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AVANT~PROPOS

_ "L'action des oxydes d'azote sur l'ozone dans la stratosphére" est
une thése présentée 3 1'Université Libre de Bruxelles (Ecole Polytechnique)

pour l'obtention du grade de Docteur en Sciences Appliquées - Mai 1976.

VOORWOORD

"L'action des oxydes d'azote sur l'ozone dans la stratosphére" is
een proefschrift voorgedragen aan de Université Libre de Bruxelles (Ecole Poly-

technique) voor het bekomen van de titel van Doctor in de Toegepaste Wetenschappen -

Mei 1976.

FOREWORD

"L'action des oxydes d'azote sur l'ozone dans la stratosphére" is
a thesis submitted in fulfilmént of the requirement for the degree of Doctor

of Applied Sciences at the Université Libre de Bruxelles (Ecole Polytechnique)

May 1976.

- VORWORT

"L'action des oxydes d'azote sur 1l'ozone dans la stratosphére" ist
eine Dissertation, die zur Université Libre de Bruxelles fur den Titel Doktor

der angewandeten Wissenschaften vofgestellt wurde - Mai 1976.
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Résumé

L'ozone stratosphérique est formé i partir de la photodissociation
de 1'oxygéne moléculaire et détruit essentiellement par recombinaison avec
1'oxygéne atomique. Celle-ci est catalysée soit par les radicaux OH et HO2 3
proximité de la stratopause et dans la mésosphére soit par les oxydes d'azote
dans la stratosphére moyenne et inférieure.

L'effet de NO et NO, dans la stratosphére ne peut étre estimé

2
correctement sans introduire dans 1'analyse du probléme le transport atmo-
sphérique dont 1'action sur 1'ozone devient prépondérante au-dessous de 25 km

Ad'altitude.

Les mécanismes aéronomiques et dynamiques les plus importants sont
pris en compte dans l'élaboration d'un modéle mathé&matique qui simule le
comportement, dans le plan méridien, des principaux constituants stratosphériques.
L'action des oxydes d'azote dans les conditions naturelles est examinée de

maniére particuliére.

A la suite des affirmations lancées en 1971 et indiquant qu'une
partie de 1l'ozone atmosphérique pourrait &tre détruit par les oxydes d'azote
‘contenus .dans les effluents de moteur d'engins stratosphériqués (p. ex. les

avions supersoniques), le proBléme des perturbations par NO et NOZ’ 3 la suite

. d'activités anthropogéniques, a été abordé. On considére d'abord 1l'action des

oxydes d'azote produits 3@ l'occasion des explosions nucléaires dans 1'atmosphére
en 1961 et 1962. La quantité de NO formée durant cette période serait, en effet,
du méme ordre de grandeur que la production annuelle de ce gaz- par une centaine
d'avions du type Concorde. On simule ensuite, au sein du modéle bidimensionnel
mentionné précédemment, le comportement des principaux constituants minoritaires
de la stratosphére et, en particulier, de l'ozone, 3 la suite de la mise en
service de flottes dtratosphériques d'ampleurs diverses. On est ainsi conduit

3 déterminer les seuils d'émission a ne pas dépasser si l'on veut ne pas

altérer sensiblement les &quilibres naturels.



Samenvatting

De stratosferische ozon wordt gevormd door de fotodissociatie van
moleculaire zuurstof en wordt hoofdzakelijk vernietigd door recombinatie met
atomaire zuurstof. Dit gebeurt door de katalitische werking van de radicalen

van OH en HO, in de omgeving van de stratopauze en de mesosfeer,.en van de

2
stikstofoxydes .in de lage en midden stratosfeer.

De invloed van NO en NO2 in de stratosfeer kan niet korrekt geschat
worden zonder het atmosferisch transport in rekening te brengen bij de analyse
van dit probleem. Vooral onder de hoogte van 25 km is de werking ervan op de

ozon van hoofdzakelijk belang.

De aeronomische en dynamische mechanismen worden in rekening gebracht
bij het uitwerken van een wiskundig model dat het gedrag vén de voornaamste
stratosferische bestanddelen simuleert in een meridionaal vlak. De actie van
de stikstof oxides onder natuurlijke voorwaarden wordt op een bijzondere manier

onderzocht.

Als gevolg van wat in 1971 werd beweerd nopens de mogelijke vernietiging
van een gedeelte van de atmosferische ozon door stikstofoxides die bevat zijn .
in de uitlaatgassen van de motoren van in de stratosfeer vliegende tuigen
(bv. supersonische vliegtuigen) werd het probleem van de invloed van NO en
: NO2 als gevolg van anthropologische activiteiten onder oggn genomen. We
beschouwen eerst de actie van de .stikstofoxides geproduceerd bij nucleaire
ontploffingen in de atmosfeerAin 1961 en 1962. De hoeveelheid NO gedurende deze
periode gevormd zou, inderdaad, van dezelfde grootte orde zijn als de jaarlijkse
productie voortgebracht door een honderdtal vliegtuigen van het type Concorde.
Vervolgens simileert men, in de twee dimensionale modellen die vroeger werden
vermeld, het gedrag van de voornaamste minderheidsbestanddelen van de
stratosfeer, als gevolg van een stratosferische vloot van verschillende grootte.
Aldus komt men ertoe een drempelwaarde voor de produktie vast te leggen, die niet

mag overschreden worden, indien men het natuurlijk evenwicht niet gevoelig

‘wilt beinvloeden.
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Summary

Stratospheric>ozone is produced by photodissociation of molecular
oxygen and essentially»destrofed by recombination with atomic oxygen. This
recombination is catalyzed near the stratopause and in the mesosphere by OH
and HO, radicals. In the middle and 'lower stratosphere, the catalytical effect

2
of nitrogen oxides has to be taken into account in the ozone balance.

The action of NO and NO2 cannot be correctly estimated without
introducing the effect of the transport since the behavior of ozone below

25 km is almost controlled by mean motions and large scale eddy diffusion.

The most important aeronomical and dynamical mechanisms are taken into
account in the elaboration of a numerical model which simulates the behavior in
the meridional plane of the principal stratospheric minor constituents. A special
attention is devoted to the action of nitrogen oxides on ozone in the natural

atmosphere.

The problem of the perturbations by NOx due to anthropogenic sources
is handled since it has been argued that nitrogen oxides emitted by stratospheric
vehicles (e;g. supersonic aircrafts) could lead to the destruction of a certain
" amount of atmospheric ozone. The effect of NOx produced ‘by the explosion of
nuclear weapons during the 1961-1962 atmospheric tests is first analysed since
the amount of NO introduced during this period could have the same magnitude
as the yearly productionvof NOx by about 100 Concorde. The behavior of the
most important stratospheric. constituents in an atmosphere. perturbed by different
aircraft fleet is then simulated by means of tﬁe 2- dimensibhal model mentionned
above. Particularly, the relative reduction of ozone versus the amount of nitrogen

oxides emitted by the stratospheric vehicles is estimated.



Zusammenfassung

Der stratospharische Ozon wird aus der Photospaltung des molekularen
Sauerstoffes gébildet und hauptsﬁchlich durch die wiederverﬁindung mit dem
Sauerstoff zerstort. Diese wird weder durch die OH und HO, Radikale in der
Nahe der Stratopause und in der Mesosphare, noch durch die Stickstoffoxyde
in der mittleren und unteren Stratosphﬁrgwkatalysiert. ‘

Die NO und NO, Wirkung in der Stratosphare kann nicht pichtig géschatzt
werden ohne in die Analyse des Problems den atmospharischen Transport einzuleiten,

dessen Wirkung auf den Ozon uber 25 km Hohe uberheuschend wird.

Die wichtigsten aeronomischen und dynamischen Vorgange werden in der
Bearbeitung einer mathematischen Vorlage berucksichtigt, die das Verhalten der
stratospharischen Haupt bestandteile, auf der 'meridianischen Ebene, simuliert.
Die Wirkung der Stickstoffoxyde in den naturlichen Bedingungen wird besonders

‘untersucht.

In folge der im Jahre 1971 geausserten Behauptungen nach den ein Teil
des Ozon konnte durch die in den Ausdustungen stratospharischen Flugzeugsmotore
(zum Beispiel Uberschaltflugzeuge) enthaltenen Stickstoffoxyde zerstort werden,
wurde das Problem der NO und NO
behandelt.

2 Storingén wegen anthropogenischer Totigkeiten

Die Wirkung der bei den 1961 und 1962 Atomexplosionén'in der
Atmospharé erzeugten Stickstoffoxyde wifd zuerst betrachtet. Die wahrend dieser
Periode gebildete NO Menge ware, in der Tat, gleichmdssig mit der jahrlichen
Erzeugung dieses Gases durch etwa hundert Flugzeuge des "Concorde" Typus.

vMan simuliert dann in der vorher erwahnten zweidimensionalen Vorlage, das
Verhalten der wiéhtigsfen in minderheit befindlichers Bestandteile der
Stratosphare und besonders des Ozon nach stratospharischen Flotten verschigdenéh

Umfanges .

‘In folge dessen soll man Aussendungsgrenzen bestimmen, die nicht zu
Uberschreiten sind, wenn man nicht in beachtlicher Weise die naturlichen

Gleichgewichte andern will.
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CHAPITRE 1

CONDITIONS AERONOMIQUES DE LA STRATOSPHERE




INTRODUCTION GENERALE

I1 y a déj3d cing ans que le probléme scientifique de 1'ozone
stratosphérique est devenu un probléme d'actualité. C'est 3 cette époque,
en effet, que James Mc Donald, de 1'Université d'Arizona, proclama que
1'introduction dans la stratosphére de la vapeur d'eau émise par les moteurs
des futurs avions supersoniques allait conduire i la destrﬁction d'une partie
de l'ozone atmosphérique et ainsi 3 1'augmentation du dégré de radiation
ultraviolette abiotique au niveau du sol. Une telle perturbation provoquerait,

selon Mc Donald, un accroissement du nombre de cancers cutanés chez 1'homme.

Bien que non justifiée, l1'alarme donnée sous une telle forme devant
le Sénat américain devait s'amplifier lorsque Barold Johnston, de 1'Université
de Berkeley, souligna que la destruction de l'ozone pouvait apparaltre sous
l'effet de l'injection d'oxydes d'azote dans la stratosphé&re par les avions
supersoniques volant au-dessus de 15 km d'altitude. Depuis lors, le probléme
des oxydes d'azote dans la stratosphére a pris une ampleur internationale,
en particulier depuis le développement de 1'avion Concorde. Un ensemble
d'observations a &té effectué et diverses recherches théoriques, expérimentales

et techniques ont &té publiédes.

Néanmoins, le probléme de la "pollution de la stratosphére” était
encore loin d'avoir &té posé sous tous ses aspects. L'an dernier, 1'introduction
dans la strafosphé;e des composés de chlore 3 partir des "fréons'" industriels
(utilisés dans les vaporisateurs et les réfrigérateurs) a requis, aprés la
premiére publication de Molina et Rowland,l'attention des scientifiques et des
autorités politiques américaines. On peut donc ajouter dans le méme cadre
1'effet possible de tous les halogénes naturels et artificiels dont 1'action

sur l'ozone est bien connue -au laboratoire.

Dans ce travail, nous allons nous attacher particuliérement au
probléme de l'action des oxydes d'azote et 3 l'effet &ventuel que peuvent

produire sur l'ozone atmosphérique des avions volant dans la stratosphére.



>

NO

La majeure péttie de 1l'ozone atmosphérique est'distribuée dans

50 km d'altitude. La concentration maximale. de ce gaz, qui est de 1'ordre

de 5 x 1012 cmf3, apparait entre 20.et 25 km d'altitude. Comme la concentration
de 1'ozone décroit avec l'altitude moins rapidement que celle des gaz principaux
(azote et oxygene moleculalres), sa fraction molaire, qui est le rapport de sa
concentration 3 celle de 1'ensemble des_gaz atmosphériques, atteint son maximum

vers 35 km.

