situ de la transfor-
mation des aérosols dans les nuages sont rares et souvent limitées a des études au sol sur les
nuages orographiques (Bower et al., 1997). Les nuages de la couche limite marine couvrent une
grande partie de 1'océan planétaire (~30% selon (Warren et al., 1988)) et leur albédo est environ
10 fois plus grand que celui de la surface océanique sombre sous-jacente. Cela signifie que les
nuages de la couche limite marine peuvent influencer de maniére cruciale le bilan radiatif de la
Terre (Hartmann et al., 1992).

2.2.1 Modification des propriétés des aérosols (Crumeyrolle et al. 2013)

Dans le cadre du projet EUCAARI (European Aerosol Cloud Climate and Air Quality
Interactions), I' ATR-42, avion de recherche de Météo France, a effectué 22 vols scientifiques
(Crumeyrolle et al., 2010) consacrés a I'étude des interactions aérosol-nuage a partir de 1'aéro-
port de Rotterdam (Pays-Bas) au cours du mois de mai 2008. L’ ATR-42 était équipé d'une
instrumentation scientifique compléte pour réaliser des études sur les aérosols et les nuages
(Crumeyrolle et al., 2008; Matsuki et al., 2010). Pour prélever ’air extérieur, deux veines sont
installées : une veine de prélévement communautaire (CAI - Community Aerosol Inlet) pour
les mesures d'aérosols dans des conditions sans nuages et d'un impacteur virtuel a contre-cou-
rant (CVI (Schwarzenboeck et al., 2000)) utilis¢ pour les mesures dans les nuages. Ainsi, le
fait de passer de la CVI dans des conditions nuageuses a la CAI dans des conditions de ciel clair
a permis un échantillonnage direct des particules d'aérosol, qu'elles soient résiduelles ou hors
nuage.

L'objectif de cette étude est d'illustrer I'impact des nuages sur les propriétés physiques
et chimiques des particules d'aérosol a I'aide d’instruments embarqués permettant de déterminer
la composition chimique (cToF-AMS- Compact Time of Flight Aerosol Mass Spectrometer) et
la distribution en taille des aérosols (SMPS). Les résultats présentés sont extraits des mesures
effectuées au cours de deux vols consécutifs, d'abord de Rotterdam a Newcastle (Royaume-
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Uni, RF51), puis en sens inverse le long des mémes points de passage pour revenir a Rotterdam
(RF52). En effet, le 15 mai 2008, une nappe de stratocumulus marins s'est formée au-dessus de
la mer du Nord, entre Rotterdam (Pays-Bas) et Newcastle (Royaume-Uni). Les propriétés phy-
siques et chimiques des particules observées a proximité immédiate, en dessous et au-dessus du
stratocumulus, présentent de fortes différences.

Les différents segments de vol liés a la couche nuageuse de stratocumulus (sc) sont
représentés sur la Figure 12: les segments verts correspondent aux périodes sans nuage nom-
mées a proximité des stratocumulus (segments V), les segments noirs qui sont liés aux mesures
au-dessous/au-dessus de la couche nuageuse (segments C), tandis que les segments violets cor-
respondent aux mesures " dans le nuage " échantillonnant l'aérosol résiduel du nuage via le CVI
(segments I).
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Figure 12: Schémas de vol et altitudes en fonction du temps pour les vols du 15 mai 2008 de (a)
Rotterdam a Newcastle (RF51) et (b) le vol de retour (RF52). La couleur bleue correspond aux
périodes dans le nuage. Les mesures correspondant aux mesures CVI dans le nuage sont illus-
trées par des couleurs roses (I11-113, et I1-I15, respectivement). La couleur verte représente les
segments de vol pendant les conditions de sc-vicinité, dans la gamme d'altitude correspondante
aux mesures effectuées au-dessus/au-dessous (noir) du stratocumulus.

Afin de caractériser 1'évolution des particules d'aérosol due aux processus nuageux, nous
avons comparé les propriétés des particules observées le long des segments effectués au voisi-
nage, en dessous/au-dessus ainsi que dans les nuages. Les Figure 13 a et b résument les obser-
vations faites durant les vols RF51 et RF52, respectivement, des distributions en taille et la
composition chimique des particules observées a proximité des nuages, au-dessus et en dessous
de la couche de stratocumulus, ainsi que dans la couche nuageuse.

Les distributions de taille en nombre montrent que les modes Aitken (D<0,1um) et ac-
cumulation (0,1<D<0,5um) étaient présents au-dessus et en dessous de la couche nuageuse. La
présence de particules issues d'un mode de nucléation (D<0,02um) a également été observée
au-dessus de la couche nuageuse pendant le vol du matin et sous la couche nuageuse pendant
le vol de I'aprés-midi. Les distributions de taille moyenne observées sous la couche nuageuse
mettent en évidence un minimum prononcé entre les deux principaux modes, connu sous le
nom de "minimum de Hoppel" (Hoppel et al., 1994), de la distribution bimodale en taille des
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aérosols observés pendant la période hors nuage dans la méme couche atmosphérique. Comme
il a été démontré que les distributions bimodales résultent de la transformation des nuages (Hop-
pel et al. 1994, Saxena 1996, Clarke et al., 1996, Weber et McMurry 1996), nous pouvons
conclure que cette forme bimodale prononcée est due (1) a l'activation, (2) a I'ajout de masse
par lessivage aux gouttelettes de nuages. En outre, les concentrations en nombre et en masse
des particules diminuent au-dessus et au-dessous de la couche nuageuse par rapport aux pé-
riodes au voisinage de la couche nuageuse. Cette perte de masse au-dessus du nuage peut étre
liée a l'entrainement des particules, dans la couche nuageuse a l'activation, et en dessous du
nuage a la collision/coalescence et au lessivage.

Enfin, les Figure 13 a et b mettent en évidence une forte dépendance de la composition
chimique de 1'aérosol par rapport au lieu d'observation (proximité ou au-dessous/au-dessus du
nuage). La fraction des composés de nitrate augmente dans la phase résiduelle du nuage, tandis
que la fraction de sulfate diminue. Il est intéressant de noter que les concentrations massiques
de nitrate sont plus importantes dans la phase résiduelle du nuage par rapport aux périodes de
proximité du nuage (par un facteur de 1,7 a 3,8 le matin et I'aprés-midi, respectivement), ce qui
suggere une production de nitrate dans le nuage ou une absorption de vapeur d'ammoniac aug-
mentant artificiellement 1’efficacité d’activation et/ou la production intranuageuse du nitrate
(Leriche et al., 2007).

8.84ug/m3 1.16pg/m3 4.45ug/m3 1.72pg/m3
- Organics - Organics
I vitrate I vitrate
- Sulfate - Sulfate
[:] Ammonium :I Ammonium
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Figure 13 : Composition chimique des particules a partir des mesures cToF-AMS pour le vol
de recherche RF51 en-dessous/au-dessus d’une couche de stratocumulus, ainsi que dans le stra-
tocumulus a différents niveaux d'altitude (couche inférieure a 300-600m [asl], niveau de nuage
a 600-1000m [asl], et couche supérieure a 1000-1500m [asl]).

2.2.1 L’importance du nitrate (Crumeyrolle et al. 2021)

Dans la littérature, le sulfate anthropique est considéré comme le principal composant
des noyaux de condensation des nuages (Boucher et al., 2013). Cependant, la concentration de
sulfate anthropique diminue rapidement dans la région de la mer du Nord en raison d'une dimi-
nution des émissions de SO; (précurseur du SO4) dans les pays bordants la mer du Nord (Au-
linger et al., 2016), tandis que le nitrate est actuellement le composé dominant et diminue a un

69



rythme bien moindre (Torseth et al., 2012; Weijers et al., 2011). Selon les modéles (Bellouin et
al., 2011), I'importance de l'interaction aérosol-nuage (ACI) régionale diminuera, mais a un
rythme beaucoup plus faible que celui prévu précédemment, car le nitrate prendra un role do-
minant en tant que CCN au cours de ce siecle.

A ce jour, cet effet d'interaction aérosol-nuage (ACI) est le plus incertain des effets cli-
matiques. Etant donné que la concentration en nombre des noyaux de condensation des nuages
(CCN) naturels est faible dans les stratocumulus marins, une augmentation des CCN anthro-
piques supplémentaires fait une différence significative. Cet effet devrait donc étre particulie-
rement important dans les régions marines cotieres avec des sources d'aérosols anthropiques
proches, comme la mer du Nord.

Le stratocumulus marin (SCM) est le type de nuage le plus courant a 1'échelle mondiale
et également dans la région de la mer du Nord (Wood, 2012). Le SCM se forme généralement
sous la forme d'un champ nuageux au sommet de la couche limite. Dans 1'hypothése d'une
couche limite bien mélangée, ces nuages sont effectivement influencés par les aérosols anthro-
piques. C’est pourquoi dans cette étude, nous nous limiterons a mieux comprendre 1’impact du
nitrate en tant que CCN et CDNC (concentration en nombre des gouttelettes de nuage) dans les
SCM et nous limiterons donc 1’étude aux masses d’air ayant séjourné sur la mer avant d’at-
teindre les sites d’observations. Deux sites d’observations ont été utilisés ici le super site Ca-
bauw (Figure 14), pour les campagnes de long terme (2008) et la chambre a nuages CHIEF
pour les campagnes de mesures intensives (en été¢ 2007 et en avril 2009). Cette dernicre est
localisée a Petten (Figure 14) et est une chambre a écoulement de 20m? dans laquelle les con-
ditions de petite supersaturation des stratocumulus marins sont simulées (Crumeyrolle et al.,
2021).

Deux types de masse d’air ont pu étre discernées en ce qui concerne la composition de
l'aérosol ambiant et des CCN : (i) les masses d'air provenant du Nord-Ouest (NO), caractérisées
par une faible concentration en particules de diamétre > 100 nm (Nigo), caractéristiques d'une
absence significative d'aérosols anthropiques ; (ii) les masses d'air provenant du Sud-Ouest
(SO), passant au-dessus du Royaume-Uni ou du Nord-Ouest de la France/Belgique et caracté-
risées par de fortes concentrations en Nioo (Figure 14). Dans les masses d'air propre (NO), les
concentrations submicroniques en nitrate étaient systématiquement inférieures a la limite de
détection. Ces résultats ont été¢ confirmés par la campagne de mesures de plus long terme se
déroulant a Cabauw en 2008 et corroborés par une surveillance d'un an sur le méme site en
2011-2012 (Schlag et al., 2016). Au contraire dans les masses d'air polluées (SO), le nitrate était
un composé important de 1'aérosol ambiant.
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Figure 14 : Localisation de Petten et Cabauw, ainsi que la distinction des principaux flux
d'air atteignant les sites (""Propre' : flux du nord-ouest et masses d'air passant au-dessus de
la Manche ; "Pollué" : flux du sud-ouest, basé sur Nigo).

Le role du nitrate par rapport au sulfate pour le nombre de CCN et la CDNC associée
dans un stratocumulus marin régional a ét¢ évalué¢ par le biais de mesures dans la chambre
CHIEF dans laquelle les conditions de sursaturation de stratocumulus ont été imitées. La dis-
tribution en taille et la composition chimique en fonction de la taille de I'aérosol ambiant et
interstitiel ont été mesurées. Par différence, la concentration et la composition chimique réso-
lues en taille des CCN ont été obtenues. Les distributions en taille des aérosols ambiant et in-
terstitiel sont ensuite moyennées sur deux périodes spécifiques: masses d’air marines et
propres ( Figure 15a) et masses d’air marines et polluées (Figure 15b). En soustrayant la distri-
bution en taille des aérosols interstitiels (bleu) de celle de 1'aérosol ambiant (rouge), on obtient
la distribution de la taille des CCN (vert).

