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par ballons stratospheriques 

par P. SIMON (*) 
Institut d' Aeronomie Spatiaie, Bruxelles 

Abstract. - Ultraviolet stratospheric absorptions have been measured 
by means of a balloon borne spectrometer between 1900 A and 3500 A. 
The experimental optical depths are relatively in good agreement with a 
pure oxygen-ozone absorption model. Ozone number densities at 39 km 
and 41,5 km of altitude are compared with recent determinations. 

INTRODUCTION 

Les processus de photodissociation dans la haute atmosphere, 
bases de toute la chimie aeronomique, sont dus a I'absorption du 
rayonnement ultraviolet du soleH par un certain nombre de constituants 
atmospheriques. Pour determiner l'importance des divers processus, 
it est necessaire de connaitre la distribution spectrale de l'energie en 
fonction de l'altitude. Celle-ci peut etre calcuIee en appliquant la loi 
de Beer Lambert, connaissant Ie flux solaire extraterrestre, les sections 
efficaces d'absorption des constituants atmospheriques et leurs 
concentrations. 

Dans Ie cas des couches inferieures it 50 km, l'absorption du rayon­
nement ultraviolet solaire est dfi it l'ozone et it l'oxygene moIeculaire 
(Ackerman, 1971). Ce dernier est, en eifet, photodissocie par Ie rayon­
nement de longueur d'onde inferieure it 2424 A, produisant des atomes 
d'oxygene qui, en presence d'un troisieme corps, peuvent se recom­
biner mais surtout reagir avec O2 pour former de l'ozone. Cette mole-
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cule est deja photodissociee dans Ie visible (bandes de Chappuis) et 
surtout dans l'ultraviolet a des longueurs d'ondes inferieures a 3500 A 
(bandes de Huggins et de Hartley). Ces quelques reactions sont a 
la base de l'existence de la couche d'ozone dans la stratosphere 
(Chapman, 1930, 1943). 

D'autres constituants minoritaires teis que NO, N 20, H20 2 , HN03, 

N02 etc., jouent egalement un role tres important dans la photo­
chimie stratospherique (Nicolet 1972, 1973). Toutefois, leurs concen­
trations sont nettement inferieures a ceJIe de l'ozone d leur presence 
n'affecte pratiquement pas la penetration du rayonnement ultraviol.!t 
dan'> la stratosphere. La determination des flux soJaires extraterrestres 
qui font l'objet d'experiences en ballons, en fusees et en satellites 
(Ackerman, 1971 et Simon, 1974) et les sections efficaces d'absorption 
qui sont mesurees en laboratoire (Ackerman, 1972), sont donc les 
parametres fondamentaux pour la connaissance des atmospheres 
planetaires. Toutefois, la mesure de I'absorption in situ peut permettre 
la determination de constituants tels que l'ozone et egalement la 
verification des modeles th6oriques. Les ecarts a ceux-ci sont du plus 
haut interet et contribuent a leur amelioration. II faut citer les travaux 
de Ackerman et al (1968) et de Frimout (1970) qui ont observe une 
absorption vers 2100 A. D'autre part, Brewer et al. (1972) pensent 
avoir mis en evidence, a partir d' observations au sol du ciel crepusculaire 
dans Ie proche ultraviolet, d'une couche du radical NH qui se situe­
rait vers 40 km. Cette note presente les resultats d' observations effectuees 
lors de deux vols en ball on stratospherique, de l'absorption du rayon­
nement ultraviolet solaire par un spectrometre integre dans une 
nacelle stabilisee pointant Ie solei!. 