La premiére théorie photochimique de 1'ozone. est due 3 Chapman
(1930). Elle indique que ce gaz est formé 3 partir de la photodissociation
de 1l'oxygéne moléculaire et détruit par recombinaison avec 1'oxygéne atomique.'
Cette approche aujourd'hui classique, qui ne fait intervenir que les composés
d'une atmosphére d'oxygéne pur, explique la présence d'un maximum de la
'coﬁcéntration de 03 dans la stratosphére moyenne. Elle permet égaiement de
démontrer que si l'ozone est lié essentiellement & des mécanismes photo-
chimiques & haute altitude, son comportement dans la basse stfatosphére est

1lié aux conditions de transport atmosphérique.

Ce modéle'a longtemps été considéré comme satisfaiéant par suite de
1'absence d'observations dans la stratosphére et de l'imprécision des
constantes cinétiques dé réaction. Cependant, en 1950, Bates et Nicolet, en
étudianﬁ la dissociation de la vapeur d'eau ont montré qu'il faut introduire
1'action des composés hydrogenes dans l1'établissement du bilan de 1'ozone,

principalement dans la mésosphére et la stratosphére supet1eure.

' Lorsque. les observations démontrérent définitivement que la
distribution verticale de 1'ozone‘stratos§hérique ne correspondait pas & la
theorle, Crutzen (1970) 1ntrodu131t 1'effet des -oxydes d' azote susceptibles
de jouer un rdle primordial dans le bilan des pertes de 1'ozone. La

-~

destruction de ce gaz par les oxydes d'azote est due & l'existence d'un

- eycle catalytique détruisant O et 03, tout en régénérant constamment NO et

2.' Pour traiter ce probléme numériquement, il convient d'abord de déterminer
tous les mécanismes. aéronomiques liés aux oxydes d'azote et, en particulier,

d'identifier ﬁoutes les productions et destructions de NO et NOZ'
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Afin de déterminer l'action des oxydes d'azote sur 1'ozone strato-
sphérique, qu'il s'agisse d'effets naturels ou liés 3 une perturbation, nous
utilisons dans ce travail esséntiellement la technique du modéle mathématique.
Dans ce but, nous tenons compte des différents paramétres aéronomiques qui
‘interviennent dans la simulation des conditions stratosphériques. Ainéi, on
peut analyser l'effet d'une flotte d'avions dans la stratosphére tout comme
1l'impact résultant des explosions nucléaires qui injectent des oxydes d'azote
dans la stratosphére.

-

Dans le premier chapitre destiné 3 présenter les éléments
caractérisant le comportement atmosphérique de l1'ozone, on présente d'abord
les paramétres aéronomiques qui sont requis pour ce travail; em particulier,
on décrit une représentation simple du transport dans le plan méridien et on
rappelle les mécanismes chimiques et photochimiques propres a la stratosphére.
On reproduit, en particulier, les valeurs numériques du flux solaire, des
sections efficaces d'absorption et des constantes cinétiques de réaction qui
sont retenues pour l'analyse du probléme. On présente, enfin, de maniére
synthétique, le comportement de 1'ozone atmosphérique et de ses diverses

variations. spatio-temporelles.

Le deuxiéme chapitre est'consacpé exclusivement aux oxydes d'azote
et 3 leur action sur l'ozone. On rappelle, d'abord, les réactions aéronomiques
les plus importantes afin d'indiquer les éléments principaux du cycle des
composés de l'azote au sein de la stratosphére. Ensuite, on présente les
récentes données de .1'observation des oxydes d'azote et de l'acide nitrique de
maniére i connaitre la proportion respective de chacun de ces composés ainsi
que la distribution verticale de leur concentration. Enfin, on souligne comment,
d'un point de vue purement chimique, les oxydes d'azote peuvent se manifester

dans le bilan des productions et des pertes de 1'ozone atmosphérique.

~ Afin de tenir compte & la fois des mécanismes chimiques et de la
dynamlque atmosphérique, on établit, au chapitre 3, un modéle de la stratosphére
naturelle. Comme la concentration de 1l'ozone varie fortement avec la latitude

et comme son compotrtement est 1ié au transport dans le plan méridien, le
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probléme est traité dans un domaine bi-dimensionnel (altitude-latitude). Om
établit ainsi la distribution des comstituants minoritaires qui interviennent
dans 1'ensemble des réactions .propres 3 l'ozone. De plus, par des calculs
paramétriques, on montre l'effet respectif des différents coefficients
caractérisant le transport atmosphérique et l'action propre des composés de

1'azote et de 1'hydrogéne.

Afin de caractériser l'effet d'une perturbation artificielle, on
exgmine, au chapitre 4, 1'action sur 1'ozone des oxydes d'azote injectés dans
la stratosphére lors des campagnes d'explosions nucléaires dans 1'atmosphére.
Dans ce but, on analyse de maniére critidue,les travaux consacrés au calcul
de la production effective de NO en fonction de 1'intensité des explosioms.
On recherche alors la maniére dont ces oxydes d'azote ont &té dispersés dans
1'atmosphére; On analyse enfin les données provenant du réseag mondial
.d'observation de 1l'ozome, dans le but de déceler ume réduction &ventuelle

de la teneur de ce gaz dans les mois qui suivent les exﬁlosiqns.

Enfin, le chapitre 5 est comsacré aux effets pouvant €tre engendrés
par 1'éjection d'oxydes d'azote dans la stratosphére, & la suite de la mise
en service prochaine d'avions volant au-dessus de 12 km d'altitude. On
rappelle, d'abord, quelques caractéristiques d'émission liées aux moteurs des
avions stratosphériques. Ensuite, on analyse les différentes phases de la
dispersion des gaz afin de rechercher les modifications probables de 1'ozono~
sphére. On fait usage 4 cet effet du modéle bi-dimensionnel &tabli au '
chapitre 3 et on tente par ce moyen, suivant le nombre d'avions qui pourraient
voler dans la stratosphére, de déterminer les variations possibles de

1'ozone atmosphérique.



1.1. INTRODUCTION

L'atmosphére terrestre est représentée depuis quelque vingt ans
par une structure en couches que l'on définit par ses caractéristiques
thermiques (fig. 1.1). A partir du niveau du sol,on rencontre d'abord
avec l'altitude pour atteindre un minimum qui définit la tropopause. Celle-ci
posséde des caractéristiques complexes éui varient avec la latitude :
d 1'équateur son altitude moyenne est de 18 km et la température correspoﬂdante
de 190 K alors que dans les régions polaires son élévation n'est que
de 8 km environ et la température peut &tre de l'ordre de 220 K. Au-dessus

de la tropopause, on rencontre la-atratosphére dans laquelle la température

crolit progressivement pour atteindre la valeur‘maximélg de 270 K environ 3

-

dessus de cette zone atmosphérique, la température. décroit 3 nouveau
jusqu'a 85 km ol elle passe par un minimum. Cette région porte le nom

de mésosphére et sa limite supérieure de mésopause. Ces trois couches

de 1'atmosphére possédent le méme caractére hydrodynamique et constituent

1'homosphére. Les composés fondamentaux N2 et 02 y sont en mélange et.

la masse moléculaire moyenne ne varie donc pratiquement pas avec 1'altitude.

La température y croit trés rapidement et peut atteindre des valeurs

comprises entre 500 et 2000 K selon les conditions de l'activité solaire.

De plus, les conditions aéronomiques sont modifiées par rapport i celles

des régions inférieures car l'oxygéne atomique devient un constituant
prépondérant. Ainsi, la masse moléculaire de l'air varie avec 1l'altitude.
C'est pourquoi, par opposition au terme homosphére, cette région, caractérisée
par une séparation des gaz selon leur masse moléculaire, pbrfe le nom

d'hétérosphére.

La stratosphére, qui fait l'objet de cette étude, est donc localisée
entre; (12 + 4) km et 50 km environ. Cette région de 1'atmosphére est caractérisée

par une stabilité relativement grande, car on sait que le temps de ré&sidence .
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de “particules" injectées dans la stratosphére est de l'ordre de 1'anmnée
alors que celui qui se .rapporte i la troposphére n'est que de 1'ordre du
mois. Néanmoins des échanges a@vectifs et turbulents subsistent dans la
stratosphére, mais malheureusement la circuiétion générale 'y est encore

insuffisamment connue.

La stratosphére est également caractérisée paf la présence du
maximum de concentration de 1'ozone atmosphérique qui absorbe le rayonnement
ultraviolet abiotique et limite le spectre solaire éu niveau du sol au
voisinage de 300 nm. On sait, 3 la suite de nombreuses recherches que
l'qzone est formé’principalement'au-dessus de 25 km, par des processus
photochimiqués et qu'il est transporté vers la stratosphére inférieure
par des mécanismes d'échange. Ce gaz s'il était ramené aux conditions de
pression et de température normales (760 nm Hg et 273 K) constituerait
une couche de 0,25 3 0,50 cm d'épaisseut; Sa distribution verticale
résulte d'un &quilibre entre les mécanismes de production et de destruction

chimique avec le tramsport atmosphérique.

Le but de ce premier chapitre est de présenter les principales
données aéronomiques de la stratosphére et, en particulier d'indiquer
les mécanismes atmosphériques qu'il conyient de retenir pour les déterminationms
effectuées dans ce travail. Au paragraphe 1.2, on aborde les modéles
physiques constituant la base de toute &tude #éronoﬁique; on précise aimsi
les paramétres thermiques (température) et dynamiques (vents, coefficients
d'échange) nécessaires 3 l'élaboration des modéles des constituants minoritaires
de 1a stratosphére. Ensuite, le paragraphe 1.3, consacré a l'effet de
la radiation solaire ultraviolette sur les gaz atmosphériques, précise
le spectre solaire adopté et présente une image générale de la photochimie
stratdqphétique. Enfin, les oBservaﬁions.de;l'ozone font 1'objet d'une

description au paragraphe 1.4.



1.2. PARAMETRES ATMOSPHERIQUES

Les paramétres atmosphériques qu'il convient de connaltre avant
d;entreprendre toute étude aéronomique sont la température, la pression,
la concentration moléculaire et la nature des constituants. La figure 1.2
présente la distribution, dans le plan méridien, de la température moyenne
qui est adoptée dans ce travail. Cette carte est basée & la fois sur
le travail théorique de Dopplick (1970) et sur les données de l'observation
‘(Murgatfoyd, 1970) . Au niveau de la tropopause, la région la plus froide
est située au-dessus des tropiques (~ 200 K) et la région la plus chaude
au palg d'été (v 230 K). Dans la stratosphére supérieure, la température
est d'autant plus élevée qu'on est proche du pdle d'été; a la stratopause,
elle varie de 230 3 280 K. La carte qui est adoptée ici traduit en réalité
des conditions moyennes et ne fait pas intervenir les variations soit
sporadiques soit & caractére périodique . Lorsqu'on traitera un probléme
évolutif, on considérera que la température &volue entre sa valeur d'été
‘et sa valeur d'hiver selon une loi sinusoidale. Dans les analyses 3 une
seule dimension (verticale), on adopte le profil standard de température

" du tableau 1.1.

La pression p de l'air est donnée par-1l'équation hydrostatique

(voir p.ex. Nicolet, 1969)
dp = -p g dz ) “(1.1)

oii p représente la masse volumique, g 1'accélération due 3 la pesanteur 3
P ‘ g

l1'altitude z. On applique également l'équation d'un gaz parfait

p=nkT (1.2)

23

oli k est la constante de Boltzman (1,38 x 10” JK—I) et oli n représente le
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Fig. 1.2.- Distribution, dans le plan méridien, de la température. Valeurs

————— adoptées dans ce travail. D'aprés Dopplick (1970) pour la région
située au-dessous de 30 km et d'aprés Murgatroyd (1970) pour la
région située aux altitudes supérieures.



10.-

TABLEAU 1.1.- Paramétres physiques de l‘atmoébhére au-dessous de 50 km

d'altitude. Exemple de valeurs moyennes.