Pendant les périodes non polluées (29-30 juillet et 8-11 aotit), la concentration massique
en nitrate était égale ou proche de la limite de détection de 15 ng m™, tandis que la concentration
en sulfate était nettement plus élevée et atteignait 1 pg m™ en accord avec les résultats précé-
dents (Crumeyrolle et al., 2013). Les périodes non polluées sont associées a une forte couverture
nuageuse et & une faible CDNC (inférieur a 300 cm™) atteignant un minimum de 175 cm? les
29 et 30 juillet. On peut alors observer que la distribution en taille des CCN est monomodale
avec un large maximum centré vers 120 nm (Figure 15a). La concentration totale en nombre de
CCN (180 cm) est en bon accord avec la CDNC (175 cm™) observée simultanément dans la
chambre nuageuse et en accord avec les observations précédentes dans des masses d'air marines
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a Macehead (Yoon et al., 2007). On peut également noter que le diameétre d'activation, diameétre
a partir duquel 50% des particules s'activent, est d'environ 75 nm (Figure 15a) en accord avec
les observations du Jungfraujoch pour les masses d'air provenant du NO en été¢ (Hammer et al.,
2014). 11 convient de mentionner que la concentration des particules, dont le diamétre est plus
grand que 450 nm, était trés faible (3 cm™) et ont donc certainement dii agir comme CCN
compte tenu de leur taille. Des conclusions similaires peuvent étre tirées a partir des observa-
tions réalisées pendant la seconde période d’air propre (8-11 aofit), mais a des concentrations
légérement plus élevées.
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Figure 15: Distributions en taille des aérosols ambiants (couleur rouge) et interstitiels (couleur
bleue) observés dans les masses d'air propre (a, moyenne du 29 au 31 juillet 2007) et pollué (b,
moyenne du 1-2 aoiit 2007). La distribution en taille des CCN (couleur verte) a été estimée par
différence entre les distributions en taille des aérosols ambiants et interstitiels. L.a concentration
totale en nombre de gouttelettes nuageuses était inférieure a 200 cm-3, voir la figure 3a. La
concentration en nombre par intervalle de taille logarithmique est représentée par le point au
milieu de cet intervalle. Les plus petits intervalles du spectre CCN sont plutdt incertains en
raison de la soustraction de deux grandes valeurs.

Pendant les périodes polluées, la concentration en nitrate est élevée et peut atteindre 3.5
ug m3. Les distributions en taille des aérosols ambiants et interstitiels, moyennées sur la nuit
du 1°" au 2 aott, sont représentées sur la Figure 15b. La distribution de la taille des CCN pré-
sente un maximum autour d'un diameétre de 170 nm. A partir de la fraction activée de 1'aérosol,
on peut estimer qu’essentiellement toutes les particules, avec un diamétre entre 250 et 450 nm,
servent de CCN et correspondent a environ 15% du nombre total de CCN. Le diameétre d'acti-
vation est d'environ 165 nm (Figure 15b) et est donc deux fois plus important que pendant la
période non polluée.

Pour mieux comprendre le réle du nitrate, en termes de CCN, par rapport au sulfate dans
les masses d’air marines et polluées, le rapport entre la concentration massique de nitrate et de
sulfate dans la gamme de taille des CCN (environ 100-250 nm) a été calculé a partir de mesures
sur une année complete (correspondant a 1200 heures de mesures apres application des filtres
marin et pollution). Le rapport moyen des concentrations massiques de nitrate et de sulfate
(N/S) dans la gamme de taille des CCN était proche de 3 en hiver, d'environ 2 au printemps et
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de 0,2 en été. Par ailleurs, la comparaison des mesures en chambre nuageuse des deux cam-
pagnes intensives (été et printemps) montre une différence de répartition du nitrate et du sulfate
en fonction des diametres des particules. En été, le nitrate est présent dans les CCN les plus
grands (200-450nm) qui représentent environ 20% des CCN, tandis que les CCN plus petits et
plus nombreux sont dominés par le sulfate. Alors que pendant la campagne d'avril, le nitrate est
le principal composé de I'aérosol sur 1’ensemble de la gamme de taille. La composition chi-
mique des CCN est alors deux fois plus concentrée en nitrate par rapport au sulfate. Ces varia-
tions saisonniéres (concentration et répartition en taille) s'expliquent par (i) l'instabilité¢ du ni-
trate semi-volatile aux températures élevées qui se produisent le plus souvent en été (ii) en
combinaison avec I'évaporation préférentielle du nitrate des plus petites particules. Par consé-
quent, en été, le nitrate joue un réle mineur en tant que CCN alors qu’en hiver il domine large-
ment les aérosols. Sa prise en compte dans les études de modélisation est donc essentielle pour
mieux comprendre les interactions aérosols / nuages.
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2.3 Impacts de ces interactions (Crumeyrolle et al. 2022)

Au cours des 50 derniéres années, l'irradiation solaire au-dessus des Pays-Bas a consi-
dérablement augment¢, tant par temps clair que par temps nuageux (Boers et al., 2017). L'aug-
mentation de l'irradiation solaire par temps clair pourrait €tre attribuée a une diminution des
aérosols réfléchissants dans l'atmosphere, comme les sulfates (Boers et al., 2017; Hand et al.,
2011). Alors que la diminution de l'irradiation solaire dans des conditions nuageuses pourrait
étre causée par une diminution des noyaux de condensation nuageuse (CCN) conduisant a une
réduction de la réflectivité des nuages. En effet, en supposant un contenu en eau liquide (LWP)
constant, une diminution de la concentration de CCN impliquerait une concentration plus faible
du nombre de gouttelettes de nuage (CDNC) conduisant a un nuage moins réfléchissant (Bou-
cher et al., 2013; Lohmann, 2006; Twomey, 1977). Dans ce cas, les tendances de la CDNC et
de l'irradiance sous le nuage devraient étre similaires.

Des analyses de tendances sont nécessaires pour suivre 1'évolution du rayonnement so-
laire et des CDNC. Dans l'analyse des tendances, la moyenne annuelle des valeurs mesurées de
l'irradiation solaire ne peut étre utilisée en raison de sa variation qui dépend de 1'angle solaire
et de la couverture nuageuse. Pour ces raisons, (Boers et al., 2017) ont défini un "proxy" pour
l'irradiance sous les nuages par an. A la latitude des Pays-Bas, l'irradiation solaire annuelle est
déterminée par celle de I'été en raison des longues heures d'ensoleillement et de la forte irradia-
tion. Contrairement a l'irradiation solaire, la tendance du CDNC ne peut étre évaluée a partir de
mesures en raison de l'absence de données de surveillance a I’échelle mondiale. Pour évaluer
la tendance historique du CDNC, il existe différentes approches dont 'utilisation de la concen-
tration en masse des composants hygroscopiques, généralement le sulfate (Boucher and
Lohmann, 1995) couramment mesuré dans les réseaux, des aérosols comme indicateur. Dans
une évaluation récente du plus grand ensemble de données sur les nuages marins en Californie
du Sud (MacDonald et al., 2020), la paramétrisation de Boucher et Lohmann (B&L, Equation
3) a donné les meilleurs résultats par comparaisons aux observations. C'était également le cas
dans une étude plus courte au large de la cote canadienne de 1'Atlantique Nord (Leaitch et al.,
1996). A partir d’observations in-situ (nuages et aérosols) dans la chambre a nuages (CHIEF)
localisée dans les Pays-Bas, nous avons tout d’abord validé la paramétrisation B&L pour les
stratocumulus présents au-dessus des Pays-Bas.

Log CDNC = 0.41*log(Concsos)+2.21 Equation 3

La concentration massique de sulfate est mesurée depuis juillet 1972 aux Pays-Bas, et
de nombreuses données sont incluses dans la base de données EMEP / EBAS (Tsyro, 2005).
Une étude précédente (Arends et al., 1997) avait déja effectué une analyse comparant la ten-
dance de la concentration massique de sulfate observée a la réflexion du rayonnement pendant
les étés des années 1978-1994. Depuis la publication de cette étude, la base de données a évolué
pour homogénéiser les valeurs de concentration massique en fonction de la méthode de mesure
utilisée. Au total, les concentrations massiques de sulfate non marin sont disponibles pour onze
sites opérationnels a différentes périodes, avec souvent un seul site actif. Il existe une bonne
corrélation entre les données collectées simultanément sur les différents sites. La concentration
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massique médiane de sulfate non marin de seulement trois sites (Witteveen, Appelscha, Vre-
depeel) a été utilisée pour reconstruire la tendance du sulfate en été (Figure 16a). On peut clai-
rement voir que la tendance des sulfates non marin est nettement décroissante avec le temps.
La concentration estivale médiane en 1972 était d'environ 10,2 ug m et diminue jusqu'a 1,9
pug m> en 2019. En outre, on peut clairement voir que la variabilité de la moyenne journaliére
(points gris) diminue également avec le temps.
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Figure 16 : Série temporelle de la concentration massique de sulfate non marin mesurée aux
Pays-Bas pendant la saison estivale (juin - aoiit) a partir de 3 sites (Witteveen : triangles, Ap-
pelscha : points, Vredepeel : carrés) entre 1972 et 2019. Les symboles noirs correspondent aux
valeurs médianes de la saison estivale et les symboles gris aux moyennes journalieres. (b) Série
temporelle de CDNC estival dérivée de la relation de Boucher et Lohmann (Boucher and
Lohmann, 1995) appliquée a la concentration de sulfate non-marin montrée Figure 16a.

Pour estimer la tendance estivale du CDNC, on utilise la relation de B&L (Equation 3)
entre le CDNC et la concentration massique de sulfate non marin (Figure 16 b). Avec une con-
centration actuelle de sulfate non marin d'environ 1,9 g m™ sur les Pays-Bas, le CDNC devrait
étre de l'ordre de 200 cm™. En 1972, la concentration de sulfate non marin était supérieure a 10
g m> et le CDNC est alors retrouvé a la valeur maximale asymptotique de 380 cm™, voire au-
dessus. Une nette diminution du CDNC, dans un rapport allant jusqu'a un facteur 2, est observée
au cours des 40 derniéres années (Figure 16 b).

La tendance de l'irradiance annuelle moyenne mesurée sous le nuage a Cabauw (Boers
etal., 2017) est reproduite Figure 17 a. D'un plateau a 76 +/- 3 W m™2 pendant la période 1966-
1996, I’irradiance a augmenté jusqu’a un niveau d'environ 87 +/- 2,5 W m2 pendant la période
2000-2015. Cette différence (augmentation de 16 %) est significative et dépasse largement les
incertitudes. Par conséquent, le rayonnement solaire sous les nuages est clairement en augmen-
tation aux Pays-Bas. Comme le CDNC diminue au cours de la méme période, 'hypothése d'une
réflectivité plus faible des nuages due a un CDNC plus faible pourrait expliquer cette tendance.
La transmission des nuages serait plus importante et le rayonnement total sous les nuages aug-
menterait ¢galement.
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Figure 17 :(a) Rayonnement absolu par proxy de la base des nuages tel que décrit par Boers et al
(1997) entre 1966 et 2015, mesuré a Cabauw. (b) Modification de la réflectivité et donc de I’irra-
diance solaire sous nuage tel que déduit de la diminution de la CDNC (Figure 16 b) de 1972 a 2019.