INSTRUMENTATION 

Le spectrometre utilise est du type Ebert Fastie de 25 cm de distance 
focale (fig. 1). Le rayonnement solaire transmis dans la stratosphere 
ec1aire une fenetre en quartz depoli place a 239 mm devant la fente 
d'entree. Ce dispositif permet de mesurer Ie rayonnement integre sur 
toute la surface du soleil. La fente d'entree, d'un rayon de courbure 
de 30 mm, a 10 mm de hauteur et 0,1 mm de largeur. Le miroir sph6-
rique recouvert d'une couche d'aluminium elle-meme protegee de 
MgF2 ft!flechit l'image de fente d'entree sur un reseau de 1200 traits/mm 
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renforce it 2000 A (Bausch et Lomb n° 35-53-04-020). Sa surface 
est de 26 x 26 mm. La lumiere diffract6e est focalisee sur la fente 
de sortie identique it la fente d'entree. La bande passante mesuree a 
mi-hauteur de la fonction fente du spectrometre est de 6 A. Un tube 
photomultiplicateur EMR 542P-09-18 sert de detecteur. La photo­
cathode en RbTe est aveugle dans Ie visible. Le tube est alimente par 
un convertisseur haute tension ajustable entre 1500 et 3500 Volts. 
Le courant de sortie est mesure a l'aide d'un electrometre suivi de 
trois amplificateurs dont Ies rapports d'amplification sont de 0,2; 2; 
20 donnant une gamme dynamique de mesure de 104 • Le balayage 
en longueur d'onde est obtenu par rotation du reseau grace it une came 
elle-meme commandee par un moteur DC. Le domaine spectral 
compris entre 1750 et 4000 A est balaye en 2 min. 30 sec. Le reperage 
en longueur d'onde se fait it I'aide d'un micro-interrupteur qui est 
commute 23 fois entre 1750 et 4000 A par une deuxieme came placee 
a eet effet sur I'axe du moteur. Toute I'optique est placee dans une 
enceinte etanche qui est pressuris6e avec de l'azote it une pression 
legerement superieure it 760 torr par la vanne placee it I'arriere du 
capot. L'electronique et Ie moteur DC sont egalement places sous 
une enceinte etanche qui a pour but d'eviter toute depressurisation 
au cours du vol en ballon. 

FENETR£ EN QUARTZ 
OEPOLI \ 

FIG. l. - Schema du spectrometre Ebert-Fastie (distance focale = 25 em). 

L'instrument a ete etalonne en fonction de la longueur d'onde afin 
de relier les courants de sortie du photomultiplicateur aux ec1aire­
ments de la fenetre d'entree (hv . cm- 2 . sec1 . A -1). Les methodes 
et les resultats d'etalonnage sont decrits ailleurs (Simon, 1974). 

Tout l'appareil est protege par une structure legere en mousse 
recouverte d'une fine feuille en aluminium qui lui assure une protection 
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thermique suffisante pour les conditions de vol. Le spectrometre est 
intt~gre dans une nacelle stabilisee Astrolable qui pointe Ie soleil avec 
une precision superieure a 30 secondes d'arc. L'alignement de I'axe 
optique de l'instrument avec les detecteurs solaires est de l'ordre de 
10 minutes d'arc. 

Un manometre Bell et Howell etalonne en laboratoire par compa­
raison avec une jauge McLeod mesure la pression ambiante au niveau 
de la nacelle et permet la determination de l'altitude et Ie calcul de 
la densite de l'atmosphere. 

CONDITIONS D'OBSERVATION 

Le premier vol eut lieu Ie 23 septembre 1972 depuis Ie centre de 
lancements des ballons stratospheriques du CNES situe a Aire sur 
l'Adour. La nacelle de 220 kg eta it emportee par un ballon Raven 
de 300.000 m3 et a atteint l'altitude de 41,5 km. Le premier spectre 
a 6te obtenu pour une distance zenithale de 78° (16 h 40 T.U.) et 
l'observation s'est poursuivie jusqu'a une distance zenithale de 87° 
aux environs de 2000 A et de 92" pour la region des 3000 A. (17 h 53 
T.U.). Ce premier vol etait plus particulierement consacre a l'obser­
vation des absorptions dans la stratosphere du rayonnement ultra­
violet solaire. C'est pourquoi il s'est derou16 pour des distances zeni­
thales relativement gran des. Le deuxieme vol eut lieu Ie 16 mai 1973. 
La nacelle a atteint une altitude de 39 km, emportee par un ballon 
Winzen de 300.000 m3 • Le but principal de cette experience etait la 
mesure du flux solaire dans I'ultraviolet. Pour cette raison, les obser­
vations eurent lieu pour des distances zenithales comprises entre 54° 
et 70" (16 hOO et 17 h22 T.U.) 