Altitude Température Echelle de Pression . Concentration
' hauteur | atmosphérique totale
‘ atmosphérique
- (km) (K) (km) (mb) (cn™)
0 274 8,0 1013,3 2,68 x 1027
247 7,2 525,3 1,54 x 10%°
10 219 6,4 1252,0 8,32 x 1018
15 211 6,2 113,1 3,88 x 10'8
20 218 6,5 51,3 1,70 'x 108
25 - 227 6,7 26,0 7,65 x 107
30 235 7,0 11,5 3,55 x 107
35 252 7,5 5,8 1,66 x 1017
40 268 8,0 3,0 8,11 x 10°°
45 274 8,2 1,6 4,26 x 10'°
X 1016

50 274 8,2 0,9 - 2,31
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nombre volumique de particules (ou la concentration) relié i p par

1'expression
o = nm (1.3)

oii m est la masse moléculaire. En utilisant les relations (1.2) et (1.3),

1l'équation hydrostatique (1.1) s'écrit dans 1'homosphére, ol dm/m = O,

dp  dnm dT dz
_— S e b e— = = e (1.4)
P n T H
ol H est défini par
kT
H:z — ‘ (1.5)
mg

appelé 1'échelle de hauteur atmosphérique.

La distribution verticale de la pression et du nombre volumique

de 1'air est alors donnée respectivement par

z dh
p(z) = p_ exp [ - f —_— } (1.6a)

z H(h)
o
et
' n To z dh
n(z) = =2 exp [ -f -_-} (1.6b)
T(2z) zo H(h)

oi l'indice o indique que la grandeur correspondante est déterminée 3
1'altitude'z°. Dans les cas ol 1'échelle de hauteur varie peu avec 1'altitude,

on écrit souvent avec une approximation suffisante,

. z - ZO
p(2) = p_ exp {- T (1.7a)
H
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z -z
n(z) = n_ exp [- ——) } - (1.7v)
H .

L'échelle de hauteur atmosphérique est,dans la stratosphére,de 1l'ordre de

(7 + 1) km; elle indique la différence de niveau qui traduit une diminution de
la pression ou de la concentration d'un facteur e(= 2,7). La distribution de
tout composé atmosphérique peut &@tre. caractériséede maniére &quivalente par
sa concentration n(z) oﬁ par une échelle de hauteur Hl(z). Lorsque cette
derniére est égale & l'échelle de hauteur atmosphérique H(z), le composé
suit les conditions de mélange; sa fraction molaire est constante avec
1'altitude. Le tableau 1.1 reprend les principaux paramétres atmosphériqﬁes
du modéle unidimensionnel utilisé au cours des derniéres annédes i l'Institut
d'Aéronomie Spatiale. Lorsqu'on abordera le probléme 3 deux dimensions,

on supposera,en vue de simplifier les calculs, que la concentration totale

ne varie pas avec la latitude et la saison.

Depuis de nombreuses années, des travaux de recherche se sont
attachés 3 approfondir la météorologie de la stratosphére. Mais la connaissance
des processus dynamiques est loin d'€tre compléte, en particulier dans le

cas des divers échanges entre la stratosphére et la troposphére.

Déjad, les mesures de la distribution de la vapeur d'eau par
Brewer (1949) et de_l'oione par Dobson (1956)'avaient conduit ces auteurs
3 proposer 1l'existence de courants atmosphériques transportant les constituants
minoritaires et 3 établir ainsi un modéle simple de la circulation générale
de 1'atmogphére inférieure. D'autre part, Murgatroyd et Singleton (1961),
en étudiant la répartition des sources et des déperditions de chaleur
dans la stratosphére et la mésosphére avaient précisé les hypothéses
formulées par Brewer et Dobson en proposant un modéle atmosphérique caractérisé
par des mouvements d'air ascendants au-dessus des régions tropicales
et, au sein de la stratosphére, un courant dirigé vers les régions polaires.

Ces auteurs, tout en précisant comme ordre de grandeur des composantes

1 1

o . , - - 2 -
verticale et horizontale du vent respectivement 10 1 cms et 10 cms

avaient indiqué 1l'existence d'une variation saisonni&re de ces vents
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et avaient envisagé d'autres types possibles de transport. Des difficultés
ont cependant apparu lorsqu'il s'est agi d'ekpliquer la dispersion des

nuages radioactifs de tungsténe 185 produit par les explosions nucléaires.
Les modéles, qui expliquaiépt le transport des substances~traces par la seule
circulation générale, ne pouvaient simuler correctement l'&largissement des
nuages autour de leur centre qui se meut relativement lentement. Les travaux
de Feely et Spar (1960) et de Newell (1960, 1963) ont alors assigné a la
diffusion turbulente un rdle au moins aussi iﬁportant qu'au transport par
advection. Dans le méme ordre d'idées, Reed et German (1965) puis Davidson
at_al (1966) ont alors introduit une simulation mathématique de la dispersion
des particules radioactives aprés avoir é&tabli un formalisme de la diffusion
turbulente 3 grande échelle. Ils ont ainsi déterminé la valeur des coefficients
d'échange qui permet une représentation adéquate du transport atmosphérique
par ce formalisme. Cependant, dans un mod&le similaire, qui prend, cependant,

reproduction correcte de la dispersion du tungsténe &tait encore possible

3 condition d'adopter une diffusivité 8 fois plus faible qu'en 1'absence

de vents.

La premiére contribution au transport atmosphérique est
1'advection (*) due & ‘la circulation générale moyenne. Récemment, Cunnold

-~

et_al (1974, 1975) ont établi & 1'aide d'un modéle météorologique trés

élaboré les principaux paramétres physiques de la stratosphére et de la
mésosphére et, en particulier, la fonction de courant décrivant les mouvements
advectifs; La figure 1.3 montre la circulation méridionale obtenue par

ces auteurs; on observe clairement une structure 3 3 cellules dans la
troposphére et 3 2 cellules dans la stratosphére, en bon accord avec les
données de Vincent (1968) et les résultats de Louis (1974). Cette carte

sera adoptée pour décrire le transport advectif des composés mineurs dans

le plan méridien.

En coordonnées sphériques, la composante latitudinale du vent est

donnée 3 partir de la fonction de courant ¢ par (voir p. ex. Louis, 1974)

1

(*) Dansice travail, la notion d'advection doit &tre considérée dans son
sens. le plus large. Il s'agit de mouvements d'air 3 grande échelle
décrits par une composante horizontale en général beaucoup plus
intense que la composante verticale.
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1 oY
v = —_ : (1.13a)
2n ¥ p sin § or

et la composante radiale par

-1 oy
wm 5 — : (1.13b)
2n r° p sin @ 96

si r et 6 représentent respectivement la distance du point comsidéré
mesuré 3 partir du centre de la terre et ¢ la colatitude. Les composantes
"horizontales'" et "verticales" de la partie advective du flux sont alors

données simplement par

¢;dv =nv (1.14a)
2 =n v (1.14b)

La diffusion turbulente, qui constitue la seconde contribution
importante au transport atmosphérique, a été introduite par Lettau (1951)
et utilisée par différents auteurs pour déterminer la distribution verticale
des composés mineurs dans- 1'homosphére. Lettau, dans son approche de la
question, a .supposé qu'un flux par diffusion turbulente prend naissance dés
que le gradient de la densité des gaz différe de sa valeur d'équilibre;sous
1'effet de forces extérieures. Comme les conditions d'@quilibre sont
satisfaites lorsque le gaz suit des conditions de mélange, il a proposé une

expression du type

turb of
3z
oi f représente la fraction molaire du gaz considéré, c'est-d-dire le
rapport de sa concentration volumique 3@ la concentration atmosphérique

totale n(M) et ol K est le coefficient d'échange (ou diffusivité turbulente)



16.-

exprimé en cm2 s-l. Ce formalisme' ne considére pas les mécanismes physiques
propres a la turbulence mais indique que, pour une valeur élevée de K, la
distribution des composés mineurs se rapproche davantage des conditions de
mélange. Le coefficient de diffusion turbulente doit donc &tre considéré

comme un paramétre macroscopique ajustable dont la valeur qui varie avec la
saison et la latitude est encore insuffisamment connue pour les applications
aéronomiques. Son introduction est, en réalité, basée sur des considérations
qui font intervenir 1'échelle de turbulence. Mais, de manidre plus simple,

il est possible de déterminer une distribution de K i partir de la
connaissance du temps moyen de résidence des particules au sein de 1'atmosphére.
Ce temps 1, est en effet directement 1ié i 1'échelle de hauteur atmosphérique |
H et 5.1a diffusivité K par 1l'expression (voir p. ex. Lettau, 1951)

v

LY " (1.16)

Dans la troposphére, od H = 7 km et ol le temps de résidence
est de 1'ordre de 1 mois, on peut adopter pour K une valeur voisine de
2 x 105 cm2 s-l. Par contre, dans la stratosphére, oi H = 6,5 km et ol
ce temps varie entre 1 et 2 ans, la valeur de K doit décroitre et on peut
choisir une valeur généralement comprise entre 103 et 1OA cm2 s_l. Dans le
cadre des modéles 3 une diﬁension, (verticale), différents profils du coefficient
K(z) ont &té construits en se basant sur diverses données expérimentales et ont
été préposés dans la littérature. Certains d'entre eux (Wofsy et Mc Elroy,
1973; Hunten, 1975) ont &té déterminés de maniére 3 obtenir une représentation
de la distribution verticale du méthane conforme aux quelques observations
actuelles. D}autres (Chang, 1973) ont &té adoptés pour &tre compatibles
avec les mesures de la dispersion du tungsténe 182 injecté dans la
stratosphére par les bombes atomiques. La figure 1l.4.a montre la distribution
des coefficients d'échange utilisée par différents auteurs dont les travaux

seront discutés ultérieurement et la figure l.4.b présente trois profils

de K adoptés dans ce travail, dans le but de réaliser une étude paramétrique.
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Lorsqu'on traite le probléme 3 deux dimensions dans le plan méridien,

il faut envisager le caractére anisotrope de 1l'atmosphére. L'utilisation des
g P

expressions
of
¢, = - n( K — (1.17a)
y y 2y
of
6 =-n(M K — (1.17b)
3 z .,

adoptées ﬁotamment par Machta et List (1959), par Prabhakara (1963) et
par Jessen (1973) permet d'envisager une diffusion horizontale et
verticale; cependant, l'application de ces relations ne permet pas une
représentation correcte du flux turbulent d'ozone (Newell, 1961) dans
la stratosphére inférieure. Le flux méridional y est, en effet, dirigé
vers les régions i densité plus élevée, ce qui ne peut &tre représenté
par les expressions (1.17). Comme, de plus, il existe une corrélation
entre le transport vertical et horizontal (Molla et Loisel, 1962), on

doit écrire (Reed et German, 1965) une expression plus générale

- of of

o = = n(M K — + K _ — } (1.18a)
y 24 3y ¥z 4,
r of af

= - n(M K - + K —_ 1.18b

’, (M) | Sy 3, 2z 5 J ( )

ol Kij représente les composantes d'un tenseur de diffusivité qui est supposé

symétrique.

Pour préciser le sens physique de ces paramétres d'échange, Reed et
German (1965) ont établi un formalisme simple qui permet une estimation
numérique des composantes Kij . Ainsi, on peut considérer qu'un élément de
volume d'air, dont les caractéristiques sont fixées par celles de son
environnement, se déplace d'une distance £ (longueur de mélange) dans une

direction arbitraire formant avec l'horizontale un angle a, puis se mélange
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soudainement et complétement avec l'air de son nouvel environnement. En
milieu turbulent, 1'angle a peut étre séparé en une composante moyenne a
et une composante aléatoire a'. Reed et German ont montré qu'il existe entre

les composantes Kij les relations

K_=K_=a K (1.19)

= (a_z +a ) K'w _ (1.20)

qui indiquent que Kyy et Kzz gsont nécessairement du méme signe (positif)

mais que l'angle a (qui peut €tre positif ou négatif) détermine le signe de
Kyi' Des conclusions analogues ont &té obtenues pour le transport des
quantités de mouvement et des quantitésde chaleur. Les expressions analytiques
se présentent dans le dernier cas sous des formes identiques (voir par

ex. Rao-Vupputuri, 1973) 3 celles qui ont &té exposées ici, mais le rapport

de mélange f doit @tre remplacé par la température potentielle 6. De plus,

il est supposé - mais non démontré - que les coefficients de diffusion
prennent des valeurs identiques dans les applications au rapport de mélange

et aux quantités de chaleur.