Afin d'estimer cet effet, nous avons utilisé la relation donnée par Schwartz et Slingo
(Schwartz and Slingo, 1996). Ils ont établi (Equation 4), sur la base des travaux de Twomey
(Twomey, 1977), que la diminution de la réflectivité R est associée a la diminution du CDNC
en considérant un contenu en eau liquide (LWP) et une épaisseur de nuage (Zc) constants. Cette
équation est précise a 10 % pres pour des nuages dont la réflectivité est comprise entre des
valeurs de 0,28 et 0,72 caractéristiques des stratus marins. Il convient également de noter que
cette relation s'applique en l'absence de nuages supérieurs superposés. Comme le profil vertical
des nuages n'est pas observé, nous supposons qu'il n'y a que des stratocumulus non obstrués au-
dessus des Pays-Bas, ce qui signifie que I'évolution de la réflectivité calculée est une limite
supérieure.

(AR)Lwr,zc = 0.075 * AlIn(CDNC) Equation 4

En supposant que le LWP et 1'épaisseur géométrique moyens des nuages soient cons-
tants au cours des 50 derniers étés aux Pays-Bas, la réflectivité estimée du strato-cumulus di-
minue de 3,5 Wm en 2019 par rapport a 1972 en raison de la diminution du CDNC. Pour
mettre en perspective cette valeur, le forcage total des gaz a effet de serre au cours de la période
industrielle était d'environ 2,5 W m2, le CO2 contribuant pour 1,5 W m (Shine, 2000). Le
forcage indirect sur la réflectivité des nuages n'est donc pas négligeable. Comme nous l'avons
dit précédemment, cette valeur est une estimation supérieure étant donné que les strato-cumulus
observés au-dessus des Pays-Bas ne sont pas toujours dégagés. De plus, cette valeur estimée
est bien inférieure a 1'augmentation observée de 1'irradiance sous les nuages (environ 10 Wm-
2). Par conséquent, l'augmentation de 1'éclairement énergétique sous les nuages ne peut pas étre
expliquée par l'interaction entre les aérosols et les nuages dans les couches inférieures.
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2.4 Conclusions et perspectives

Ces différentes études menées durant ma carriere ont permis de mettre en évidence les
difficultés existantes pour mieux comprendre les interactions aérosols avec la vapeur d’eau quel
que soit le régime (sous ou sur saturé¢). Afin de pouvoir mieux estimer les interactions aéro-
sols/nuages, il est nécessaire de pouvoir modéliser les propriétés chimiques et physiques des
aérosols dans des conditions d’humidités relatives variées et a proximité des nuages. Or ces
¢tudes montrent que la composition chimique d’un aérosol varie en fonction de I’humidité re-
lative (Tobon et al., 2021) mais aussi en fonction de la position de ces aérosols par rapport au
nuage (Crumeyrolle et al., 2013) et qu’il est impossible de déterminer précisément les point de
déliquescence d’un mélange d’aérosols. Par ailleurs, les paramétrisations les plus simples se
basent sur la concentration de sulfate dans les aérosols pour déterminer le nombre de goutte-
lettes nuageuses ignorant la concentration de nitrate qui a I’heure actuelle est bien plus impor-
tante dans 1’aérosol atmosphérique que la concentration de sulfate (Crumeyrolle et al., 2021).
Une perspective de ce travail consiste a comparer les données des mesures aérosols effectuées
en surface (ATOLL) avec des mesures directement liées aux nuages : (1) de télédétection active
ou passive depuis le sol ou embarqué et (2) avec la composition chimique de 1’eau de pluie.

En effet, des études montrent que différents types d’aérosols plus ou moins concentrés
ont peu d’influence sur les nuages bas non précipitants (Garrett et al., 2004). Une étude simi-
laire, mais dans un milieu urbain pollué, est en cours actuellement pour comparer le coefficient
de diffusion avec les mesures d’épaisseur optique des nuages, le nombre et le rayon efficace
des gouttelettes de pluie restitués par CLAAS-3 en se basant sur des données SEVIRI (Benas
et al., 2023). Une partie de ce travail se base sur la synergie des instruments d’ATOLL pour
déterminer le sommet de la couche limite et pour ne conserver que les cas ou la dynamique
n'aura que peu d’impact sur la formation et I’évolution du nuage (radiometre micro-ondes) et
que le nuage se trouve juste au sommet de la couche limite (LIDAR). Les résultats prélimi-
naires, basés sur des restitutions par CMIC (Cloud MICrophysics) sur des données SEVIRI,
montrent une augmentation du nombre de gouttelettes nuageuses et une diminution de leur
rayon effectif lorsque le coefficient de diffusion augmente. De plus, un néphélométre controlé
en humidité (avec des valeurs de RH inférieures a 40 % et égales a 80 %) a été installé afin
d'évaluer l'impact de 1'humidité relative sur les propriétés optiques des aérosols sur le site
ATOLL. En effet, la fonction f(RH) peut étre utilisée pour décrire la variation des propriétés
hygroscopiques des aérosols (Titos et al., 2021). A moyen terme, I’analyse de ces données per-
mettra de mettre en évidence les variations saisonnieres de I’hygroscopicité des aérosols. Ces
données seront alors analysées en synergie avec les données de la station ATOLL (similaire a
I’¢étude précédente) mais aussi satellitaires pour évaluer I’impact des aérosols sur les nuages en
fonction de leurs propriétés hygroscopiques.

Par ailleurs dans le cadre d’un projet financé par 'IREPSE® en 2023, une étude interla-
boratoire (avec L. Lesben du LASIRE) sera menée pour faire le lien entre les mesures des pro-
priétés physiques et chimiques des polluants atmosphériques avec les concentrations des

® IREPSE : Institut de Recherches Pluridisciplinaires en Sciences de I’Environnement
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polluants retrouvées dans 1’eau de pluie. Pour cela, des pluviomeétres seront installés courant
2024 sur la station pour récolter des échantillons d’eau de pluie durant une année qui seront
alors analysés pour leur composition chimique (éléments majeurs et traces, nutriments...) tant
dans le dissous que dans le total (sans filtration) par le pole Inductively Coupled Plasma (ICP)
de I’institut Chevreul. A travers une analyse statistique, il sera alors possible de déterminer (1)
la composition chimique moyenne sur une année d’une eau de pluie tombant sur le territoire
des Hauts-de-France (en milieu urbain) en fonction de la saisonnalité (température, saison pol-
linique), des caractéristiques météorologiques (pluies apres longs temps secs, force et sens du
vent) et ou des conditions locales (zones de travaux, trafic urbain, ...) et (2) comment les ca-
ractéristiques physiques (leur nombre et taille) et chimiques des particules peuvent-elle
influencer la composition chimique de cette eau de pluie via, notamment la désorption des élé-
ments chimiques contenus dans ces particules lors du lessivage de 1’atmosphere ou lors des
périodes de stockage de ces eaux.
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CHAPITRE 3 - Lien entre propriétés physique, chimique et op-
tique

Les particules d'aérosol atmosphériques ont une grande influence sur le climat mondial
et les écosystémes en fonction de leurs propriétés physiques et chimiques. Ces propriétés sont
extrémement complexes et variables dans le temps et I’espace en raison de leurs diverses
sources d'émission (Zhang et al., 2013), de leurs voies de transport variées (Guo et al.,
2014)(Guo et al., 2014) et des processus physico-chimiques complexes qu’elles subissent
(Deng et al., 2010; Xie et al., 2015). Le réseau actuel de surveillance de la qualité de 1'air offre
une couverture géographique relativement €parse (a titre d'exemple, seule 1 station surveille la
qualité de l'air en particules dans la ville de Lille) et se limite (1) principalement aux zones
urbaines et (2) a des mesures réglementaires comme la concentration massique (PMz 5 et PMio).

Les estimations globales des propriétés physique et chimique des aérosols doivent donc
étre obtenues a partir de modéles de transport et de modeles de circulation générale (GCM).
Ces modeles sont généralement initialisés avec des inventaires d'émissions maillés de toutes les
sources d'aérosols importantes connues et des distributions de taille supposées. Les aérosols
sont ensuite transportés a travers le globe, changeant de masse et de propriétés optiques au fur
et a mesure de leur temps de résidence. Les dépdts, humide et sec, sont les seuls puits de parti-
cules. Les inventaires des émissions d'aérosols et des modeles de transport ont été utilisé pour
calculer les épaisseurs optiques d'absorption et sont comparés aux mesures du réseau de sur-
veillance des aérosols par photométrie solaire (AERONET) sur 322 sites dans le monde (Sato
et al., 2003). Il a été constaté que 1'augmentation des inventaires d'émissions par un facteur de
2 a 4 fournissait la meilleure correspondance des contenus en aérosols simulés avec ceux four-
nis par les mesures AERONET. Cette différence suggere que les estimations basées sur des
travaux de modélisation et/ou sur des inventaires d'émissions souffrent de fortes incertitudes.

L'amélioration de la résolution spatiale des mesures de surveillance de la qualité de 1'air
a 1'échelle mondiale afin de saisir la variabilité a petite échelle est une priorité nécessaire pour
les communautés scientifique et politique. Une étape importante vers cet objectif est I'utilisation
de capteurs spatiaux qui permettent une surveillance quasi-continue des aérosols dans le monde
entier. Cependant, la complexité et la résolution spatiale des restitutions d'aérosols par satellite,
ainsi que les incertitudes liées aux interférences des nuages et de la brillance des surfaces au-
dessus desquelles les mesures sont effectuées (van Donkelaar et al., 2006), posent encore de
sérieux problemes. Par ailleurs, plusieurs études ont signalé I'importance d'une couche d'aéro-
sols au-dessus de la couche limite, car les couches d'aérosols ¢élevées augmentent 1’épaisseur
optique mais sont découplées des mesures en surface (Engel-Cox et al., 2006; He et al., 2008;
Schifer et al., 2008). Par exemple, He et al. (2008) ont montré que seulement 64 % de la pro-
fondeur optique moyenne mensuelle des aérosols au-dessus de Hong Kong est due aux aérosols
contenus dans la couche limite.

Néanmoins, plusieurs études ont exploré la possibilité d'évaluer la concentration mas-
sique en particules en surface a partir des propriétés optiques des aérosols mesurées depuis
l'espace (Hoff and Christopher, 2009) et rapportent des comparaisons entre les mesures de con-
centration d'aérosols depuis 1'espace et au sol pour 1'Europe (Chu et al., 2003; Schaap et al.,
2009; Vidot et al., 2007), le Canada (van Donkelaar et al., 2006), les Etats-Unis (Engel-Cox et
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al., 2004; Gupta and Christopher, 2009) et d'autres endroits dans le monde (Gupta et al., 2007,
Kumar et al., 2008, 2007).

D’autres études restituent la composition chimique des aérosols a 1’échelle mondiale
grace a des paramétrisations permettant de relier les propriétés chimiques des aérosols observés
a la surface aux mesures par télédétection. Les parametres optiques clés utilisés pour l'identifi-
cation de la composition chimique des aérosols sont (i) 'albédo de diffusion simple (SSA), (ii)
I'exposant d’ Angstrom d'extinction/diffusion/absorption (EAE/SAE/AAE) et (iii) I'indice de ré-
fraction complexe (CRI) (Arola et al., 2011; Choi and Ghim, 2016; Li et al., 2013; Schuster,
2005; Schuster et al., 2016; S. Wang et al., 2017; Wang et al., 2013a).