INTERPRETATION DES DONNEES D'OBSERVATION 

Entre 1800 et 2424 A, Ie rayonnement ultraviolet du soleil est 
principalement absorbe par I'ozone et l'oxygene. Pour les longueurs 
d'onde superieures jusqu'a 3500 A, seul I'ozone presente une section 
efficace d'absorption importante (bandes de Hartley et de Huggins) 
et est en concentration suffisante pour regir la penetration du rayon­
nement solaire (Ackerman 1972). II faut toutefois tenir compte de 
I'extinction due a la diffusion moleculaire de la lumiere, surtout dans 
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la basse stratosphere et aux longueurs d'onde superieures a 3200 A 
pour lesquelles l'epaisseur optique due a rozone peut devenir du meme 
ordre de grandeur que celIe due a la diffusion Rayleigh (Elterman, 
1968). L'extinction due aux aerosols doit seulement etre consideree 
pour des altitudes inferieures a 25 km (Elterman, 1968). Elle est donc 
negligeable aux altitudes de plafond de nos deux vols. 

Le calcul des epaisseurs optiques a partir des donnees experimen­
tales est base sur la loi de Beer-Lambert qui peut s'ecrire de la maniere 
suivante, pour une longueur d'onde A donnee, 

, -7<1,,< x F,(H,x) 

I). = A1,,,,e 

ou 
IA est Ie flux solaire mesure (hv . cm- 2 . sec-l) 

1",;» estle flux solaire en dehors de l'atmosphere (hv . cm- 2 • sec-l) 

tA est l'epaisseur optique pour un angle zenithal nul (X = 0) 

F(H,X) est Ie facteur tenant compte de l'augmentation de la masse 
d'air sur Ie trajet optique en fonction de l'angle zenithal x. 
Ce facteur depend de la hauteur d'echelle H du constituant 
considere (facteur de Chapman). 

L'epaisseur optique t). est fonction de la section efficace d'absorption 
O'i.1. (cm2) et de la concentration des molecules sur Ie trajet optique 
(cm- 2): 

CJ) 

t· ). = 0" , r n·dz. 1, t,JI. l 

'" Z 

ou 
nt est la concentration des molecules (cm- 3) 

zest l'altitude (cm). 

En pratique, la mesure se fait pour un intervalle de longueurs d'onde 
defini par les caracteristiques de l'instrument d'observation et la loi 
de Beer-Lambert n'est valable que si la section efficace d'absorption 
ne varie que tres peu dans l'intervalle considere. Les logarithmes 
naturels des intensites I pour chaque longueur d'onde sont portes 
en graphique en fonction du facteur F,(H,X) et la droite des moindres 
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carres est calcu1ee. Son coefficient angulaire nous donne l'epaisseur 
optique pour un angle zenithal nul et l'extrapolation de I'intensite 
pour une masse d'air nulle nous donne la valeur du flux solaire extra­
terrestre. La fonction de Chapman a ete calculee pour Ie premier vol 
a l'aide de I'approximation donnee par Swider et Gardner (1967). 
Les hauteurs d'echelle de l'oxygene moleculaire et de l'ozone ont ete 
evaluees a partir des modeles theoriques (Nicolet, 1964), et sont 
respectivement de 8,0 km et 4,35 km aux environs de 40 km d'altitude, 
la hauteur d'echelle atmospherique pour tous les constituants en 
melange etant egalement de 8 km. 

L'existence de constituants contribuant a l'absorption du rayon­
nement solaire et present ant des hauteurs d'echelle differentes complique 
l'interpretation des resultats surtout aux environs de 2000 A ou les 
epaisseurs optiques dues a l'oxygene moleculaire et a rozone sont du 
meme ordre de grandeur, et au-dela de 3200 A ou l'extinction due 
a la diffusion moleculaire est comparable a l'absorption de rozone. 
En effet, Ie resultat des calculs des F/(Ht>X) pour la hauteur d'echeHe 
de l'ozone et l'oxygene et pour une distance zenithale de 870 differe 
de 10 %. A l'aide de la concentration en ozone determinee aux environs 
de 3000 A, de la concentration en O2 et de la concentration totale 
calculee toutes deux a partir des mesures de la pression atmospherique, 
un facteur F(H,X) a ete defini par la formule suivante: 