Reed et German (1965) ont déterminé des valeurs §e Kij i le, 21 et
24 km entre 10° et 80° N de latitude. Dans ce but, ils ont d'abord calculé
la valeur de Kyy 3 50°N 3 partir des dopnées de température et du flux de
chaleur fournmies par Peixo;q (1960). Ils ont ensuite supposé que Kyy était
proportionnel i@ la variance de la composante méridionale du vent et, en
faisant usage des données de Buch (1954), Murakami (1962) et Peng (1963),
ont extrapolé les valeurs de Kyy a toutés les latitudes considérées. Kyz a
alors été déterminé par une relation du type (1.18. a) ol le rapport de
mélange f est remplacé par la température potentielle 6, grace aux domnées
de flux de chaleur et de températures dohnées par Oort (1963). A l'aide de
1'équation (1.20), Reed et German ont alors estimé a a2 i l'équateur en y
supposant, par ralson de symétrie, a = 0eten adoptant pour K la

_valeur de 103 cm2 ] dedulte des observations de la dlsperslon du tungsténe
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-5
185. En supposant arbitrairement que @ ~ reste constant avec la latitude

et 1'altitude, le coefficient de diffusion verticale Kzz est alors calculé

par la relation (1.20).

Gudiksen, Fairhall et Reed (1968) ont extrapolé les données de Reed
et German (1965) jusqu'aux altitudes de 27 km vers le haut et de 9 km A
vers le bas et tenté de déterminer la variation saisonniére des coefficients
de diffusion. A nouveau, ils ont supposé que Kyy était ﬁroportionnel i
la variance de la composante méridionale du vent dont la valeur a &té
Bureau. En supposant g proportionnel i la pente des isentropes atmosphériques,
le coefficient Kyz a été déterminé. Sa valeur 3 la tropopause a &té estimée
égale 3 zéro puisque la corrélation entre les composantes verticales et
méridionales du vent y changent de signe. Gudiksen, Fairhall et Reed (1968)
ont également déterminé la distribution du coefficient R, . a partir de
considérations de stabilité et, aux latitudes supérieures, en considérant
le flux de carbone 14 au travers de la tropopause nécessaire pour expliquer
son cycle dans les deux hémisphéres. Les coefficients ainsi obtenus ont
été utilisés pour calculer, dans un modéle latitude-altitude, la dispersion
du tungsténe 185 injecté dans la stratosphére tropicale durant 1'été 1958..
Il a été établi que la valeur des coefficients utilisée précédemment &tait
trop élevée pbur expliquer les observations. Les valeurs des coefficients
Kyy et Kyz ont alors été réduites d'un facteur 8, 7, 8 et 10 resbectivement
dans les cas des valeurs d'hiver, de printemps, d'été et d'automme. Kzz a
gimultanément été réduit d'un facteur 2 pour toutes les saisons et pour les
latitudes comprises entre 1'équateur et 25°N. Cependant, cette réduction
ne permet plﬁs,d'aprés Hesstvedt (1973,1974), de reconstituer la distribution
observée d'ozone stratosphérique et elle a été rejetée par plusieurs auteurs

de modéles stratosphériques.

En raison des différences importantes entre les valeurs des
coefficients K de Reed et German (1965) et celles de Gudiksen, Fairhall et
Reed (1968), Luther (1973) a procédé 3 unme nouvelle andlyse du probléme.

Il a appliqué 1la méthode de Reed et German en utilisant cette fois comme
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données de base les températures, les ‘flux de chaleur et les varianmces

de la composante méridionale du vent rassemblés par Oort et Rasmusson

(1971) et observés entre les années 1958 et 1963 au-dessous de 20 km
d'altitude. Entre 20 et 60 km, le coefficient K y a été déterminé & partir

des donnéeé de Newell. Cependant, en raison de {'abSence de données concernant
le flux de chaleur, au-dessus de 20 km, Luther s'est borné i considérer que
Kyz décroit linéairement avec l'altitude pour atteindre unme valeur nulle

a 60 km. Enfin, le coefficient de diffusion verticale Kzz a été déterminé

- par l'expression (1.20) mais, au-dessus de 20 km, il a été extrapolé d'aprés

. 1'allure du profil de ce coefficient proposé par Wofsy et McElroy (1973).

D'autres travaux ont également abordé le probléme de la recherche
de Kij (Karol, 1972; Hoffert, 1973; Louis, 1974) et des cartes de coefficients

d'échange par turbulence ont &té publides.

L'examen de la figure 1.5 (Luther, 1973) montre que le coefficient
Kyy présente un maximum durant l'hiver, décroit rapidement aprés le mois
de février et atteint une valeur minimale au cours de 1'été. Dans 1a'str;tosphére,
Kyy varie peu avec la latitude durant 1'é@té mais, dans la troposphére, il
passe 'par un maximum vers 35° de latitude. Au cours de l'hiver, K. s'accroit
au fur et 3 mesure-que l'on se rapproche du pdle. Le cogfficient anisotrope
Kyz est de signe opposé dans. les hémisphéres Nord et Sud. Sa valeur passe
donc par zéro 3 proximité de l'équateur. On peut montrer que Kyz doit aussi
s'annuler aux pdles en raison de la symétrie du modéle mathématique par
rapport 3 l'axe des p81es.'0n constate sur les'figures 1.6 que Kyz.passe
aux latitudes moyennes, par un maximum qui est plus intense durant l'hiver
que 1'été. Le coefficient Kzz passe également par une valeur maximale
aux latitudes moyennes. Dans ce cas, ce sont les valeurs troposphériques
présentées par Gudiksen et _al qui sont les plus Elevées et celles présentées
par Luther qui sont les plus basses. Par contre, dans la stratosphére,

_ce sont les résultats de Luther qui donnent les valeurs les plus fortes.

Les incertitudes, qui caractérisent la distribution des coefficients
d'échange par turbulence, nous ont conduit 3 addpter dans ce travail deux

modéles décrivant le tramsport méridional. Dans le premier cas, (modéle A),
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Fig. 1.5.~ Variation en fonction du mois de l'année du coefficient d'&change K
déterminé par Luther (1973) 2 diverses latitudes et aux altitudes
correspondant respectivement & la pression de 50 et de 100 mb,
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‘on tient compte, d'une part, des vents tels ﬁu'ils sont précisés par

Cunnold gs_g} (1974) et, d'autre part, on adopte pour les 3 coefficients K

des profils qu1 tiennent compte.d'une certaine fagon des résultats que nous
'avons analysés plus haut ; ées profils sont ajustéé daﬁs les deux hémisphéres

de maniére 2a retrouver une carte de distribution d'ozone proche de l'observatlon.
Dans le second cas (mod2le B), on cons1dére simplement que.les valeurs de K__ et
.K ..sont constantes dans tout le domaine atmosphérlque égales respectlvemenzyé

- 1010 cm2 371 et 104 émz.snl. L'effet des vents n est pas introduit, mais on en
tient compte indlrectement en adoptant également un coefficient K é de manieére

a obtenir 1a distrlbutlon verticale et horlzontale d'ozone conforne 2 1'observat10n.

Une approche moins empirique pour caractériser le transport des

~ composés mineurs semble, 2 1l'heure actuellé, difficileSa réaliser. Les différences
importaﬁtése qui subsistent entre les valeurs fournies pour les cpefficients de
transport.par les différents travaux, indiquent bien qu'il n'est pas possible

A d'obtenir'mieux que des ordres de gfandeur, D'autre part, la séparation des

effets advectifs et tu%bulents n'est pas univoque et les valeurs obtenues peuvent
différer selon que 1'on considere pour leur détermination le transport de‘chaleur,

celui de 1la vapeuf d'eau, celui de 1l'ozone ou .celui de particules radioactives.
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1.3. LES PROCESSUS AERONOMIQUES FONDAMENTAUX DE LA STRATOSPHERE

L'action des photons solaires sur les gaz de 1'atmosphére constitue
le point de départ de tout processus aéronomique. Dans la stratosphére,
1'effet principal est la photodissociation de 1'oxygéne pur du rayonnement
de longueurs d'onde supérieures 3 180 nm qui n'est pas absorbé dans les couches
supérieures. A la suite de cette photodissociation des réactions chimiques
apparaissent et influencent particuliérement la distribution des constituants

minoritaires de la stratosphére.

La photodissociation d'une molécule dans l'intervalle de longueur
d'onde d) est proportionnelle au flux solaire q, d\ et 3 la section efficace
de dissociation dxex dela molécule considérée. Celle-ci est le produit

de la section efficace d'absorption ¢, par la fraction ¢, de la lumiére

A X
absorbée donnant lieu 3 une photodissociation. Le coefficient de photo-

dissociation J pour le domaine spectral envisagé est donné par

A
B
J Jf €, 9, 9, da (1.21)
i\ .
A
ol AA et AB représentent les deux limites considérées.

La section efficace d'absorption et la fraction donnant lieu 3 la
dissociation sont le résultat de déterminations expérimentales. Dans ce
travail, nous utilisons 1'analyse synthétique des sections efficaces
présentde par Ackerman (1971) pour les composés de 1'oxygéne et par
1'allure des sections efficaces d'absorption des constituants jouant un

rdle dans les diverses déterminations de ce travail.

Le spectre solaire aux confins de l'atmosphére (figs. 1.8 et 1.9
d'aprés Simon, 1975) doit €tre connu en vue de déterminer les coefficients

de photodissociation des différents constituants stratosphériques.
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simon (1974). ' ’



| ] T T T B | T
o FLUX SOLAIRE

LONGUEUR D'ONDE (nm) -

: - ,
AT
w1 ,MMA" P 500K —
E " . [_ 5600 K ﬂm‘ .‘ .,.3"‘ - KR L ]
- > 1 o 4 -4 3¢ -

& B -
T AN .,. ‘ :
S - E 3 ‘ - 4800 K

“ __:: 3 —
> ? '

= ! 4600 K 4
- : f )

z

w P e ARVESEN et al. (1969)

& ~.—.—- LABS & NECKEL (1370} -
g ------------- BROADFOOD (1972) ]
b ©  HEATH (1973) =

i SIMON (1975) 7
" 1 1 l | 1 1 |
10 280 290 300 - 310 320 330 340 350

Fig 1.9.~ Dlstribution spectrale du flux solaire aux confins de 1'atmospheére,

dans le domaine de longueur d'onde compris entre 280 et 350 nm.
Les distributions correspondant a différentes températures

équivalentes du corps noir sont indiquées. D'aprés Simon (1975).

‘1€



32.-

Ackerman (1971) et, plus récemment, Simon (1975).ont fourni des valeurs
du flux solaire extraterrestre intégrées sur des intervalles de 500 cm-.1
entre la raie Lyman o 3 121,6 nm et 310 nm, sur des intervalles de 5 nm
pour les longugurs‘d’onde comprises entre 310 et 650 nm et, enfin,

sur des intervalles de 10 nm aux longueurs d'onde-supérieures. Les valeurs

adoptées dans ce travail sont indiquées au tableau 1.2.

L'atténuation de l'ultraviolet solaire dans la stratosphére est
due presque exclusivement 3 son absorption par 1'oxygéne moléculaire et
par 1'ozone. Il faut cependant noter que la diffusion (scattering) par les
molécules et les poussiéres peut jouer un certain rdle dans la stratosphére
inférieure mais elle intervient surtout dans la troposphére. Si q,
représente la densité spectrale du flux solaire 3 la longueur d'onde ),
son affaibligssement par les molécules Xi de concentration n(Xi), aprés
avoir traversé une épaisseur élémentaire dl,est déterminé 3 partir de

1'équation différentielle (voir par ex. Nicolet, 1952)

dq
A a - z ox(xi) n(Xi)‘dl (1.22)

q
A i

ol oA(Xi) représente la section efficace d'absorption du conmstituant Xi a
la longueur d'onde A. Aprés intégration, il apparait que la densité spectrale
du flux varie avec l'altitude selon une loi exponentielle

i - tx(z) s
qx(z) 9 e (1.23)

od se rapporte aux.confins de 1‘'atmosphére et oi tx(z) représente

q
A,
1'épaisseur optique 3@ l'altitude z qui vaut

. -, 00
Tx(z) = gec X }j \/ °x(xi,h) n(Xi, h) dh (1.24)
) z .
1
Dans la plupart des cas, la section efficace d'absorption est indépendante

de l'altitude et peut donc sortir de 1l'intégrale mais, il n'en est plus

ainsi lorsque le gpectre d'absorption varie fortement avec la température.
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TABLEAU 1.2.- Flux de photons solairesq aux confins de 1'atmosphére,

(1)

sections efficaces d'absorption de O, et de 03,<:(02) et

2
o(03), par intervalles de longueur d'onde en nm. Valeurs

adoptées dans ce travail, d'aprés Ackerman (1971).