Une incertitude supplémentaire est liée a I'inadéquation temporelle et spatiale entre les
mesures in-situ en surface et satellitaires. De ce fait, il est nécessaire de moyenner les mesures
faites en surface sur des échelles de temps allant de I'heure a la journée. Ceci a pour effet d’amé-
liorer la relation entre les mesures in-situ en surface et satellitaires (Gupta et al., 2006) au dé-
triment de la précision pendant les événements importants de pollution et de courte durée qui
peuvent étre critiques pour les prévisions de la qualité de l'air.

Malgré les progres significatifs réalisés, les algorithmes existants doivent encore étre
améliorés, et une validation supplémentaire directement en comparaison avec des mesures in-
situ doit étre effectuée. En effet, les propriétés optiques des aérosols mesurées depuis l'espace
le sont aussi a partir d’instruments in-situ déployés sur différents sites en surface ou sur des
plateformes aéroportées. Des lors, il est possible de tester les algorithmes de restitutions uni-
quement a partir de jeux de mesure in-situ (Schuster et al., 2019).

Les recherches menées lors de mon post-doctorat a la NASA (section 3.1) m’ont permis
de déterminer les parametres essentiels pour améliorer les estimations des PM» 5 a partir de
mesures in-situ aéroportées. Par ailleurs, deux étudiantes en thése (S. Wang et A. Velazquez
Garcia), que j’ai co-encadré, ont travaillé sur le lien entre propriétés optiques et chimiques des
aérosols a partir des mesures in situ effectuées sur le site ATOLL. Un algorithme de restitution
du type d’aérosols absorbant a partir de parameétres optiques et d’une estimation de la densité
des aérosols est présenté dans la section 3.2 (Wang et al., 2021) tandis que les efficacités d’ex-
tinction, de diffusion et d’absorption calculées a partir des mesures d’ATOLL seront présentées
en section 3.3 (Velazquez-Garcia et al., 2023).

80



3.1 Restitution de la concentration massique (Crumeyrolle et al., 2014)

Etant donné les avantages possibles et les défis actuels de l'utilisation des observations
par satellite pour prévoir la qualité de l'air au niveau du sol, le projet DISCOVER-AQ (Deriving
Information on Surface Conditions from COlumn and VERtically Resolved Observations Re-
levant to Air Quality) de la NASA a été congu pour déployer une suite coordonnée et complexe
de mesures au sol et aéroportées. La stratégie de DISCOVER-AQ était de réaliser des observa-
tions systématiques et co-localisées des propriétés des aérosols par des techniques in-situ et de
télédétection sur une grande diversité de régions sources aux Etats-Unis (Washington, DC en
été 2011, la vallée de San Joaquin en Californie en hiver 2013, et Houston, TX en été 2013) et
sur des stations de surveillance en surface pour fournir des mesures continues des principaux
polluants. Nous nous concentrons ici sur la campagne de Washington D.C. et utilisons cet en-
semble de données pour évaluer notre capacité a diagnostiquer les conditions de surface des
PM, 5 a partir d'observations satellitaires simulées, avec 'avantage unique d'une caractérisation
hautement systématique de 1'é¢tendue verticale des aérosols et d'une couverture dense de me-
sures au sol.

Plus de 240 profils verticaux des propriétés optiques, chimiques et microphysiques des
aérosols ont été réalisés au cours du vol NASA DISCOVER-AQ, au-dessus de Washington
D.C., - Baltimore, MD, qui offrent une opportunité unique d'étudier la corrélation entre les
observations de la qualité de l'air effectuées a la surface et les mesures intégrées sur la colonne.
L’épaisseur optique des aérosols (AOD) a été calculée en utilisant l'intégration du coefficient
d'extinction mesuré a 550 nm a bord du P-3B (avion de la NASA) sur toute la colonne. Les
mesures ont été effectuées pendant le mois de juillet 2011 et ont montré que les concentrations
massiques des aérosols (PM; 5) mesurées a la surface (sites au sol de 'EPA) et les séries tem-
porelles de ' AOD présentent de fortes similitudes.

Trois structures verticales atmosphériques différentes ont été couramment observées :
(1) le sommet de la couche d’entrainement correspondant a la hauteur de la couche limite (60%
des profils), (ii) le sommet de la couche d'aérosols correspondant au sommet de la BuL (Buffer
layer (Russell et al., 1998)) incluant la couche limite (23% des profils) et (iii) une couche d'aé-
rosols existant au-dessus de la BuL et de la couche limite (17% des profils). Des études précé-
dentes (Al-Saadi et al., 2008; Tsai et al., 2011) ont discuté de I'importance de prendre en compte
la hauteur de la couche d'aérosol pour estimer plus précisément les PM> 5 en surface a partir de
I’AOD. Les observations montrent que la variabilité¢ des coefficients d'extinction au sein de la
couche limite (CL) est faible (< 9%) permettant l'intégration linéaire sur toute la gamme d'alti-
tude de la CL. La contribution de l'aérosol présent dans la Couche Limite (CL) a I'AOD total
est utilisée pour contraindre la relation entre 'AODssonm et les PMa2s. En conséquence, diffé-
rentes pentes de I’AOD par rapport aux PMz s sont observées en fonction de la présence et de
1'épaisseur optique de la couche d'aérosol élevée. Ainsi, la hauteur de la couche de CL combinée
a la contribution de la CL améliore 1'estimation des PM» 5 a partir de 1'AODssonm. L'utilisation
du sommet de la BuL au lieu du sommet de la CL comme hauteur de la couche d'aérosol amé-
liore considérablement l'estimation des PM> 5.
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Figure 18 : Valeurs de PM,s pondérées par des facteurs variables en fonction de 1I'AODssonm
ambiant mesuré par le P-3B. La Figure 18a utilise la hauteur de la CL et f(RH)amb, la Figure
18b utilise l1a hauteur de la CL et les concentrations volumiques mesurées a bord du P3-B, la
Figure 18c¢ utilise la hauteur de la BuL et f(RH)amb, et d utilise la hauteur de la BuL et les
concentrations volumiques. Le code couleur représente la contribution de CL (CL + Bul) a
I'AOD et la taille de chaque point correspond a la hauteur de CL (BuL) (a, b et ¢, d respective-
ment). La ligne rouge correspond a l'ajustement linéaire des cas ou la contribution de la CL a
I'AOD est supérieure a 75%.

Au cours de cette campagne, 'effet du f(RH)amb sur I'estimation des PM2.5 s'est avéré
secondaire par rapport a celui de la distribution verticale de 1'aérosol et a la contribution de
l'aérosol dans la CL et a induit un facteur d'erreur variant de 1 a 2 (Figure 19). De plus, la
comparaison du f(RH)amb,p-38 observé et du f(RH)ambsol calculé montre que les erreurs sont in-
férieures a 10% lorsque la CL est relativement seche (< 55%) alors que les erreurs sont supé-
rieures a 19% lorsque la CL est relativement humide (plus de 75%).
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Figure 19 : Concentration volumique moyenne des aérosols dans la CL pondérée par la hauteur
du CL, lorsque les aérosols présents dans la CL contribuent a 60% et plus, en fonction de
I'AODS50nm des mesures P-3B. Les couleurs correspondent a des valeurs de f(RH)amb,550nm
inférieures a 1,2 (rouge) et supérieures a 1,5 (bleu).

Cette étude a permis de déterminer les incertitudes associées a 1'utilisation des mesures
de 'AOD pour estimer les PM2 s au sol, et montre que la quantification précise de la hauteur de
la couche d'aérosols (BuL) est primordiale pour prédire avec précision les concentrations de
PM, s, tandis que la capture de la variabilité f(RH).mp basée sur la composition est moins im-
portante pour 1'estimation des PMa 5. Dans des conditions de ciel clair, la variabilité¢ f(RH)amb
s'avere étre un effet de second ordre dans les estimations globales. Comme ces résultats sont
représentatifs de la région métropolitaine de Baltimore-Washington, 1'extrapolation de ces ré-
sultats a d'autres lieux géographiques doit étre faite avec précaution.
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3.2 Restitution de la composition chimique des aérosols (Wang et al.,

2021)

Les principaux parametres optiques utilisés pour l'identification des composants des aé-
rosols sont l'albédo de diffusion simple (SSA), I'exposant d'Angstrom d'extinction/disper-
sion/absorption (EAE/SAE/AAE) et l'indice de réfraction complexe (CRI) (Choi and Ghim,
2016; Schuster et al., 2016; S. Wang et al., 2017). Le SSA est le rapport des coefficients de
diffusion (bscat) aux coefficients d'extinction (bex) et représente la capacité relative de diffuser
et d'absorber la lumiére.

b
SSA4 = I;L*“ Equation 1

L'EAE/SAE/AAE est défini par une relation de loi de puissance avec les coefficients
d'extinction/dispersion/absorption des aérosols (bexi/scarabs) & différentes longueurs d'onde (A1 et
A2), en fonction de la taille des particules et de la composition chimique (Cappa et al., 2016;
Cazorla et al., 2013; Russell et al., 2010) :

b

ext/scatlabs, A,

A EAE, , [SAE, | IAAE,
= be)ct/sz‘,az‘/abs,).,2 (_J Equatlon 2

h

Le CRI (m, m = n + ik) est un parameétre optique intrinséque li¢ a la composition chi-
mique des aérosols, ou la partie réelle n définit les propriétés de diffusion et la partie imaginaire
k définit les propriétés d'absorption (Bohren et Hufmann, 1998). Les variations spectrales de
l'indice de réfraction se référent aux changements des propriétés physiques et chimiques des
aérosols en fonction de la longueur d'onde de la lumicre incidente. Ces variations sont cruciales
pour identifier les différents composants chimiques des particules (Schuster et al., 2019), ce-
pendant, la dépendance spectrale de k est encore mal connue a ce jour.

Sur la base de ces paramétres, de nombreuses méthodes de restitution de la composition
chimique des aérosols ont été développées, telles que la méthode de 1'espace SAE (Scattering
Angstrom Exponent) vs AAE (Absorption Angstrom Exponent) (Cazorla et al., 2013; Russell
et al., 2010; Schmeisser et al., 2017) et la méthode de taille k (Schuster et al., 2016; Xie et al.,
2017; Zhang et al., 2018). La description et les avancées de ces deux méthodes sont détaillées
ici:

(1) Méthode de I'espace SAE vs AAE : La valeur SAE est grande pour les petites parti-
cules (par rapport a la longueur d'onde) et vice versa. Le carbone suie (BC) et les composés

organiques (OC) sont généralement considérés comme de petites particules, tandis que les aé-
rosols minéraux désertiques (MD) et marins sont considérés comme de grosses particules. La
valeur AAE est étroitement liée aux compositions chimiques des aérosols et a la taille des par-
ticules (Lack and Cappa, 2010; Moosmiiller et al., 2009; Schuster et al., 2016). Le BC peut étre
distingué de 1'0OC et du MD en utilisant une valeur d'AAE autour de 1. En fixant des seuils
appropriés dans I'espace SAE vs AAE, on peut identifier BC, '0OC, le MD et leurs mélanges.
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Comme les auteurs ont ignoré les effets de la taille des particules sur 'AAE et ont utilis¢ diffé-
rentes paires de longueurs d'onde, les seuils pour délimiter les types d'aérosols ne sont pas co-
hérents entre les études. Par exemple, Cazorla et al. (2013) ont fixé les seuils avec
AAE440/6750m<1 et SAE440/6750m >1,5 pour les cas dominés par le BC, tandis que Cappa et al.
(2016) ont identifié le BC avec 1<AAEs32/6600m<1,5 et SAE450/5500m>1,5.