Les epaisseurs optiques ont ete calculees a partir des sections efficaces 
d'absorption mesurees par Inn et Tanaka (1953) pour rozone et 
celles publiees par Ackerman (1971) pour l'oxygene moieculaire. La 
section efficace d'extinction due a la diffusion moleculaire a etc 
calculee a partir de la formule classique de Rayleigh (voir par exemple 
Penndorf, 1957) en se bas ant sur les formules de EdIcn (1953) pour 
Ie calcul de I'indice de refraction. 

La facteur F n'est fort heureusement pas tres sensible aux impre­
cisions eventuelles sur la determination de la concentration d'ozone. 
En effet, entre 2000 et 2100 A ou les epaisseurs optiques de l'ozone 
et de l'oxygene sont du meme ordre de grandeur et OU Ie facteur F 
est intermediaire entre F03 et F02 , une variation d'un facteur deux 
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FIG, 2. Spectres mesures lars du premier vol, entre 1900 et 2300 A. La partie supe-
rieure correspond a la gamme d'amplification X2 et celie du dessous a la gamme d'ampli­
fication X20. 
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FIG. 3. Spectres mesures lars du premier vol, entre 2800 et 3500 A. La partie supe-
rieure correspond a Ia gamme d'amplification x 0,2 et celie du dessous a la garnme 
d'amplification X2. 

- 623 



P. Simon 

de la concentration d'ozone (de 2 x J017 molecules . cm- 2 A4 x 1017 

molecules. cm- 2) donne lieu a une variation de 1,7 % sur F pour 
un angle zenithal de 87°, De ce fait, il n'est pas necessaire de faire 
une iteration tenant compte d'une determination de plus en plus 
precise de la concentration en ozone. 

Pour Ie deuxieme vol, les distances zenithales etant inferieures a 
70°, la masse d'air est proportionnelle a la secante x, independante 
de la hauteur d'echelle des constituants, ce qui simplifie considera­
hlement l'interpretation des resultats, 

Les figures 2 et 3 presentent un exemple de spectre mesure lors 
du premier vol. La decroissance des intensites au-dela de 3000 A 
est due a la forte diminution de la sensihilite de l'instrument entre 
3000 et 3500 A (Simon, 1974), 

23 SEPTEMBRE 1972 

Z I: 41.Skm 

F 

FIG. 4. Flux mesures it quelques longueurs d'onde en fonction du facteur P. Les 
droites des moindres carres sont representees. 
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La figure 4 montre la variation des flux mesures en fonction des 
angles zenithaux, pour quelques longueurs d'ondes. Les valeurs 
extrapolees (F = 0) des droites de moindres carre donnent Ie flux 
solaire extraterrestre. Ces resultats font l'objet d'une publication 
separee (Simon, 1974). Les coefficients angulaires de ces droites 
correspondent aux epaisseurs optiques qui sont presentees et discutees 
au paragraphe suivant. 

RESULTATS ET DISCUSSION 

Les epaisseurs optiques mesurees, pour une distance zenithale 
nulle, sont reprises sur les figures 5, 6, 7 et 8. Elles sont comparees aux 
epaisseurs optiques calculees pour une atmosphere d'ozone et d'oxy­
gene, avec des quantites variable'! d' ozone, et tenant compte de I'extinc­
tion due a la diffusion moleculaire de la lumiere. Les resultats du 
premier vol sont en bon accord avec les modeles, notamment pour 
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EPAISSEUR OPTIQUE 
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- oxygene. ozone ... diffusion Rayle-igh 

• valeurs obsetv'u 

~~OO-------2~~~------2~1~OO~----~2~2~OO~----~2~300 

LONGUEUR O'ONOE (AI 

FIG. 5. - Epaisseurs optiques mesurees lors du premier vol en fonction de la longueur 
d'onde (1900-2300 A). La courbe en trait plein correspond aux epaisseurs optiques 
calculees pour une quantite d'ozone de 2,8 x 1017 molecules-cm-2 et une quantite 
d'oxygene de 1.04 x 1022 molecules-cm-2 • Entre 1900 et 2000 'A, la courbe superieure 
correspond aux valeurs maxima de la section efficace d'absorption de I'oxygene mole­
culaire, la courbe inferieure aux valeurs minima (bandes de Schumann-Runge). 
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EPAISSEUR OPTIQUE 