N A 32 . 0(02; ' 0(03%
(nm) (ecm © s 7) (em™) (em™)

51 183,5 - 185,2 4,43 10! 2) 6,88 10719
52 185,2 - 186,9 4,95 1011 6,40 1077
53 186,9 - 188,7 5,94 1o!! | 5,88 10 17
54 188,7 - 190,5 6,59 10'! 5,31 10 °
55 190,5 - 192,3 7,26 10'} 4,80 10712
56 192,3 - 194,2 9,85 10! | 4,38 10712
57 194,2 - 196,1 1,27 102 4,11 10742
58 196,1 - 198,0 1,01 102 3,69 1077
59 198,0 - 200,0 . 1,20 10%2 3,30 10°1°
60 200,0 - 202,0 1,44 10%2 (2) 3,26 10712
61 202,0 - 204,1 1,80 10%2 1,14 1023 3,26 10717
62 204,1 - 206,2 2,08 102 1,05 10723 3,51 1077
63 206,2 - 208,3. 2,45 10'2 10,00 1024 4,11 10°%°
64 208,3 - 210,5 5,09 102 9,55 10724 4,84 10712
65 210,5 - 212,8 7,12 10 8,93 10724 6,26 10 1°
66 212,8 - 215,0 9,23 10'? 8,28 10724 8,57 10717
67 215,0 - 217,4 8,42 1017 7,60 10724 1,17 10718
68 217,4 - 219,8 1,20 1013 6,92 10724 1,52 10 18
69 219,8 - 222,2 1,22 10°° 6,28 10724 1,97 1018
70 222,2 - 224,7 1,77 103 5,65 1072 2,55 10718
7 224,7 - 227,3 1,60 107 5,03 10724 3,24 10718
72 227,3 - 229,9 1,96 10%3 4,40 10724 4,00 10718
73 229,9 - 232,6 2,40 10 3,76 1072 4,83 1078
74 232,67~ 235,3 2,25 101> 3,09 1072 5,79 10718
75 235,3 - 238,1 2,21 10%3 2,44 1072 6,86 10718

(1)‘ﬁ5ﬁhuélatﬂre des intervalles de longueur d'onde selom Ackerman (1971).

(2) Bandes de Schumann-Runge; voir Kockarts (1971).



TABLEAU 1.2.-‘(suifeA1)
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N (1) AX . q 0(0,) 0(03)
22 -1 2 33
(nm) (cm - (em™) (cm®)
76 238,1 - 241,0 2,32 10%3 1,75 10724 7,97 10718
77 241,0 - 243,9 2,50 10%3 6,74 107> 9,00 10718
78 243,9 - 246,9 2,73 10%3 10,00 10”18
79 246,9 - 250,0. 2,88 10%3 1,07 107
80 250,0 - 253,2 3,02 103 1,11 1077
81 253,2 - 256,4 3,97 10'3 1,12 1077
82 256,4 - 259,7 7,13 1013 1,11 10
83 259,7 - 263,2 4,37 1083 1,03 1077
84 263,2 - 266,7 1,12 10 9,43 1078
85 266,7 ~ 270,3 1,25 10 8,23 10718
86 270,3 - 274,0 1,16 10 6,81 10718
87 274,0 - 277,8 1,19 10%* 5,31 10718
88 277,8 - 281,7 1,38 10 3,99 10718
89 281,7 - 285,7 1,70 10%* 2,84 1018
90 285,7 - 289,9 2,46 102 1,92 10718
91 289,9 - 294,1 3,90 10 1,14 10718
92 294,1 - 298,5 3,99 1ot 6,60 10717
93 298,5 - 303,0 3,86 10%% 3,69 1071
9% 303,0 - 307,7 5,08 10 1,97 10717
95 307,7 - 312,5 5,92 10%* 1,05 10°1°
96 312,5 - 317,5 6,05 10%* '5,23 10720
97 317,5 - 322,5 6,94 10 2,91 10°2°
98 322,5 - 327,5 8,12 10%% 1,50 1020
99 327,5 - 332,5 9,71 10t* 7,78 10721
100 332,5 - 337,5 8,97 10" 3,72 10721
101 337,5 - 342,5 9,44 10 1,71 107%¢
102 342,5 - 347,5 1,01 10%° 7,46 10722
103 47,5 - 352,5 1,03 10%° 2,66 10722
104 352,5 - 357,5 1,03 10%° 1,09 10722
105 357,5 - 362,5 1,04 10 5,49 10723



TABLEAU 1.2.~ (suite 2).

v (1 ax q s (0,) o (0)
“2 -1 25 - 3
(nm) (em “ s 7) (em®) ‘ (em™)

106 362,5 - 367,5 9,79 10%%

107 367,5 - 372,5 1,02 10°°

108 372,5 - 377,5 1,03 10"

109 377,5 - 382,5 9,83 107

110, 382,5 - 387,5 9,32 10°

111 387,5 - 392,5 9,27 10%%

112 392,5 - 397,5 1,02 10%°

113 397,5 - 402,5 1,54 10"

114 402,5 - 407,5 1,90 1012

115 407,5 - 412,5 1,99 10 - | 2,91

116 412,5 - 417,5 1,99 10%° o 3,14

117 417,5 - 422,5 2,02 10°° | | 3,99

118 422,5 - 427,5 2,01 10% | 6,54

119 427,5 - 432,5 1,94 10 6,83

120 432,5 - 437,5 1,98 10%° 8,66

121 437,5 - 442,5 2,25 10%° 1,25

122 442,5 - 447,5° 2,39 10%° | 1,49

123 447,5 - 452,5 2,48 107 LN

124 452,5 - 457,5 2,49 10 ’ 2,12

125 457,5 - 462,5 2,48 10 | 3,57

126 462,5 - 467,5 2,50 10%° 3,68

127 - 467,5 - 472,5 2,55 10 | 4,06

128 472,5 - 477,5 2,61 100 | 4,89

129 477,5 - 482,5 2,59 102 7,11

130 482,5 - 487,5 2,46 1080 | 8,43

131 487,5 - 492,5 2,44 10%° - 8,28

132 492,5 - 497,5 2,53 107 - 9,09

133 497,5 - 502,5 2,48 10> 1,22

134 502,5 - 507,5 2,49 10%° 1,62
15

135 507,5 - 512,5 2,50 10 1,58



TABLEAU 1.2.- (suite 3)
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n () A T q 5(0,) 0(0,)
- ~ -2 -1 22 )
(nm) (em © s ) (cm®) (cm®)
136 512,5 - 517,5 2,43 107 1,60 1072}
137 §17,5 - 522,5 2,43 10% 1,78 1072}
138 522,5 - 527,5 2,52 100 2,07 10721
139 527,5 - 532,5 2,58 10%° 2,55 10721
140 532,5 - 537,5 2,64 103 2,74 1072}
141 537,5 - 542,5 2,67 107 2,88 10721
142 '542,5 - 547,5 2,70 10%° 3,07 10”21
143 547,5 - 552,5 2,68 10%° 3,17 107%¢
144 552,5 - 557,5 2,66 10%° 3,36 1072}
145 557,5 - 562,5 2,66 10 3,88 10 2!
146 562,5 - 567,5 . 2,67 10° 4,31 1072
147 567,5 - 572,5 2,67 10%° 4,67 1072}
148 572,5 - 577,5 2,69 107 4,75 102!
149 577,5 - 582,5 2,71 10%° 4,55 10721
150 582,5 - 587,5 2,71 10%° 4,35 1072}
151 587,5 - 592,5 2,71 107 4,42 1021
152 592,5 - 597,5 2,72 10%° 4,61 10°2¢
153 597,5 - 602,5 2,72 10 4,89 10721
154 - 602,5 - 607,5° 2,71 10%° 4,84 10721
155 - . 607,5 - 612,5 2,70 10%° 4,54 1072}
156 612,5 - 617,5 2,70 10> 4,24 10721
157 617,5 - 622,5 2,70 10 3,90 1072}
158 622,5 - 627,5 2,69 10 3,60 10721
159 627,5 - 632,5 2,68 10™ 3,43 1072}
160 632,5 - 637,5 2,67 10*° 3,17 10721
161 637,5 - 642,5 2,66 10° 2,74 10721
162 . 642,5 - 647,5 2,65 10%° 2,61 10 2!



TABLEAU 1.2.- (suite 4).

N (D

- 37.-

: * 5 7% »0(032

(nm) - (cm (em®) (cm®)
163 647,5 - 655,0 3,95 101° 2,40 1072}
164 655,0 - 665,0 5,22 10%° 2,07 1072}
165 665,0 - 675,0 5,18 10°> 1,72 10721
166 675,0 - 685,0 5,14 101° 1,37 1072}
167 685,0 - 695,0 5,09 10" 1,11 1072}
168 695,0 - 705,0 . 5,04 10° 9,13 10 22
169 705,0 - 715,0 4,99 10%° 7,93 10722
170 715,0 - 725,0 4,94 10%° 6,40 10722
171 725,0 - 735,0 4,90 10%° 5,14 10722
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Pour décrire les processus aéronomiques de la stratosphére, il
faut d'abord considérer l'effet du rayonnement solaire sur les deux gaz
fondamentaux de 1'atmosphére : 1l'azote et l'oxygéne moléculaires. Si le
premier d'entre eux joue un rdle secondaire dans les processus photochimiques
de 1'homosphére, il n'en est pas de méme pour 1'oxygéne moléculaire qui est
photodissocié par l'ultraviolet solaire de longueur d'onde inférieure a

242,4 nm (Chapman, 1930)
(3,) 5 0, + hv (A < 242,46 nm) > 0 + O . (1.27)

Dans la stratosphére, la région spectrale qui doit €tre prise en considération
pour décrire le processus (1.27) est située entre la limite de dissociation et
200 nm environ; la section efficace d'absorption qui est relativement faible
est présentée au tableau 1.2. L'ozone est formé par la réaction

(Chapman, 1930)

(kz) 3 0+40, +M - 0y + M _ (1.28)

500 + 50
k2 = (1.1 + 0,7) x 10 34 exp <g———;:——-> cm6 s 1
T

oii T est la température exprimée. en Kelvin. L'ozone et 1l'oxygéne atomique
q

se recombinent dans une atmosphére d'oxygéne par la réaction (Chapman, 1930)

(k3) ; o3 +0 = o2 + o2 (1.29).

2261 + 75 > A
——— cm s

ky = (2,0 +0,8) x 107 exp - <
T

Enfin, la photodissociation de 1'ozone conduit i la formation d'atomes
d'oxygéne (Chapman, 1930). Ceux-ci peuvent se trouver dans leur é&tat

"électronique fondamental 3P (Nicolet, 1970)
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(J) 5 0y + by (A & 1180-mm). » 0, (32;) + 003P)  (1.30a)

ou dans leur état électronique excité 1D

o 1 1
(J3) ; 03 + hv (A < 310 nm) =~ 0, ( Ag) + 0('D) .
(1.30b)

La section efficace adoptée est dounnée au tableau 1.2, d'aprés Ackerman
(1971). L'oxygéne O(ID), bien qu'en faible proportion dans la stratosphére,
joue cependant un rdle majeur dans le bilan aéronomique de cette région
atmosphérique. La plupart de ces atomes sont presque instantanément

désactivés par collision avec 1l'azote ou l'oxygéne moléculaires

(kQ) ; ooy + ¥ » o’p) + M, (1.31)
N ' 11 =3 -1 . .

ol nous adoptons pour kQ la valeur 5 x 10 cm T s utilisée par Nicolet
(1970) . Les atomes 0(1Dy subsistant dans la stratosphére peuvent dissocier

les molécules de HZO’ CH H2 et N20 et engendrer des chaines de réactiomns

’
que nous examinerons pluz loin. Le taux de production de 0(1D) et, plus
particuliérement, le rendement quantique de sa formation représente un
paramétre fondamental dans 1'@tude des mécanismes aéromomiques de la
stratosphére. Selon De More et Raper (1966), cette efficience quantique

vaut l'unité pour des longueurs d'onde inférieures & 310 nm. D'autre part,
Jones et Wayne (1969) indiquent qu'd 334 nm, la dissociation de 1'ozone conduit
exclusivement 3 1'atome 0(3P). La variation de 1'efficience quantique entre ces
deux limites dépend de la température. Afin d'estimer 1l'effet d'une incertitude
sur le rendement quantique de la formation de O(ID), deux valeurs extrémes

du taux de productiqn de cet atome sont adoptées | O(ID)min et

S(ID) ] avec une préférence pour la valeur élevée.