(2) Méthode de taille k : Cette méthode a été largement développée et utilisée pour res-

tituer quantitativement les compositions chimiques des aérosols intégrées verticalement sur la
colonne a I'aide d'observations par télédétection (Choi and Ghim, 2016; Li et al., 2019, 2015,
2013; Schmeisser et al., 2017; Wang et al., 2016). Les différences spectrales de k sont utilisées
pour distinguer différentes espéces d'aérosols. Pour les aérosols absorbants, le BC est facile-
ment distingué des autres espéces en raison de son absorption intense du spectre ultraviolet
(UV) au visible avec une valeur extrémement élevée de k. L'OC et le MD ont des propriétés
d'absorption spectrales assez similaires avec une forte absorption dans la plage UV et une di-
minution de k avec I'augmentation de la longueur d'onde dans le spectre visible (Hoffer et al.,
2006; Kirchstetter et al., 2004; Wagner et al., 2012). Des études antérieures ont supposé que
'0OC était principalement observé dans la fraction fine, tandis que le MD était dominant dans
les particules grossieres, et la taille des particules d'aérosol (Schuster et al., 2016; Zhang et al.,
2018) ou des parametres liés a la taille des particules (comme la variation spectrale de I'Albédo
de diffusion simple) ont été utilisés comme contraintes supplémentaires pour distinguer chaque
espece (Choi and Ghim, 2016; Li et al., 2013; Wang et al., 2013b). Cependant, bien que le MD
soit le principal contributeur au mode grossier, il existe également dans le mode fin, et une
fraction non négligeable de BC et d'OC se trouve encore dans le mode grossier (Hu et al.,
2012a). Par conséquent, des optimisations supplémentaires, telles que 'inclusion de parametres
de contrainte supplémentaires et la vérification avec une composition chimique des aérosols
mesurée simultanément, sont nécessaires pour améliorer la précision des algorithmes de récu-
pération existants.

Etant donné que k est un paramétre intrinséque, I’étude menée par Shuo Wang visait a
améliorer la méthode de taille k en introduisant la densité effective des aérosols (p.) en tant que
parametre de contrainte supplémentaire et a réaliser la validation avec des compositions chi-
miques d'aérosols mesurées in-situ. La pe est un parameétre physique intrinséque pour 1'étude de
I'état de mélange des aérosols, des processus atmosphériques et de 1'identification des sources
d'aérosols (Rissler et al., 2014; Zhai et al., 2017). Certaines études récentes (Liu et al., 2015;
Pitz et al., 2008) ont étudié la corrélation entre la densité et les compositions chimiques et ont
constaté que la densité peut étre potentiellement utilisée comme indicateur de la composition
chimique des aérosols. Etant donné que la densité de OC (1,2 g cm™,(Rissler et al., 2014) est
beaucoup plus faible que celle du MD (2,6 g cm™, (Wagner et al., 2012), la méthode k-pe peut
identifier efficacement 'OC et MD méme si la structure spectrale de leurs k sont similaires.
Cette approche basée sur des mesures in situ permet également d'établir une correspondance
entre les propriétés chimiques des aérosols mesurées et restituées. Etant donné que les valeurs
de k et p pour différentes compositions chimiques d'aérosols varient beaucoup dans les études
antérieures, des tests de sensibilités ont ét¢ également réalisés pour évaluer la différence causée
par ces deux parameétres.
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3.2.1 Description de la méthode

Dans cette étude, un code Mie a été utilisé pour estimer les valeurs réelles (nmic) et ima-
ginaires (kwmic) de 1'indice de réfraction complexe a partir des mesures des coefficients d’extinc-
tion et de diffusion ainsi que de la distribution en taille des aérosols. Les comparaisons de
Dext mea €t Dscat mea @VEC bext cal €t bscat_cal €n utilisant le CRI optimal montrent une forte corrélation
(R? proche de 1). Par ailleurs, p. est calculée en fusionnant les distributions en taille du nombre
de particules provenant de deux instruments basés sur le diametre aérodynamique (D.) et de
mobilité électrique (D) :

pe = (Dy/Dy)? Equation 3

CEA@365, 532nm SMPS APS
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Figure 20 : Organigramme de la méthode k-p.. La partie en noir solide : récupération de p. en
fusionnant les distributions en taille des aérosols (SMPS et APS), les mesures des coefficients de
diffusion et d’extinction (CEA : Cavity Enhanced Albedometer) et estimation de Kwiic365 €t Knie 532
en utilisant la théorie de Mie. La partie en bleu en pointillés : recherche de la meilleure fraction
volumique de chaque composant (fiiopc) par optimisation de la fonction de merite (Equation 4). La
régle VAM (Volume Average Mixing, le melange est considéré comme homogéne dans tout le vo-
lume de la particule) a été utilisée pour calculer une table de correspondance pour les paramétres
d'entrée kvam,es, Kvam,s32 et pvam.

L’originalité de la méthode développée et présentée en Figure 20 porte sur ’ajout de la
densité des aérosols (pe) pour récupérer les concentrations massiques de BC, OC, MD (Mineral
Dust) et SNA (Sulfate Nitrate Ammonium). La fonction de mérite suivante est utilisée :

2 _ (,Dg- Pram )2 i (kMie, 365 kVAM, 365 )2 + (kMie, 532 kVAM, 532 )2

fraction - c 2 2 2

& &
Pe Krtie, 365 Krtie, 532

Equation 4
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oU pPe, kmie36s et kmie,s532 sont déterminés expérimentalement et “n. , Chus ot Chuesn sont
les incertitudes correspondantes estimées. pvawm, kvam.zes et kvam,ss2 (Equation 6-Equation 8)
sont les parameétres d'entrées calculés avec la régle de mélange volumique (VAM), et f est la
fraction volumique de chaque constituant. Bien qu'il existe différentes régles de mélange pour
le calcul des propriétés des aérosols, la régle VAM est la plus largement utilisée pour calculer
a la fois p (DeCarlo et al., 2004; Kassianov et al., 2014) et k (Chylek et al., 2019; Ebert et al.,
2004) pour les aérosols mélangés de maniere interne. Selon Li et al. (2019), le modele VAM
devrait étre privilégié¢ en raison de sa simplicité d'utilisation et de résultats plus stables.

1:fBC+1.6><f0C+fMD+fSNA’ Equation 5
Prat = PscSsc +1.6Poc foe * Psyi st * Punfo , Equation 6
kVAM,365 = kBC,365f st kOC,SéSf oct kMD,365f . Equation 7
kVAM,ssz = kBC,532f st koc,snf oc T kMD,532f . Equation 8

La fraction de la matiere organique (OM) est estimée comme étant 1,6 fois 'OC (Xing
et al., 2013). Les p, ksss et ks3> pour chaque espece et le rapport OM/OC utilisé dans cette étude
sont donnés dans les tableaux 1 et 2. La fraction volumique de MD est la partie restante (fmp =
1 - fgc - fom - fsna).

Table 3 : Partie imaginaire de l'indice de réfraction (k) a deux longueurs d’onde (365 et 532 nm)
et densités de différent type d’aérosols (BC, OC, MD, SNA - Sulfate Nitrate e¢ Ammonium - et
OM/QOC) utilisées dans I’algorithme k-p de restitution de la composition des aérosols dans cette
étude (valeurs de référence en gras), ainsi que les limites basses (""L") et hautes ("H").

Aerosol k(365

-3

type nm) k (532 nm) p (g ecm™) References

0.79 0.79 (Bond and Bergstrom, 2006; Cheng

et al., 2008; Hand and Kreidenweis,

BC 1.26" 1.26" 1.8(1.5%, 21) 2002; Moteki et al., 2010)

0.63" 0.63"

L H

ocC 0.042 0.0179 12(1%,147)  (Cheng et al., 2008; Ebert et al.,
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2004; Kirchstetter et al., 2004; Liu

H H
0.148 0.03 et al., 2013; Schkolnik et al., 2007;
Shamjad et al., 2016)
0.008"“ 0.002"-
0.014 0.006
(Hu et al., 2012b; Kandler et al.,
MD 0.0321"  0.006" 2.6(2.4%,2.8")  2007; Pio et al., 2014; Wagner et al.,
2012)
0.0125" 0.003"-
(Hand and Kreidenweis, 2002; Mal-
SNA 0 0 1.75(1.7%,1.8™) let et al., 2003; Michel Flores et al.,

2012; Tang, 1996)

OM/OC

1.6(1.3% 2.16") (Malm et al., 2011; Xing et al., 2013)

3.2.1 Résultats

La validation de l'algorithme a été réalisée a 'aide d'une série d'observations a Shouxian
(Chine) du 30 novembre au 12 décembre 2016. Les fractions volumiques (f) de BC, OM, MD
et SNA restituées a haute résolution temporelle (1 minute) a partir de la méthode k-p sont pré-
sentées Figure 21a. Les concentrations massiques correspondantes et leurs erreurs sont données

Figure 21b-e. Les contributions de chaque composant pendant toute la campagne et lors de

périodes spécifiques (P1, P2 et P3) sont présentées Figure 21f-i. Les contributions massiques
estimées de BC, OM, MD et SNA pour toute la période d'observation étaient de 1,7 %, 28,8 %,
25,3 % et 44,2 % (Figure 21f), avec des incertitudes de 35,5 %, 38 %, 61,5 % et 54 % respec-

tivement.
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Figure 21. Fractions volumiques restituées (a) et concentrations massiques de (b) BC, (¢) MO, (d)
MD et (e) SNA. Fractions massiques moyennes de chaque composant chimique sur (f) tous les
jours d'observation, (g) la période de pollution P1 (encadrée en rouge), (h) la période de pollution
P2 (encadrée en rose), et (i) la période propre P3 (encadrée en bleu).

Au début de la période P1 (en rouge sur la Figure 21b-e), les concentrations en masse
de BC, OM et SNA ont brusquement augment¢, en particulier la fraction de SNA, tandis que la
concentration en masse de MD a diminué rapidement associée avec une diminution de la vitesse
du vent. Les concentrations massiques moyennes étaient de 3.5, 52.4, 15.7 et 106.3 ug m™ pour
BC, OM, MD et SNA respectivement. La fraction massique de SNA était la plus élevée, repré-
sentant 59,7 %. Les ratios massiques de BC, OM et MD étaient respectivement de 2 %, 29,5 %
et 8,8 %. Leurs incertitudes moyennes étaient de 27 %, 32 %, 152 % et 34 % (BC, OM, MD et
SNA respectivement) en raison de l'incertitude de pe, kmic365 €t Kmie,532, €t 'incertitude élevée
pour MD est liée a sa faible concentration massique.

Pendant la période P2 (en rose sur la Figure 21b-e), les concentrations massiques
moyennes de BC, OM, MD et SNA étaient de 2,47, 50,3, 23,2 et 70,3 ug m=, avec des incerti-
tudes respectives de 46 %, 36 %, 90 % et 49 %. SNA était le principal contributeur a la con-
centration massique totale (48 %), mais sa contribution était néanmoins plus faible que celle
observée pendant la période P1. Au début de la période P2, BC et OM ont augment¢ rapidement,
mais les concentrations de SNA et de MD sont restées faibles. En effet, on peut observer une
diminution spectaculaire de pe (< 1,2 g cm™) et une augmentation de Kwmie 365 €t Knmic,532 (> 0,04).
Lors d’un changement de direction du vent vers le nord-ouest, la concentration de SNA a
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augmenté rapidement tandis que celle d'OM a diminué. A la fin de la période P2, les concen-
trations de BC et de SNA ont brusquement diminué tandis que la concentration massique de
MD a augmenté probablement du fait des vents forts venant de l'est.