3 Z • 39 km 

w 
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w 
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LONGUEUR O'ONOEIA) 

FIG. 6, Epaisseurs optiques mesurees lors du deuxieme vol en fonction de la longueur 
d'onde (1900-2400 A). La courbe en trait plein correspond aux epaisseuls optiques cal­
culees pour une quantite d'ozone de 4 x 10' 7 molccules-cm-2 et une quantite d'oxygene 
de 1.48 x 1022 molecules-cm-2 • Entre 1900 et 2ooo.lt la courbe superieure correspond 
aux valeurs maxima de la section efficace d'absorption de I'oxygene moleculaire, la 
courbe inferieure aux valeurs minima (ban des de Schumann-Runge). 

les epaisseurs optiques au-dela de 3100 A (fig. 7), contrairement aux 
resultats du deuxieme vol dans Ie meme domaine de longueur d'onde. 
En effet, lorsque les epaisseurs optiques mesurees, tenant compte 
de l'augmentation du trajet optique en fonction de l'angle zenithal, 
sont tres faibles, les resultats ne sont plus coherents et it apparait 
une erreur par exces qui peut etre importante (fig. 8). D'autre part, 
on constate pour les deux vols que la quantite d'ozone mesurre est 
d'autant moins elevee que l'epaisseur optique devient grande. Le 
choix de la longueur d'onde pour la mesure de la concentration de 
l'ozone est donc relativement critique. II doit tenir compte du fait 
que les mesures d'absorption sont les plus precises pour une den'>ite 
optique de l'ordre de 0.43 (Delahay, 1957) ce qui correspond a une 
epaisseur optique de l'ordre de 1 et que les erreurs de mesure sont les 
moins importantes pour des epaisseurs optiques comprises entre 
0,3 et 2,3. Les concentrations d'ozone correspondant aux deux vols 
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FIG. 7. - Epaisseurs optiques mesurees lors du premier vol en fonction de la longueur 
d'onde (2800-3500 A). Les courbes en trait plein correspondent aux epaisseurs optiques 
ca\Cuh!es pour des quantites d'ozone de 2 x 1017 molecules-cm-2 et 3 x t0 17 moh~cules· 
cm-2, et tenant compte de la diffusion Rayleigh. 

sont reprises a la figure 9 et comparees a quelques determinations 
recentes. Elles apparaissent en bon accord avec celles-ci. 

Dans Ie domaine de longueur d'onde aux environs de 2000 A, il 
n'apparait pas d'absorption mesurable autre que celles dues it l'ozone 
et l'oxygene moleculaire. Les resultats de Frimout (1970) ne sont donc 
pas confirmes. Le monoxyde d'azote dont les bandes y(I,O) et y(2,0) 
se situent respectivement a 2148 A et 2047 A ne peut evidemment pas 
etre mesure par absorption a ces altitudes. Prenant une section efticace 
d'absorption moyenne de 2,4 x 10-18 cm2 pour la bande y(1,O) cal­
culee a partir de la force d'oscillateur mesuree par Farmer et al. (1972) 
et pour une largeur de bande de 300 cm- 1 (Cieslik, 1974), estimant la 
hauteur d'echelle a partir du profil de concentration entre 40 et 50 km 
calcuIe par Brasseur (1973), et prenant la valeur de la concentration 
mesuree a 40 km par Ackerman et al. (1973), l'epaisseur optique serait 
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Z '" likm 

- ozone • diftusion Rayleigh 

• vQlevrt obs.rvfn 

'. 