Les différents mécanismes, qui viennent d'€tre bri&vement discutés
(figure 1.10), permettent d'élaborer une théorie simple de 1'ozone strato-

sphérique dans une atmosphére d'oxygéne pur. C'est la théorie de Chapman
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Fig 1.10.- Graphe représentant les mécanismes aéronomiques
dans une atmosphere d'oxygeéne pur.
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© (1930), introduite en 1929, qui a considéré l'équilibre entre la formation
et la destruction de 1'ozone dans une atmosphé&re statique ol 1'oxygéne

seul intervient. Cette théorie conduit aux équations.cinétiques

dn(0,) .
” + (3540 n(q3) + ky n(0) n(0;) = k, n(¥) n(0,) n(0)
(1.32)
dn(0)
" + k2 n(M) n(OZ) n(0) + k3 n(03).n(0)
= 2 3, 0(0,) + I, n(0y) + kq 200 n(o'p) (1.33)
et
dn(o'p) . .
—_— kQ n(M) n(0 D) = J3 n(03) (1.34)

dt

ol n(0) représente la concentration de O(3P). On peut encore envisager
une équation similaire pour 1l'oxygéne moléculaire mais cette équation
n'est pas indépendante des précédentes puisque le nombre d'atomes d'oxygéne

est nécessairement conservé. On a donc

3dn(0)  2dn(G)  dn(0) dn(0'D)
—_— 2 + —* = 0. (1.35)

dt dt dt at

En additionnant les expressions (1.32), (1.33) et (1.34), on trouve une

équation qui décrit le comportement global de O(3P), O(ID) et O.. En désignant

. 3°
par 0x la somme des atomes d'oxygéne non appariés,
v
3 PR TR |
n(0.) = a(0°P) + n(0°D) + n(0;) - (1.36)

on écrit
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.dn(Ox)

" + 2 k3 n(03) n(0) = 2 J2 ﬂ(Oz) . (1.37)

La constante de temps associée 3 1'équation (1.33) est inférieure 3@ 1 seconde
au-dessous de la stratopause et on peut donc admettre que l'atome d'oxygéne
suit de maniére quasi instantanée des conditions d'équilibre photochimique
(Nicolet, 1970). Il en est de méme de l'atome excité 0(1D) dont le temps

de vie est inférieur a 1 microseconde. Les é&quations (1.33) et (1.34)

deviennent done (Nicolet, 1970)

J n(03) +213, n(02) ' Iq n(03)

a(03p) = — » (1.38)
kz n(M) n(02) + k3 n(03) k2 n(M) n(02)
et
a0y
n
aolp) = =2 3 (1.39)
kQ n(M)

Dans la stratosphére ol 1'ozome est plus abondant (voir tableau 1.3) que
1'oxygéne atomique, u(Ox) N n(03) et parce que dn(0)/dt et dn(OlD)/dt ~ O,

1'équation finale de 1l'ozone s'écrit, si on tient compte de (1.38),

2

dn(0.) 2 k., J. n2(0.)

—3 . 33 3 = 23,000, . (1.40)
dt kz n(M) n(02)

Elle montte‘clairement que, dans une atmosphére d'oxygéne pur, le taux de
production de 1'ozone stratosphérique vaut deux fois le taux de photo-
dissociation de 1'oxygéne moléculaire; d'autre part, le taux de destruction
de l'ozone est directemeant 1i€ 3 sa vitesse de photodissociation. On peut
montrer aisément (Nicolet, 1970), i partir de (1.40) que le temps requis
pour atteindre SO'pour cent de 1'équilibre photochimique vaut,dans le

cas de' 1'ozone,

0,275 néq(03)

T (0,) = .
507 3
Jp n(0y)

(1.41)
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TABLEAU 1.3.- Exemples de distribution verticale de la concentration des

composés de 1l'oxygéne dans la'strétosphére (Soleii au zénith).

Altitude a(0,) © n(oy) 0P “afoctm]

(km) (cm-3) (cm-3) 'f,(cmf3) - (cm-3)
20 3,6 x 1087 2,9 x 1012 - 9,4 x 10° 9,0 x 1071

- SRNST I 12 6 0

25 1,6 x 10 3,2 x 1012 6,7 x10 5,0 x 10
- o 16 12 7 | 1

30 7.4 x 10 2,9 x 1082 3,9 x10 2,5 x 10
35 35 x10t® c2,0x1002 2,4x100 0 1,0 x 10
40 1,7x 10  1,0x102% 1,2 %10 3,3 x 102
15 11 L9 2

45 8,9 x 10 3,2 x 10 3,7 x'10 6,0 x 10
x 10 - 1,0x 10!t 6,5 x10° 6,1 x 10°

50 4,8
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Ce temps qui traduit la vitesse des mécanismes photochimiques propres 3
1'ozone est inférieur 3 1 jour au-dessus de 45 Em mais s'accroit rapidement
lorsqu'on se rapproche du niveau du sol. ;l,est,-en effet, de 1 mois vers

40 km, de 1 an vers 30 km, de 10 ans vers 20 km et de 100 ans vers 15 km,
lorsqu'on adopte pour le calcul des conditions moyennes. S8i, dans la strato-

sphére supérieure et dans la mésosphére, les conditions d'équilibre

k2 2 J2 1/2
Beq (03) = [ 1_<— n(M) n (02) -J—-:J (1.42)
3 3

peuvent €tre adoptées, elles doivent &tre rejetées au-dessous de 30 km environ
ot la distribution verticale et horizontale de 1l'ozone est dictée
essentiellement par les conditions dynamiques de 1'atmosphére. La constante
de temps Y associde au transport (relation 1.16) devient, en effet, t;és
inférieure 3 celle qui est associée a la photochimie lorsqu'om atteint 1la
basse stratosphére (figure 1.11). On verra ultérieurement que 1l'introduction
d'une chimie plus élaborée rend le pr;bléme plus complexe+: La figure 1.12
montre la distribution verticale de 1'ozone calculée dans une atmosphére
d'oxygéne pur et en adoptant des conditions d'équilibre photochimique.
Elle indique qu'en appliquant la théorie de Chapman, il est difficile
d'obtenir un accord entre les Qaleurs calculées et l'observation (Krueger,
1973). Dans la stratosphété inférieure, ce désaccord doit &tre attribué
3 la prépondérance des mécanismes de transport mais aux environs de la

stratopause ol l'équilibre photochimique est de rigueur, seule une meilleure
F1gu

détermination des processus photochimiques peut réduire les discordances.

I1 y a 25 ans, Bates et Nicolet (1950) ont mbntré, entre autres
choses quelle est 1'action des composés de 1'hydrogéme sur 1'ozome, principalement
dans la mésosphére. Cet effet, qui doit également &tre pris em compte
dans la stratosphére, doit €tre attribué aux radicaux trés réactifs, ‘H,
OH et HOZ.

sort du cadre de ce travail; on se rapportera aux travaux de Nicolet (1970,

Une étude détaillée du probléme aéronomique de 1'hydrogéne

1972, 1974) qui présentent une: analyse détaillée de cette question. On doit

indiquef; cependant, quels sont les mécanismes les plus importants de
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Fig. 1.11.- Temps caractéristique associé aux mécanismes photochimigues de

e—————— 1'ozone stratosphérique (atmosphére d'oxygéne pur) et aux
échanges verticaux, sous 1leffet des coefficients de transport
représentés a la figure 1.4.b.
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Fig. 1.12.- Distribution verticale de la concentration d'ozone calculée

dans une atmosphére d'oxygéne pur et en adoptant des conditions
d'équilibre photochimique. Ces résultats sont comparés aux
observations de Krueger (1973). L'allure moyenne de la distribu-
tion au=dessous de 20 km est représentée a titre indicatif.
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maniére & connaitre la distribution stratosphérique de H, de OH et de
HO, qui interviennent dans les réactions avec 1'ozone et les oxydes d'azote.
Dans la stratosphére, les radicaux H, OH et HO2 sont formés i partir

de l'oxydation de la vapeur d'eau, du méthane et de 1'hydrogéne moléculaire

par l'atome d'oxygéne dans son état &lectronique excité 1 .
1,0 + 0('D) + OH + OH (1.43)
cu, + o'D) ~ cy + o (1.44)
Hy, + O(ID) + H+ OH ' (1.45)

On a adopté dans ce travail (Nicolet, 1972) la valeur

* - -
a = (3+1)x10 10 cm3 s 1 .

car de nouvelles mesures sont encore nécessaires en vue d'obtenir une

valeur plus précise. Le radical CH, subit d'autres dissociations de sorte

3

non appariés. L'atome H n'a dans la stratosphére qu'un temps de vie trés
court. Par une collision triple avec l'oxygéne, il est, en effet, transformé

en un radical hydroperoxyle

(al) 3 H+0,+M » HO, +M - (1.46)

avec une constante de vitesse (Kurylo, 1973; Wong et Davis, 1973)

32 exp (290 ) cm6 s-l .

= 2,1 x10 T

a4

Au niveau de la stratopause, l'atome d'hydrogéne peut également &tre détruit

par l'ozong et former un radical hydroxyle

(az) ; H+ o3 -+ 02 +0H (ves9) . (1.47)
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La constante cinétique a, ne posséde pratiquement pas d'énergie d'activation
et la valeur expérimentale de Phillips et Schiff (1962)est adoptée

a, = (2,6 + 0,5) x 10_11 cm3 s-1
Dans la stratosphére supériéure, il faut également introduire les réactions -
entre 1'oxygéne atomique et les radicaux OH et HOZ. On a, en effet, d'une

part

(as) ; OH+ 0 =~ O2 + H ' ‘ (1.48)

qui produit un atome d'hydrogéne directement transformé en HO, par (1.46) ou

en OH par (1.47) et d'autre part

(a7) 3 HO2 +0 - O2 + OH (1.49)

Les mesures au laboratoire (Clyne et Thrush, 1963; Kaufman, 1964, 1969;

Breen et Glass, 1970} Westenberg et al, 1970) indiquent pour ag une valeur

comprise entre 3 et 5 x 10—11 cm3 s71. Mais, l'imprécision sur cette valeur

reste élevée et des nouvelles mesures s'imposent. La constante a, n'a jamais

fa - Lz - -1

été mesurée. Kaufman (1964) a suggéré a_ > 10 11 cm3 s
.. -1 - \

valeur provisoire a, = ag = 5 x 10 1 cm3 s 1. Dans la stratosphére moyenne

. On adoptera comme

et inférieure, il faut envisager les réactions entre l'ozone et les radicaux

hydroxyles et hydroperoxyles

(aé) ; OH + 0, > 0, + HO, _ (1.50)

(a6b) ; HO2 + o3 > 202 + OH (1.51)

avec les valeurs suivantes (Anderson et Kaufman, 1973).

a, = 1,3 x 10_12 3 s.-1

950
6 exp ( T ) cm

et (Simonaitis et Heicklem, 1973)
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14 1000

exp (- - ) cm3 s-l .

ag, ~ 3,3 x 10

Aux environs de la tropopause, il faut encore faire intervenir les réactions

; NO. + HO, + NO, + OH (1.52)