Pendant la période P3 (en bleu sur la Figure 21b-e), les concentrations massiques
moyennes de BC, OM, MD et SNA étaient respectivement de 0,46, 14,3, 9,2 et 15,8 pg m, et
les incertitudes moyennes correspondantes étaient de 59 %, 42 %, 103 % et 87 %. Les erreurs
relatives sont plus élevées que celles calculées pendant les périodes P1 et P2 pour BC, OM, MD
et SNA, principalement en raison des concentrations massiques bien plus faibles. Etant donné
que la direction et la vitesse du vent étaient stables, la concentration massique de MD était
¢galement assez stable. Comparée aux périodes de pollution P1 et P2, la fraction massique de
SNA a diminué a 39,7 %, tandis que celle de MD a augmenté a 23,1 %. Ainsi, MD représente
une plus grande proportion pendant les jours non pollués, en accord avec une étude précédente
(Hu et al., 2012a).

Pour vérifier la fiabilité de cette méthode k-pe, les concentrations massiques restituées
sont ensuite comparées aux compositions chimiques des aérosols mesurées par analyse de
filtres. Les concentrations massiques moyennes, somme de BC, OM, MD et SNA, issues de la
récupération (Sumyer) et de I'analyse des échantillons de filtres (Sumsgier) étaient respectivement
de 98447 et 98+44 pg m. Les concentrations massiques moyennes récupérées de BC, OM,
MD et SNA (mBC,retr, MOM,retr, MMD retr €t MsNA retr) €taient respectivement de 1,6+1,02, 28+17,
25420 et 43434 ug m, ce qui était trés proche des observations (1,940,9, 27+12, 22+15 et
44423 ug m pour mac filter, MOM,filter, MMD filter €t MSNA filter FESPECtivement).

Pour vérifier davantage 1'algorithme de restitution de la composition chimique des aé-
rosols, les valeurs moyennes et les écarts-types des concentrations massiques restituées ont été
calculées sur la période d'échantillonnage (11,5 heures) des filtres prélevés et analysés durant
la période de mesures. La comparaison et la régression linéaire des concentrations massiques
des aérosols mesurées et récupérées pour la somme de toutes les especes ainsi que pour chaque
espece séparément (BC, OM, MD et SNA) sont présentées Figure 22a-j.
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Figure 22 : Comparaison et régression linéaire entre les concentrations massiques mesurées par
analyse de filtres et les concentrations massiques restituées (Figure 21) a Shouxian en decembre
2016. (a,f) : 1a concentration massique totale (somme des concentrations de BC, OM, MD et SNA)
mesurée (mSumfilter) et restituée (mSumretr) ; (b,g) : 1a concentration massique de Black Carbon
(BC, mBCfilter et mBCretr) ; (c,h) : la concentration massique des organiques (mOMfilter et
mOMretr) ; (d,i) : la concentration massique des poussiéres minérales (mMDfilter et mMDretr) ;
(e,j) : 1a concentration massique du sulfate, nitrate et ammonium (mSNAfilter et mSNAretr). Les
lignes rouges continues représentent les résultats de 1'ajustement linéaire, et les lignes magenta en
pointillés représentent les lignes de rapport 1:1.

Les concentrations massiques totales restituées et mesurées sont en assez bon accord
avec R? = 0,93 et une pente de 0,85. En général, les concentrations massiques mesurées sont
légérement plus élevées que celles restituées par I’algorithme, en particulier les 5 et 6 décembre.
La différence peut étre due a la captation d'eau par les aérosols pendant I'analyse. En effet,
méme avec une humidité relative faible dans la salle de pesée, une grande quantité d'eau est
encore présente sur le filtre, en particulier sur les especes inorganiques hydrophiles (Sciare et
al., 2005; Speer et al., 2003). Les concentrations massiques de BC (mgc) sont également glo-
balement cohérentes, sauf le 8 décembre, avec R? = 0,50 et une pente de 0,67 (Figure 22b, g).
Mowmretr € Momgilter €taient bien en accord avec R? = 0,80 et une pente de 0,88 (Figure 22c, h).

Les concentrations de poussiéres désertiques (mmpreir €t MMbfiler) Montrent une moindre
concordance par rapport aux trois autres especes, notamment pendant la période du 5 au 6 dé-
cembre. La corrélation linéaire pour les concentrations en MD était modérée, avec une valeur
de R2 de 0,43 et une pente de 0,62 (Figure 22d, i). Etant donné que la concentration en MD est
calculée a partir de la différence entre la concentration en masse totale et celle de quelques
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especes (BC, OM et SNA), elle peut également inclure des sels marins, des métaux et d'autres
composés non spécifiés par I’analyse des filtres. En revanche, les valeurs de msnarerr €t msNAfitter
étaient assez cohérentes (R? = 0,87, pente = 0,99, Figure 22e¢, j) pour les périodes de pollution
P1 et P2 ainsi que lors de la période P3 caractérisée par de bas niveaux de concentration, ce qui
indique que la méthode n'est pas limitée par les niveaux de pollution. Cette comparaison pro-
metteuse démontre 1'application appropriée de l'algorithme pour la restitution de la composition
chimique des aérosols avec une résolution temporelle élevée (1 minute).

L’étude de sensibilité (Wang et al., 2021) montre une grande sensibilité de la restitution
des fractions massiques et donc des concentrations au choix de koc probablement en raison des
valeurs seuils permises dans le cadre de cette étude (Table 3). Une meilleure contrainte sur
l'indice de réfraction complexe des aérosols, en particulier pour I'OC, permettra donc de réduire
les incertitudes sur la restitution des concentrations liées aux données d'entrées.

A travers cette étude, nous avons amélioré la méthode de restitution de la composition
chimique des aérosols en combinant la densité effective et les valeurs de la partie imaginaire de
I’indice de réfraction complexe (k) a deux longueurs d’onde (365 et 532 nm). Ces deux para-
metres intrinséques optiques et physiques fournissent les caractéristiques nécessaires pour dis-
tinguer les trois principaux types d'aérosols absorbants. Les fractions volumiques et les concen-
trations massiques de BC, OC, MD et SNA ont été restituées a partir des mesures in-situ la
distribution en taille des aérosols, et des coefficients d’extinction et de diffusion (bextscat;365 €t
bext,scat,532) avec une haute résolution temporelle. La méthode k-p n'est pas limitée a la paire de
longueurs d'onde utilisée dans cette étude et n'importe quelle paire de longueurs d'onde utiles
pour distinguer I'OC du MD peut étre utilisée. La méthode fournit un outil fiable pour surveiller
les événements de pollution, identifier les sources d'aérosols. En réduisant les incertitudes des
mesures in-situ, en améliorant la précision des valeurs de p et de k de chaque composant chi-
mique, et en tenant compte de la morphologie et de 1'état de mélange des aérosols, la précision
de la restitution peut étre encore améliorée. Des observations de terrain a long terme et com-
plétes dans différents endroits sont recommandées pour valider davantage 1'applicabilité de ce
nouvel algorithme.
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3.3 Coefficients d’efficacité massique (Velazquez-Garcia et al., 2023)

Parmi les nombreux parametres physiques et optiques qui caractérisent les propriétés
des aérosols, les efficacités massiques dépendantes de la composition sont les plus importantes
pour établir des liens avec les modéles de rayonnement (Seinfeld and Pandis, 2016).

Le coefficient d’efficacité massique relatif a I’extinction (MEE), I’absorption (MAE) et
la diffusion (MSE) des aérosols et la contribution de chaque espéce peuvent étre évaluées a
l'aide du mod¢le de mélange moyen en volume (VAM) et des valeurs a priori MEE, MAE et
MSE pour différentes especes (Hand and Malm, 2007). La MEE/MAE/MSE peut étre dérivée
théoriquement (basé¢ sur un calcul de Mie, Cheng et al., 2008) ou expérimentalement (Wang et
al., 2015) pour chaque composé chimique. Ces méthodes ont été proposées a 1'origine dans le
cadre du programme IMPROVE’, appliqué a des mesures de long terme effectuées dans des
parcs nationaux américains (Pitchford et al., 2007). Par la suite, la méthode IMPROVE (Equa-
tion 9) a été appliquée aux aérosols mesurés dans d'autres régions du monde, notamment en
Chine (Tao et al., 2020; Wang et al., 2015; Yao et al., 2010; Zhou et al., 2019). Plusieurs études
ont utilisé cette méthode en Europe, principalement sur des sites du sud de I'Europe (Italie,
Espagne et Grece) et dans les fractions PMio et PM2 s (Sciare et al., 2005; Titos et al., 2012;
Valentini et al., 2018).

Gexty = 2 MEEj ) X f(RH); X Cj + RS, + 659, 2 Equation 9

Néanmoins, ces parameétres varient en fonction du site, de la saison mais aussi de la
méthode de dérivation utilisée. Les estimations précises de ces parametres améliorent considé-
rablement les estimations du rdle des différents composés des aérosols sur la visibilité ou sur la
santé des populations, ce qui est particulierement pertinent pour les endroits identifiés comme
pollués. Dans cette section, les mesures in situ coincidentes sont combinées pour évaluer ces
paramétres dans un milieu urbain pollué (Lille). En effet, le nord de la France souffre d'impor-
tants épisodes de pollution particulaire, résultant de la combinaison de zones urbaines fortement
peuplées, d'émissions industrielles/agricoles/de transport maritime et du transport de panaches
atmosphériques pollués provenant du Royaume-Uni, de la Belgique, de 1'Allemagne et de I'Eu-
rope de I'Est (Roig Rodelas et al., 2019; Waked et al., 2018). Trois années de mesures in situ
des aérosols submicroniques (PM;) sur le site d’ATOLL ont été utilisées pour dériver des effi-
cacités massiques de diffusion (MSE), d'absorption (MAE) et d'extinction (MEE) pour chaque
type d’aérosol et a différentes longueurs d'onde. Ainsi, la contribution de chacune des princi-
pales especes, en dehors des especes réfractaires (poussicres désertiques ou sels marins de ma-
ni¢re générale peu présentes dans la fraction PMy), sur les propriétés optiques des aérosols me-
surés dans la région a pu étre évaluée.

Tout d'abord, afin de mettre en évidence la variabilité de ces coefficients d’un site a
’autre, nous avons utilis¢ les MEEs répertori¢es dans la littérature pour des sites suburbains et
urbains et nous les avons utilisés pour estimer le coefficient d'extinction sur 3 ans de mesures a
ATOLL. Les résultats mettent en évidence une forte sur- ou sous-estimation du coefficient
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d'extinction a 525 nm en fonction de la référence bibliographique utilisée. Par exemple, lorsque
l'on utilise la MEE dérivée des mesures d’'une mégalopole chinoise (Cheng et al., 2008), 1'ex-
tinction reconstituée sur ATOLL peut étre surestimée de 74 %.

Il est donc essentiel pour mener cette étude d’utiliser des coefficients (MEE, MSE,
MAE) dérivés directement des mesures du site en question. Pour cela, nous utilisons trois an-
nées de mesures de surface pour dériver la MEE a différentes longueurs d'onde en fonction de
la composition par le biais d'une régression linéaire multiple (MLR) et de la méthode des
moindres carrés. Les propriétés optiques mesurées (Gscat, Gabs) Sont considérées comme des va-
riables indépendantes, et les concentrations massiques des especes (Cj) comme variables dé-
pendantes. Les coefficients ont été contraints a étre positifs pour conserver leur signification
physique, et ’ordonnée a I’origine a été fixée a zéro pour obliger les espéces PM; a expliquer
les variations de la diffusion et de 1’absorption.