0.2 

0.1 

~600'::----::27~OO::----:2::eoo:----:2~900:::::--~3:-::000::::===-~3:-:100::;;----::::::----::=---:-34:"::OO::---3=&iO 

LONGUEUR O'ONDE fl.l 

FIG. 8. Epaisseurs optiques mesurees lors du deuxieme vol en fonction de la longueur 
d'onde (2600-3500 A). Les courbes en trait plein, correspondent aux epaisseurs optiques 
calculees pour des quantites d'ozone de 3 X 1011 molecules-cm-2 , 4 X 1017 molecules­
cm-2 et 5 x 10'7 molecules-cm-2 , et tenant compte de la diffusion Rayleigh. 

de l'ordre 2 x 10-4 it 41,5 km. II est evident qu'une telle grandeur 
ne peut pas etre mesuree par absorption dans l'ultraviolet dans les 
conditions experimentales de ces experiences. 

Etant donne les observations de Brewer et al. (1972) qui attribuent 
it 3240 et 3360 A une absorption au radical NH, les epaisseurs optiques 
mesurees it ces deux longueurs d'ondes plus celles a 3253 et 3302 A 
correspondant a d'autres tetes de bandes de NH (Nicholls, 1972) ont 
ete comparees au modele d'absorption de la fig. 5. Aucune absorption 
pouvant etre attribuee it ce radical n'est mesurable dans les conditions 
ex¢rimentales de ce premier vol. La section efficace d'absorption 
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de la branche Q pour la bande 0-0 de la transition A3[J_X3X; (3360 A) 
a ete calculee it partir des probabilites de transition mesurees par 
Harrington et al. (1966), Fink et Welge (1964) et Bennett et Dalby 
(1960) et de la largeur de la bande estimee it partir du spectre d'emission 
de NH publie par Lents (1973). La separation des composantes de 
spin de l'etat 3[J etant relativement faible, la transition A3[J_X3X; 

peut, en premiere approximation, etre assimih!e it une transition 
singulet-singulet. La formule du facteur d'intensite pour une telle 
transition, donnee par Kovacs (1969), a done ete appliquee. L-e resultat 
du calcul donne une section effie ace d'absorption moyenne pour la 
branche Q de 4,6 x 10-17 cm2 (l 3360 A). Compte tenu de cette 
valeur et du fait que les variations d'epaisseur optique inferieures a 
10-3 ne sont pas mesurables dans les conditions experimentales de 
ces observations, i1 apparalt done que Ia concentration de radical NH 
a 41,5 km d'altitude doit etre inferieure it 108 radicaux par cm3

• 

En conclusion, les resultats des observations de l'absorption du 
rayonnement ultraviolet solaire aux altitudes de 39 et 41,5 km peuvent 

50 

.... 
-' 30 « 

20 

III II 

0-0-< KRUEGER (19731 

II RANDHAWA (19731 

CE TRAVAIL 

~ 

--0-
..--.e­

......-G--< 
--G­
• --G---4 

--0-

~ 

~ 

DENSITE NUMERIQUE(cm-31 

FIG. 9. Comparaison des densites numerique~ d'ozone determinees dan~ ce travail 
avec quelques resultats recents obtenus par fusees. 
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etre uniquement expliques par l'absorption due a l'ozone et it l'oxygene 
moleculaire et a I'extinction due a la diffusion moIeculaire de la 
lumiere. D'autre part, la determination de l'ozone par les methodes 
d'absorption doit faire l'objet d'un choix judicieux concernant la 
longueur d'onde d'observation pour avoir a mesurer des epaisseurs 
optiques de l'ordre de I et en tout cas superieures a 0,3 sinon les 
valeurs determinees sont entachees d'une erreur par exccs et inferieures 
it 2,3, sinon it apparait une erreur par defau!. 

TABLEAU I. - Resultats numeriques. 

Pression 
Altitude (*) 
Temperature (*) 
Nombre total de molecules 
O2 
Ozone 

23 septembre 1972 

2,3mb 
41,5 km 

255K 
4,94 x 1022 cm- 1 

1,04 x 1022 cm-2 

(2,8 ± 0,5) x 1017 cm-2 

16 mai 1973 

3,3 mb 
39km 
258K 

7,08 x 1012 cm-1 

1 48 x 1022 cm-l 
(4' l)x101 'cm-1 

(*) D'apres US standard Atmosphere Supplement 1966 (mid·latitude Spring/Fall 
model). 
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