(a 2 2

26)

et

(a36) CO + OH -+ CO2 + H (1.53)

dont les constantes cinétiques et plus particuliérement leurs variations

avec la température restent mal connues. On adoptera comme valeur de travail

-13 3 -1
a5 = 3 x 10 cm” s

et (Greiner, 1969)

-13 3 -1
age = 1,25 x 10 cm” s
Pour étre complet, il y aurait lieu de tenir compte de l'effet de H202, NO2
et de HNO3

la distribution des radicaux hydroxyles et hydroperoxyles.

mais 1l'introduction de ces composés ne modifie pas trés sensiblement

Enfin, il faut indiquer que OH et H02 peuvent se recombiner

pour reformer de la vapeur d'eau. La réaction jouant le rdle majeur est

' (a;) ; OH +HO, » H,0+0, (1.54)

1972)

-10 3 -1
a17 2 x 10 cm” g
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L'analyse sommaire des mécanismes aéronomiques des composés de 1'hydrogéne

conduit aux équations (voir Nicolet, 1972)

a n(OlD? [0(H,0) + n(CH,) + n(i)] = a), n(OH) A(HO,)  (1.55)

et
n(HOz) i ag n(0) +,a36 n(CQ) _ [ a, n(M) n(02)
n (OH) a, n(0) + 326 n(NO) + ag n(03) a, n(M) n(Oz) + a, n(03)
a, n(0,)
, 2600 _ |
ag n(O)-+'a36'n(CO) o (1.56)

Cette derniére expression, qui détermine le rapport entre les concentrations
de OH et HOZ,

s'écrit, en effet,

peut €tre simplifiée; dans la stratosphére supérieure, elle

-n(HO,) a a; n(M n(0,)
2, 2 X . -2 s (1.57)
n(OH) a, a, n(M) n(OZ) + a, n(03)
dans la stratosphére ﬁoyenne, elle se réduit 3
n(HO0,) . a - -
2. . 6 - (1.58)
n (OH) agy
et prés de la tropopause, elle devient
n(HO,) a, n(CO) + a, n(0.)
T2 6 6 3
- 2 (1.59)

n(0H) 336 BNO) + ag, n(0y)
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Enfin, l'effet des composés de 1'hydrogéne sur 1l'ozone se traduit
par l'introduction de termes supplémentaires de destruction dans 1'équation

(1.37). Celle-ci devient alors

T * n(03) [a:Z n(H) * 3 n(OH) + agy n(HOZ)]
+ (0’") (2 k, 0(0,) + ag n(OH) + a, n(HO,)]
+

a0y [a -{n<320) . n(CH,) + n(HZ)}-]

2 J, n(0y) (1.60)
Dans la stratosphere, la fractlon de 0 détruite par l'intermédiaire de
1'atome 4' oxygene exc1te (o] ¢ D) est fa1b1e et le terme correspondant dans:
1'équation (1.60) peut &tre négligé au-dessus de la tropopause. Si, comme

-

précédemment, on assimile 3 nouveau o_a 0,, on écrit

dn(03)

" + 2 kg n2(03) + [32 n(H) + (ég + a6) n(OH) + (g; + aGb) n(HO,)] n(03)

= 2 Jz n(OZ) B . (1.61)
ol l'indice suﬁérieur "e" indique que la constante cinétique doit Stre
multipliée par J3/k2 n(M) n(025f4D'aut;es effets doivent encore &étre pris en

compte, en particulier celui des oxydes d'azote. Mais il convient auparavant

de préciser le comportement des composés azotés dans la stratosphére.
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1.4, L'OZONE ET SES VARIATIONS SPATIO-TEMPORELLES

Depuis plusieurs années l'observation réguliére de 1'ozone atmosphérique
en de nombreux points du globe a permis de déceler les grandeé lignes
de son comportement temporel et spatial (Dutsch, 1970; 1974). D'abord,
on constate (voir p. ex. Hering et Borden, 1965) un brusque accroissement
de la concentration d'ozone au-dessus de la tropopause et une diminution
régulidre de cette concentration au-dessus de 20 ou 25 km d'altitude. L
Un examen plus attentif montre que la fraction molaire de 1'ozone augmente
de maniére continue jusque dans la stratosphére supérieure. On remarque
aussi souvent qu'au-dessous du maximum de la concentration, le profil
du sondage est trés irrégulier, ce qui tend i indiquer que 1l'ozone posséde,
dans la stratosphére. inférieure, une structure feuilletée liée @ la superposition
des masses d'air de caractéristiques différentes. Danielsen (1960) et
Piaget (1971) ont d'ailleurs mis en &évidence l'existence de cette structure

en couche qui se retrouve &galement dans les sondages de la température

et du vent.

Ensuite, les observations effectuées au sol indiquent>que la
quantité totale d'ozone peut varier considérablement d'un jour i 1'autre
aux latitudes moyennes et supérieures. De méme, la teneur en ozone mesurée
au méme instant 3 quelques centaines de kilométres d'intervalle présente
également dans bien des cas des différences marquées. Ceci indique l'existence

-~

de variations spatio-temporelles 3 petite échelle et de grande amplitude.

Enfin, il est bien connu (voir p. ex. Dobson; 1963) que 1l'ozone
est également caractérisé par des variations latitudinales et saisonniéres
correspondant 3 une abondance plus &levée dans les régions ol sa production
est la plus faible. La figure 1.13 d'aprés Dobson (1963) représente la quantité.
intégrée d'ozone en fonction du mois de 1'année et pour diverses latitudes de B
1'hémisphére Nord. Les valeurs sont exprimées en unités Dobson qui .correspondent
i la hauteur (exprimée en 10—3 cm) que posséderait la couche d'ozone si
tout le gaz était ramené dans les conditions standard de température et
de pression. On constate d'abord qu'en toute saison 1'ozone est d'autant

plus abondant que l'on se rapproche des régions polaires. Cet accroissement

avec la latitude est d'ailleurs le plus prononcé 3 la fin de 1l'hiver et
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Fig. 1.13.- Variation, en fonction du mois de l'année, de la quantité
intégrée d'ozone pour diverses latitudes géographiques.
Valeurs moyennes déduites de l'observation. D'aprés Dobson
(1963).
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au printemps lorsque les variations saisonniéres rendent 1'ozone le plus
abondant. Cette variation avec la saison ne devient d'ailleurs trés marquée
qu'aux latitudes supérieures i 30°. A 80° par exemple, la variation relative
de la quantité d'ozone atteint 50 pour cent en six mois. Cela implique

qu'en une année, des quantité@s appréciables d'ozone doivent &tre introduites

dans 1'atmosphére polaire puis extraites de ces régions.

La distribution de 1'ozone dans le plan méridien basée. sur les
données de London (1967) (figure 1.14) fait également apparaitre une structure
diversifiée avec la latitude. On constate d'abord que si la concentration ,

12 -3
m

maximale observée en moyenne ne dépasse guére 3 x 10" ¢ dans les régions
12

3 dans les

équatoriales et tropicales, elle est supérieure 3 5 x 10~ cm
régions polaires, surtout en hiver et au printemps. On remarque ensuite

que l'altitude qui caractérise la valeur maximale de cette concentration

est située 3 26 km 3 1'équateur et décrolt progressivement pour atteindre

18 km prés des pGles. Enfin, il apparait que dans la stratosphére supérieure,
la teneur en ozone varie peu avec la latitude bien que sa valeur soit

légérement plus élevée dans les régions trés ensoleillées.

La dis;fibution spatiale et les variations temporelles de 1'ozomne
atmosphérique sont liées a la fois a& la photochimie stratosphérique et i la
dynamique de 1'atmosphére. En effet, puisque 1'ozone est essentiellement
formé au-dessus de 30 km d'altitude dans les régions tropicales et équatoriales,
la présence de ce gaz dans la troposphére d'une part et 3 haute latitude
d'autre part doit &tre attribuée3 l'existence d'un tramsport. Si on admet que
1'ozone peht se propager vers le bas par simple diffusion turbulente 3
petite échelle, on fait appel & la circulation générale (advection et
turbulence 3 grande échelle) pour expliquer les variations de sa distribution
dans le plan méridien. Les moﬁvements i macro-échelle peuvent, en effet,
soit favoriser soit contrecarrer le transport de 1'ozone vers la troposphére

et doivent €tre d'une certaine intensité pour injecter de 1'ozone strato-

sphérique dans les régions de haute latitude. Les modéles météorologiques



50 ™ T T 7T T T  pa— T T | T T T T

L OZONE OBSERVATION -
CONCENTRATION (cm-3)

ALT ITUDE (km)

0 1 1 1 ] 1 L1 1 i 1 1 1 1 1 1 1
U o

90" 80" 70° 60" 50" 40° 30" 200 10 O 10 20° 30 40 50° 60 70 80 9O
: LATITUDE I
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c'est essentiellement une extension de la cellule de Hadley dans la stratosphére
tropicale et subtropicale puis une dispersion de ces vents convectifs
vers les régions polaires qui sont responsables de la faible concentration
de 1'ozong dans la troposphére de basse latitude et qui assurent le transport
horizontal principalement i moins de 30° de latitude. Aux latitudes supérieures,
le transport vers les pdles serait assuré essentiellement pendant 1'hiver
par la turbulence 3 grande échelle. L'air porteur .de grandes quantités d'ozome
doit alors nécessairement pouvoir regagner la troposphére et y emmener
en quelques mois prés du tiers de 1l'ozone contenu dans la stratosphére.
Mais les mécanismes de transfert au-travers de la tropopausé sont encore
trés mal connus bien que cette question régisse impérativement le comportement
de la plupart des substances-traces dans toute la stratosphére inférieure.
observations de la radioactivité et de la concentration d'ozone, ont indiqué
que le '"vidangeage" de la stratosphére devait se faire par une cassure de la
tropopause. Un flux descendant quasi continu et d'intensité maximale au
cours du printemps serait responsable du remplacement annuel de prés de
70 pour cent de l'air stratosphérique. Piaget (1969; 1971), aprés une
analyse des sondages d'ozone et de température au-dessus de 1'Europe,
a tenté d'élaborer un schéma d'échanges entre la stratosphére inférieure
et la troposphére. Ce schéma est représenté a la figure 1.15. Selon Piaget
(1971), ces échanges qui doivent étre imaginés dans le cadre d'ume étmosphére
feuilletée, se produisent 3 la suite de mouvements advectifs par glissement
de couches les unes par rapport aux autres. L'ampleur et l'é&tendue-de
ces échanges seraient conditionnées par l'activité cycionique.et la position
des courants jets qui lui sont associés. De 1'air provenant de la partie
inférieure de la stratosphére polaire pénétre par les ruptures de la tropopause
dans la troposphére tropicale alors que de l'air provenant de la partie
supérieure de la troposphére tropicale surmonte l'air polaire et y acquiert:
progressivement un caractére stratosphérique. |
A cB8té de ces variations 3 moyen terme, il faut eﬁcore exﬁliqder
les fluctuations locales de 1'ozone atmosphérique, dont le temps
caractéristique est de l'ordre de 1 jour. En réalité, ainsi que l'indique

<
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Fig. 1.15.- Schéma d'échanges entre la stratosphére et la troposphére,

———————  représenté dans le plan méridien. Les trajectoires
isentropiques sont indiquées en -traits gras, la fraction
massique de l'ozone (exprimé en pg/g) est notée en traits
pointillés fins ; les zones hachurées représentent les
tropopauses conventionnelles ; le courant jet est
également indiqué. D'aprés Piaget (1971).
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la figure 1.16 établie a partir des données publiées dans "Ozone Data for
the World" (Dept. of Tramsport - Canada), ces variations sont caractérisées
par une amplitude aussi &levée que celle qui se rapporte aux variationms
saisonniéres. A Aarhus (Danemark) par exemple, la qugntité intégrée d'ozone
est passée de 293 3 362 unités Dobson du 5 au 7 décembre 1970 alors qu'en
moyenne, cette grandeur passe de 285 a 420 en six mois. On sait depuis de
nombreuses années (Dobson, 1930) que ces fluctuations rapides sont directement
liées aux conditions météorologiques et, en particulier, qu'i une valeﬁf
élevée de la quantité d'ozone, il faut ‘associer la présence d'une dépression
au niveau du sol et d'une faible altitude de la tropopause. La figure 1.17
établie par Dobson (1963) illustre ces diverses tendances Qui sont inversées
lorsque 1'abondance de 1'ozone est réduite. Dans une &tude des relations’
existant entre la distribution de 1'ozone et la situation atmosphérique,
Nicolet (1945) a indiqué que les fluctuations de la quantité intégrée

de 1'ozone tirent leur origine dans les mécanismes dynamiques situés entre
la tropopause et 25 km et sont liées 3 1'ampleur des effets advectifs

et tourbillonnaires associés 3@ la présence de cyclones ou d'anticyclones.