B Anmmonium sulfate [ Organics
I A mmonium nitrate [ Il <BC
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Figure 23 : Contribution des principales espéces d'aérosols au coefficient d'extinction mesuré a
ATOLL sur la période juillet 2017 - déc. 2019. a) Variation moyenne mensuelle du coefficient

d'extinction de la lumiére a 525 nm (en Mm-1) pour chaque espéce considérée. b) Contributions
relatives moyennes mensuelles de chaque espéce au coefficient d'extinction de la lumiére a 525 nm.

L'analyse pluriannuelle pour ATOLL (Figure 24) met en évidence que I'AN (Ammo-
nium Nitrate) est I'espece contribuant le plus (35%) au coefficient d'extinction a 525 nm, suivie
par les especes d'aérosols carbonés (eBC 29%, Org 21%) et AS (Ammonium Sulfate, 15%).
L'extinction s'avere €tre généralement plus élevée en hiver, fortement liée a la combustion de
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combustibles solides pour le chauffage résidentiel. En ce qui concerne 'absorption a 370 nm,
les organiques sont responsables de 22% de 1'absorption de la lumiere, ce qui met en évidence
une contribution significative du carbone brun dans la région (Velazquez-Garcia et al., 2023).
La diffusion a 525 nm est dominée par 'AN (44 %) et les matieres organiques (33 %), des
especes liées a la mauvaise qualité de 1'air dans les environnements urbains pollués (Cheng et
al., 2014; Sciare et al., 2005; Titos et al., 2012). Au printemps, les activités agricoles combinées
aux émissions du trafic (NOx) conduisent a une forte formation de AN.

|-Amm0nium sulfatc MAmmonium nitratc M Organics Il BC]

2nd approach. Free MEE
(MLR ~ 3 years)

0,
15% 29%

Wang et al. 2015
21% (Oct - Dec 2012)

Valentini et al. 2018 A
(Nov - Dec 2015) A 13%

23%
Beijing
China

7% 10%

31%
33%

Po Valley
Italy

Figure 24 : Comparaison des contributions du sulfate d’ammonium (rouge) du nitrate d’ammo-
nium(bleu) des organiques (vert) et du BC (noir) sur 3 site pollués (ATOLL- Lille en France, Pekin
en Chine et la vallée du Pau en Italie).

51%
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3.4 Conclusions

Ce chapitre met en évidence la nécessité d'une connaissance précise des propriétés phy-
siques, chimiques et optiques des particules d'aérosols, essentielle pour réduire les incertitudes
actuelles liées a leur restitution a partir de mesures optiques embarquées. Dans cette étude, nous
avons combiné des mesures in situ des propriétés optique, chimique et physique des aérosols
afin de (i) déterminer 1’origine des incertitudes liées a 1'utilisation des mesures de télédétection
intégrées sur la colonne pour estimer les concentrations massiques en surface, (ii) améliorer les
algorithmes de restitution de la composition chimique des aérosols et (iii) d’estimer les coeffi-
cients d’efficacité optique des différents types d’aérosols. Les perspectives de ce travail sont
encore nombreuses avec en particulier (1) I’installation d’un néphélomeétre a humidité variable
sur ATOLL depuis debut 2023 afin de mesurer le f(RH) pendant au moins une année, (2) une
meilleure compréhension de 1’origine des aérosols carbonés et principalement du carbone
suie(BC, Figure 24).

Dans le cadre d’une collaboration, financée par I’université de Lille, avec I'Institut des
Fondements des Processus Chimiques de 1'"Académie des Sciences de la République Tcheque a
Prague (ICPF CAS), un néphélométre a humidité variable a été installé sur ATOLL. Etant
donné que les mesures f(RH) sont rares dans le monde entier, ce projet constitue une opportu-
nité unique d'augmenter le nombre de néphélometres humidifiés au sein du réseau et ainsi con-
tribuer a une meilleure compréhension du comportement hygroscopique des aérosols dans l'at-
mosphere. Cette collaboration a commencé par ’accueil d’une étudiante en theése (L. Suchan-
kova) Tcheéque au LOA courant 2023. Ces premiers travaux ont permis de mettre en évidence
une tendance a la baisse du coefficient de diffusion dans le PM; sur les 5 dernicres années en
lien avec une modification des propriétés chimiques des aérosols mais aussi une tendance a la
hausse de la concentration en nombre de PUF (Suchankova et al., to be submitted). Suites a des
problémes techniques importants, I’analyse des mesures du f(RH) a pris un peu de retard. Néan-
moins, le systéme est maintenant opérationnel. Les résultats obtenus dans la section 3.1 seront
alors répliqués afin de déterminer sur ATOLL le lien entre 1’AOD et la concentration en PM> s
mesurée en surface. Ces résultats pourront alors étre comparé avec les résultats de la thése de
M. Dabrowski dirigé par J. Riedi au LOA dont les objectifs sont d’utiliser I’Intelligence Artifi-
cielle (IA) pour estimer les concentrations de PM2.5 en surface a partir de mesures satellitaires.

D’autre part, la comparaison des résultats obtenus sur ATOLL avec d’autres études uti-
lisant des méthodes trés similaires sur sites pollués montre 1I’importance des aérosols carbonés
et principalement du carbone suie (BC, Figure 24). En effet, la contribution du BC a I’extinction
est de 29% sur Lille alors sur les autres sites elle est limitée a 13% a Pékin (Wang et al., 2015)
et 10% dans la vallée du Pau (Valentini et al., 2018). Afin de mieux comprendre ’origine du
carbone suie observé sur ATOLL, un nouvel outils (INTERPLAY) a été développé dans le
cadre de la thése d’A. Velazquez Garcia (Velazquez-Garcia et al., 2024). Cette méthode integre
des mesures in situ aérosols (ATOLL), avec des trajectoires de masse d'air et un inventaire des
émissions. Appliquée au Carbone Noir (BC), la méthode a permis d’attribuer les contributions
des sources (navigation, véhicules, chauffage résidentiel, industrie) et étudi¢ les effets du vieil-
lissement des aérosols, notamment sur le composant Carbone Brun (BrC). Les résultats mon-
trent que tout au long de l'année, la circulation automobile dominait le BC (31%), suivi par la
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navigation (25%, dont un tiers provenait de canaux/rivieres) puis le chauffage résidentiel
(21%). Les résultats soulignent que le BC du "secteur résidentiel" peut étre entiérement attribué
au BC provenant de la combustion du bois (BCyp), notamment en hiver. Tandis que la circula-
tion automobile correspond a seulement environ 41% du carburant fossile BC (BCy) sur le site
ATOLL, le reste étant attribué aux émissions de navigation (33%) et industrielles (23%). Ainsi,
la circulation automobile et le BCr ne devraient pas étre utilisés de maniere interchangeable,
en particulier dans les régions proches d'une intense circulation maritime. La forte contribution
du trafic maritime estimée via INTERPLAY nécessite une confirmation par des mesures de
métaux lourds tel que le vanadium (traceur du fuel) sur la station. L’installation d’instruments
dédiés au vanadium, pour une durée limitée, est prévue dans les 2 ou 3 prochaines années.

I1 faut souligner ici I'importance de reproduire des ¢tudes similaires dans différentes
régions caractérisées par une grande variété de sources d'aérosols et de conditions météorolo-
giques. Ensemble, toutes ces études permettront une meilleure compréhension de la capacité
des futures restitutions par télédétection a quantifier la concentration massique, la composition
chimique ou I’impact radiatif des aérosols en surface a 1'échelle mondiale ou régionale.
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CHAPITRE 4 Conclusions générales

Au cours de mon parcours de recherche, j'ai eu l'opportunité de superviser un nombre
important d'étudiants a différents niveaux. J'ai encadré avec enthousiasme des étudiants de li-
cence (12), de master (5) et de doctorat (6), contribuant ainsi a leur formation académique et a
leur développement scientifique. Parallélement a I'encadrement des étudiants, j'ai eu le privilege
de collaborer étroitement avec plusieurs laboratoires de renom (NASA, CSIRO, Univ. Lund,
Anhui Institute of Optics and Fine Mechanics - Hefei, China- LaMP, PC2A, LASIRE, LPCA,
IRCICA, CRISTALS?, etc...) . Ces collaborations se sont traduites par des échanges fructueux
et une complémentarité des expertises. Les partenariats avec ces laboratoires ont été bénéfiques
pour le partage des connaissances, 1'accés a des équipements de pointe et la réalisation de re-
cherches multidisciplinaires. Ces collaborations ont également ouvert de nouvelles perspectives
de recherche et ont renforcé la qualité et 1'impact de mes travaux. Les nombreuses expériences
d'encadrement et de collaboration ont contribué a ma croissance académique et ont enrichi ma
vision de la recherche. Je suis reconnaissante envers tous les étudiants et les collaborateurs qui
ont participé a cette aventure scientifique, et je suis convaincu que ces expériences continueront
d'influencer positivement mes futurs travaux de recherche.

Bien qu'il soit difficile de tirer des conclusions impartiales sur ses propres travaux de
recherche et d'évaluer sa contribution personnelle dans une recherche collective impliquant de
nombreux collégues et étudiants, il est néanmoins possible de mettre en évidence les principales
contributions de ces différents groupes de recherche sur le cycle de vie des aérosols jusqu'a
présent. Ces contributions comprennent la mise en évidence des conditions favorables a la for-
mation de nouvelles particules notamment en milieu urbain, les interactions des aérosols avec
la vapeur d’eau et nos travaux sur le lien entre leur propriétés optiques et chimiques.

Les villes et leurs citoyens font face a des problémes critiques découlant de la croissance de
l'industrie et des régions urbaines. Comme le souligne 'OMS (“Air quality guidelines global
update 2006.,” n.d.), cette croissance représente 1'un des risques pour la santé environnementale
les plus importants et reste 1'une des principales causes de mortalité. Plus précisément, la pol-
lution de l'air se distingue comme un contributeur principal de divers problémes de santé, no-
tamment le cancer du poumon et I'asthme bronchique (Cohen et al., 2017; Hu et al., 2023;
Mikati et al., 2018) mais aussi de problémes environnementaux (Manisalidis et al., 2020). Les
polluants particulaires observés dans les zones urbaines, sont enrichies en métaux dangereux et
en composés organiques (Zhang et al., 2020) pouvant induire un stress oxydatif supplémentaire
(Terzano et al., 2010). Cette pollution met non seulement en danger la santé¢ immédiate, mais
compromet également la durabilité a long terme des environnements de vie urbains.

Les perspectives a long terme de mes travaux de recherche portent sur une meilleure
caractérisation et prévision de la pollution, et notamment des polluants particulaires, en milieu
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urbain. Pour atteindre ces objectifs il faut développer les outils d’observations et densifier les
réseaux déja existants mais aussi développer des outils pour utiliser ces mesures afin de prévoir
les éveénements de pic de pollution. En collaboration avec le PC2A, nous travaillons sur la mi-
niaturisation des instruments de références afin de densifier les réseaux existants avec des ins-
truments a bas cout et de permettre d’estimer 1’exposition individuelle des personnes. En effet,
depuis 2017, je suis impliquée dans la fabrication et le déploiement de mini capteurs pour la
mesure de la concentration massique des particules (PM;, PMa2 5 et PMjo). Cette nouvelle thé-
matique a permis de mettre en évidence les niveaux de pollution importants dans le métro Lil-
lois (Crumeyrolle et al., 2018). Une interface, dédiée aux volontaires et/ou aux chercheurs, de
traitement des données est en cours de développement chez AERIS/ICARE et pourra étre utili-
sée nationalement car adaptable a tous types de capteurs (projet AERIS/CASPA). A I’heure
actuelle, les micro capteurs sont déployés aupres de volontaires de la métropole lilloise pour
déterminer leurs expositions individuelles aux particules mais aussi aux rayonnements Ultra-
Violet via le projet EPOUV (LEFE 2023 porté par F. Minvielle), via le projet PAMELA porté
par L. Dauchet (médecin épidémiologiste) et financé par I’ISITE et via le projet ANR2023
MOBICARD porté par S. Gabet (IMPECS”) . Les objectifs de ces projets sont d’estimer I’ex-
position a des polluants (particulaires, UV et gazeux), d’alerter les personnes sur leurs habitudes
au quotidien et de faire le lien avec 1’état de santé des volontaires (questionnaire et/ou mesure
de la capacité respiratoire, analyse sanguine et urinaire.

En collaboration avec CRISTAL (INRIA) et dans le cadre de la thése de M. Rahmani, la mé-
thode PMFORECAST basée sur de I’intelligence artificielle et des réseaux de neurones est dé-
veloppée pour prédire les concentrations en polluants particulaires (PMio, PM2 s et PM). Les
méthodes prédictives statistiques reposent sur une approche de modélisation pour prédire la
qualité de I'air dans le futur en se basant sur des séries temporelles passées d'observations. Con-
trairement aux méthodes de prévision physiques, les approches statistiques impliquent moins
de calcul, car elles contournent les mécanismes complexes d'émission, de diffusion, de vieillis-
sement et de dépot des polluants. Malgré les progres notables (Abimannan et al., 2020; Tsai et
al., 2018; Yuan and Yang, 2023), la précision des prédictions dépend fortement de la qualité et
de la représentativité des données séquentielles, avec des ensembles de données incomplets ou
biaisés, compromettant potentiellement les performances du modele. Par ailleurs, le déploie-
ment de tels modeles a grande échelle nécessite des considérations soigneuses en matiere d'ef-
ficacité computationnelle et de traitement en ligne, notamment dans les zones urbaines ou un
volume important de données pourrait étre généré et collecté. En réponse a ces défis, un modele
de prévision LSTM (Long and Short Term Memory) temporel (PMFORECAST) a été congu
(Rahmani et al., 2024). En plus de tirer parti des forces de l'architecture LSTM standard, notre
modele capture habilement les dépendances temporelles et intégre des mécanismes pour adres-
ser les problémes de qualité des données, améliorant ainsi la précision des prévisions. De plus,
le mécanisme temporel intégré dans notre modele contribue a une prévision robuste et durable
a long terme. Cette étude se poursuit actuellement afin de développer ce modele pour prendre
en compte l'interaction de divers ensembles de données (réseau de stations de mesure), visant a
une compréhension plus compléte de 1’évolution de la qualité de l'air. Un aspect notable de ce
modele porte aussi sur 1’utilisation de données issues capteurs bas cout localement disponibles
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provenant de dispositifs existants. Cette approche enrichit non seulement 'adaptabilité du mo-
déle mais améliore également son accessibilité tout en réduisant a la fois le temps et la consom-
mation d'énergie. Ces résultats pourront alors étre comparés avec les résultats de la thése de
M. Dabrowski dirigée par J. Riedi au LOA dont les objectifs sont d’étudier les possibilités of-
fertes par différentes architecture d’IA pour estimer les concentrations de PM2.5 en surface a
partir de mesures satellitaires d’épaisseur optique et de champs météorologiques de base (Pres-
sion, Humidité et Vent).

Afin de réduire la pollution de I’air extérieur, notamment dans les zones urbaines, les politiques
publiques encouragent le passage des transports routiers motorisés a d'autres modes de transport
moins polluants, notamment le transport ferroviaire. En collaboration avec le PC2A et dans le
cadre de la thése de V. Rakotonirinjanahary, la qualité de 1’air dans les Enceintes Ferroviaire
Souterraine (EFS) sur une longue période de temps (depuis 2018) est analysée. En effet, la
qualité de 'air dans les EFS pose un probléme de santé publique significatif en raison de con-
centrations extrémement élevées et la nature chimique (métaux lourds) des particules en sus-
pension (PMjo et PM> 5). Bien que les passagers passent seulement de bréves périodes de temps
(environ entre 5 et 15 minutes) dans ces stations, une exposition a court terme a des niveaux élevés
de polluants particulaires peut entrainer diverses conséquences néfastes pour la santé (Thangavel et al.,
2022). Malgré de nombreuses campagnes de mesures dans les EFS situées dans différents pays,
la variabilité de ces concentrations d'une station a l'autre est encore mal comprise (Barmparesos
et al., 2016). En se basant sur ce jeu de données exceptionnel (fournit par la SNCF), une mé-
thodologie a été développée pour établir un profil de référence des concentrations en masse des
particules (Rakotonirinjanahary et al., To be submitted). Cette méthodologie fournit trois résul-
tats exploitables : un profil typique pour les jours de semaine, un profil typique pour les week-
ends, et un coefficient d'amplitude de concentration de PM quotidien pour la période considé-
rée. De plus, notre analyse révele 1'évolution temporelle a long terme de la concentration de PM
dans les EFS, mettant en évidence des tendances saisonniéres (inverses a celles observées en
air extérieur) avec des valeurs plus élevées observées en été et des valeurs plus basses en hiver.
Cette méthodologie sera par la suite adoptée pour estimer 1’efficacité des systémes de filtration
mis en place pour quelques mois dans plusieurs EFS de la SNCF en 2019, 2020 et 2024. Par la
suite, I'utilisation du modele PMFORECAST, ou d’une version plus adaptée a 1’air intérieur,
est envisagée sur ce jeu de données pour évaluer la pertinence de I’IA pour étudier la qualité de
I’air en milieu confiné et pollué.
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CHAPITRE 6 Liste des Acronymes

AAE — Absorption Angstrom Exponent

AAP — Appel A Projet

AAPG - Appel A Projet Générique

ACMAP - Atmospheric Composition Modeling and Analysis Program
ACSM - Aerosol Chemical Speciation Monitor

ACTRIS — Aerosol, Clouds and Trace gas Research Infrastructure
ADAYV — Association du Droit Au Vélo

AE — Angstrom Exponent

E-AIM (Extended Aerosol Inorganics Model)

AMMA — Analyse Multidisciplinaire de la Mousson Africaine
AMS — Aerosol Mass Spectrometer

cToF-AMS- Compact Time of Flight Aerosol Mass Spectrometer
AN — Ammonium nitrate

ANR — Agence Nationale de la Recherche

AOD — Aerosol Optical Depth

APS - Aerosol Particle Sizer

AQ — Air Quality

AQG — Air Quality Guidelines

AREA - Aerosol at the heaRt of the Earth/Atmosphere system

AS — Ammonium sulfate

ATOLL — Atmospheric Observation in liLLe platform

ATR - Avions de transport régional

BB — Biomass Burning

BBOA - Biomass Burning Organic Aerosol

BC — Black Carbon

BCir— Black Carbon from fossil fuel

BCyb — Black Carbon from wood burning

BrC — Brown Carbon

CAI — Community Aerosol Inlet

CAPPA - Chemical and Physical Properties of the Atmosphere
CAPS - Cavity Attenuated Phase Shift

CCN - Cloud Condensation Nuclei

CCNC - Cloud Condensation Nuclei Counter

CDNC - Cloud Droplet Number Concentration

CDP - Cross-Disciplinary Project

CEA - Cavity Enhanced Albedometer

CERI EE - Centre for Educational Research and Innovation : Energy and Environment
CL — Couche limite

CLAAS- 3 : Third edition of Cloud property dAtAset using SEVIRI
COV — Composé Organique Volatil

CPC — Condensation Particle Counter

CPER - Contrats de Plan Etat-Région

CRI — Complex Refractive Index

CSIRO - Commonwealth Scientific and Industrial Research Organisation
CVI - Counterflow Virtual Impactor

DISCOVER-AQ - Deriving Information on Surface Conditions from COlumn and VERtically
Resolved Observations Relevant to Air Quality
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DRH — Deliquescence Relative Humidity

EAE — Extinction Angstrom Exponent

eBC — Equivalent Black Carbon

EFS - Enceintes Ferroviaire Souterraine

EPA - Environmental Protection Agency

EPOUYV — ExPOsome a I’UV et a la pollution en région Hauts de France (EPOUV)ER
ERH — Efflorescence Relative Humidity

EUCAARI - European Integrated Project on Aerosol Cloud Climate and Air Quality interac-
tions

FNP - Formation de Nouvelles Particules

WMO-GAW - World Meteorological Organization-Global Atmosphere Watch

GIEC - Groupe d'experts Intergouvernemental sur I'Evolution du Climat

GR — Growth Rate

HdF — Hauts-de-France

IA — Intelligence Atrtificielle

IMPROVE - Interagency Monitoring of Protected Visual Environments

INTERPLAY IN-siTu obsERvations, hysPLit, And emission inventorY

LAS - Laser Aerosol Spectrometer

LASIRE - Laboratoire de Spectroscopie pour les Interactions, la Réactivité et I'Environnement
LHVP - Laboratoire d’Hygiéne de la Ville de Paris

LIMONADE - LlIlle MObile Network for Air pollution - the Dunkerque Experiments
LIMONAIR - Lille Mobile Network for Air Pollution Study

LSTM — Long and Short Term Memory

LWP — Liquid Water Path

MAAP - Multi Angle Absorption Photometer

MABCaM - Multi-channel wavelength- resolved Albedometer for Black Carbon Measurement
MAE — Mass Absorption Efficiency

MD — Mineral Dust

MDRH — Mutual Deliquescence Relative Humidity

MEE — Mass Extinction Efficiency

MEGAPOLI- Megacities: Emissions, urban, regional and Global Atmospheric POLIution and
climate effects, and Integrated tools for assessment and mitigation

MLR — Multiple Linear Regression

MSE — Mass Scattering Efficiency

NR-PM; — Non-refractory submicron aerosol

NSF — Nucleation Stregnth Factor

OC — Organic Carbon

OM — Organic Matter

OMS — Organisation Mondiale de la Santé

PI — Principal Investigator

PM| — Particulate Matter of aerodynamic diameter < 1 pm

PMio — Particulate Matter of aerodynamic diameter < 10 pm

PM> s — Particulate Matter of aerodynamic diameter < 2.5 um

PMF — Positive Matrix Factorization

PNSD — Particle Number Size Distribution

POPSU - Plateforme d’observation des projets et stratégies urbaines

PSAP - Particle Soot Absorption Photometer

PUF — Particule Ultra Fine

RH — Relative Humidity

SAE — Scattering Angstrom Exponent
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SCM - stratocumulus marin

SEVIRI - Spinning Enhanced Visible and InfraRed Imager
SIRTA - Site Instrumental de Recherche par Télédétection Atmosphérique
SMPS - Scanning Mobility Particle Sizer

SNA- Sulfate Nitrate Ammonium

SSA — Single Scattering Albedo

SSA — Single Scattering Albedo

UE — Unité d’Enseignement

VAM — Volume Aerosol Mixing

WP — Work Package

WREF - Weather Research and Forecasting (WRF)

ZSR - Zdanovskii-Stokes-Robinson
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