De méme, elles dépendent du passage des fronts mettant en contact

de 1'air tropical et de 1'air polaire. Cependant, des incertitudes
subsistent lorsqu'il s'agit d'expliquer en détail tous les mouvements

de 1'ozone i petite é&chelle.

Enfin, pour clSturer cette analyse, il convient d'indiquer
1l'existence de diverses variations de 1'ozone & iong terme. D'abord,
Ramanathan (1964), Angell et Korshover (1964; 1973) et .Shah (1967) ont
.montré 1l'existence d'une composante oscillatoire de .la quantité totale
d'ozone directement liée au comportement de la composahte zonale du vent
dans la stratosphére inférieure des tropiques. Ce vent change de vitesse
et de direction aveec une périodc généralement comprise entre 24 et 33
mois. En outre, le probléme d'une relation possible entre la quantité’
totale d'ozone atmosphérique et le cycle undécennal de 1'activité solaire
a été discuté 3 maintes reprises et a fait l'objet de vives controverses

(Willet, 1962; London et Haurwitz, 1963; Willet et Prohaska, 1965;
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Paetzold et_al., 1972, Angell et Korshover, 1973). S'il est peut-€tre
prématuré de tirer des goncluslons_def1n1t1ves du nombre ‘d'observations
insuffisant pour l'établissement d'une corrélation significative, 1'analyse
la plus récente de Angell et Korshover (1973) (fig. 1. 18) est, cependant,

en faveur de l'existence d'une telle relation.
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1.5. CONCLUSIONS

Au terme de ce chapitre de présentation, il convient de résumer
1'ensemble des mécanismes physxques et ch1m1ques qui peuvent déterminer
les conditions aeronomlques essent1e11es de la stratosphére, caractérisée
-par la présence d'une couche d'ozone dont la stabilité est liée 3 la fois
a des'procéssus chimiques et dynamiques. Entre 25 km d'altitude (voisinage
du maximum d'absorptiop) et la stratopause (50 km), la distribution de
1'ozone peut étre décrite dans le cadre des mécanismes chimiques et photo-
chimiques. Formé i partir de la photodissociation de 1'oxygéne moléculaire,
1'ozone tend vers un équilibrg photochimique sous l'effet de mécanismes
chimiques particuliérement actifs aux plus hautes altitudes. Par contre,
dans la stratosphére inférieure, la distribution de l'ozone est diréctement
liée 3 1'état dynamique de cette région. Les transports advectif et turbuleat

jouent le rdle principal, car l'effet des réactionms chimiques est limité.

La complexité de la dynamique atmosphérique dans la stratosphére
rend sa représentation physxque et mathématique d1ff1c11e. Dans la
troposphére, les mouvements sont intenses pour provoquer le melange parfait
des constituants en moins de 1 mois. Au contraire, dans la stratosphére,
le temps de resxdence dépasse 1'année, ce qui conduit i des conditions trés
différentes de transport et,ainsi,de melange. La tropopause qu1 constitue
la separatxou entre ces deux zones, est extrémement variable et n'est pas'-
encore sufflsamnenc connue pour bien comprendre toutes’ les 1nteractlons
-troposphere-stratosphere. Elle conduit a une dxscontxnulte trés nette dans
la distribution verticale de la vapeur d'eau, et se manifeste également dans
la distribution verticale de 1'ozone. Dans le cas de certains comstituants,
comme le méthane par exemple, la transition ne se manifeste pas dams_la
concentfatibn. Les échanges entre les deux régions atmosphériques semblent
liés en particulier i des intrusions d'air dans les régions &quatoriales

ou 3 des échanges dans les failles della tropopause aux latitudes moyennes.
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L'étude de 1'ozone stratosphérique requiert une connaissance du
flux solaire au sommet de 1'atmosphére, qui conduit & la photodissociation de
l'oxygéne, des sections efficaces d'absorption et des constantes cinétiques
de réaction. En outre, les paramétres atmosphériques tels que la distribution
de la température, les composantes du vent et les coefficients caractérisant
les transports atmosphériques doivent &tre connus. Ces diverses données de
base doivent servir i 1'élaboration d'un modéle mathématique de la strato-
sphére en vue de déterminer l'effet des oxydes d'azote sur l'ozone i la
fois dans des conditions naturelles ou sous l'effet d'une pollution

éventuelle.



CHAPITRE 2

LES OXYDES D'AZOTE DANS LA STRATOSPHERE
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2.1. INTRODUCTION

Les composés de 1'azote peuvent se présenter au sein de la strato-
0,, NO3, N204 et NZOS' De

plus, l'hémioxyde d'azote NZO’ formé par les bactéries au niveau du sol,

sphére sous des formes trés diverses comme NO, NO

est transporté dans la stratosphére ou, par suite de la présence d'une
certaine quantité de vapeur d'eau, il faut aussi envisager l'existence
d'acide nitreux HNO2 et d'acide nitrique'HNO3. Ces molécules ont pris une
importaqce considérable dans les études consacrées 3 la stratosphére, 3 la
suite des travaux de Crutzen (1970, 1971) et de Johnston (1971) qui ont mis
en évidence 1'importance d'un mécanisme catalytique destructeur d'ozone,
faisant intervenir NO et N02. '
Plusieurs modéles théoriques ont tenté de représenter le comportement
des oxydes d'azote dans le chemosphére et ont mis en évidence les mécanismes
aéronomiques qui jouent un rdle important. Nicolet (1965) a indiqué que,
dans la stratosphére, les réactions des oxydes d'azote sont dictées directement
par la présence de l'ozone et de l'oxygéne atomique mais, qu'en présence des
coﬁposés‘de 1'hydrogéne, il faut envisager l'existence dans 1'atmosphére
d'acides nitreux et nitrique. Le rdle prépondérant de HﬁO3 dans la stratosphére

-

inférieure est i présent bien &tabli (voir, par exemple, Brasseur et Nicolet,

Ce chapitre est consacré 3 l'examen du comportement des oxydes
d'azote dans la stratosphére en vue de mieux connaitrezleur action sur
1'ozone atmosphérique. Apré&s avoir indiqué au paragrapﬁe 2.2 les réactions
-aéronomiques qui sont retenues pour décrire le comportement des oxydes
d'azote dans la stratosphére, on présente de mani&re synthétique, au

paragraphe 2.3, les observations de NO, N02 et HNO, dont on dispose

3
actuellement. Enfin, on indique au paragraphe 2.4 comment se manifeste

1'action sur l'ozone des oxydes d'azote stratosphériques.
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2.2. REACTiONS.AERONOMIQUES DES- OXYDES D'AZOTE

Dans la stratosphéres il faut d'abord considérer la réaction qui,

sous 1'effet de 1'ozone, transforme le monoxyde d'azote en dioxyde d'azote

(ba) ; NO + 03 > NO2 + 02 . , (2.1)
En nous basant sur les travaux de Johnston et Crosby (1954), de Phi}¥igs
et Schiff (1962) et de Clough et Thrush (1967) nous adoptons la valeur de

la constante cinétique

1250
b& = (1+0,3) x10 12 exp - |- ———-—> : cm3 s 1.
T

La molécule de NO2 est alors transformée par la réaction avec 1l'oxygéne

atomique

(b,) 3 NO, +0 > NO+O, . (2.2)

Les travaux récents de Davis (1972) indiquent que la valeur de la

constante b3 est indépendante de la température dans le domaine 235 - 350 K
et qu'elle est voisine de 9,12 x 10712 w3 7L,

Dans une atmosphére ensoleillée, la molécule NO2 est photodissociée

(Jyo ) 5 NO, + hv (A < 405 nm) > NO + 03py. (2.3)
2 .

Si on utilise les sections efficaces mesurées par Bass et Laufer en 1973,
qui indiquent que la dissociation est intense pré&s de 400 nm et si on fait

usage de l'efficience quantique de Jones et Bayes (1972), le coefficient
de photodissociation au sommet de 1'atmosphére est trés voisin de 1072 s—1

comme 1'absorption atmosphérique dans la région de 400 nm est trés petite,

JN02 est encore de l'ordre de 8,5 x 10_3 s_l ils km; ce qui correspond 3 .

une constante de temps voisine de 2 minutes. NO, peut donc etre considéré
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comme étant immédiatement en équilibre photochimique avec NO durant la

journée et 1'équation cinétique -

+ n(NOZ) NO

dn(NOz) [
2

J + b3 n(0) ] = ba'n(03) n(NO)

de (2.4)

-

se réduit alors 3 1'expression suivante qui donne,pendant le jour, le

rapport des concentrations de NO2 a No
n(NO,) b, n(0,) . .
— . A2 ' (2.5)
n(NO) . JNO2 + b3 n(0)

Dans la stratosphére inférieure (z < 35 km) oi JNO >> b3 n(0) le rapport est

directement proportionnel & la concentration d'ozoie

n(NOZ) b

— 2 . A n(0,) (2.6)
n (NO) JNO

mais dans la stratosphére supérieure (z > 35 km) od JNO << b3 n(0), ce
rapport est indépendant de la concentration d'ozone (si ce n'est iégérement

. par l'intermédiaire de 1'épaisseur optique) et on a

n(NO,) b, k, n(M) n(0,)
_ 27 = 4 2 2 : : (2.7)
n(NO) b, J

373

Un exemple de la distribution diurne du rapport n(NO)/n(NOZ) dans la ~
stratosphére'est représenté 3 la figure 2.1, On constate que sa valeur
est voisine de 1'unité dans la majeure partie de la stratosphére mais
qu'elle s'accrolt rapidement au-dessus de 40 km pour atteindre de 1'ordre

de 50 a la stratopause.
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Le comportement des oxydes d'azote dans la stratosphére ne peut
étre complétement expliqué sans introduire les réactions ol intervient,

en particulier, l'acide nitrique HNO,. Ce dernier gaz est, en effet,

3
produit par la réaction

(b,,) 5 NO, + OH + M > HNO; + M. | (2.8)
Divers travaux expérimentaux récents (Simonaitis et Heicklen, 1972;
Morley et Smith, 1972; Anderson et Kaufman, 1972) ont fourni comme valeur

de la constante cinétique

3 1

b22 n(M) = 2 x 10 0 n(M) cm3 sf

qui, a@ pression élevée, tend vers

b%z = (5 +1) x 10712 cn? 71

On a adopté comme valeur générale

5 x 10722 aq)
b = - cm” s
22 5 5 x 1018 4 a

Le radical OH, responsable de la formation de HNO, permet &galement sa

3
destruction par

(b,,) ; HNO, + OH = H,0 + NO, (2.9)

avec une constante cinétique b,,7 13 ol
&

(Hussain et Norrish, 1963; Morley et Smith, 1972). Enfin, la molécule

d'acide nitrique peut &tre photodissociée par la radiation solaire

HNO3) ; ‘HNO + hv (A < 598 nm) OH + NO2 . (2.10)

La section efficace d'absorption de HNO3 _____

’

69.

de l'ordre de 1,5 x 10 cm s.-1 3 300 K
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(1972), Johnston et Graham (1972) et Biaumé (1973). Elle conduit i une

fréquence de dissociation JHNO qui, aux confins de 1'atmosphére, est

. . -4 -1 . . - . .. .
voisine de 10 s . Si on n'envisage que les réactions principales qui

interviennent, 1'équation cinétique de 1'acide nitrique s'écrit

dn(HNO )

3

+ ngump3) [JHNO + b, n(0H) ]-=.b22 n(M) n(NO,) n(OH) .

dt 3

(2.11)

Lorsqu'on adopte des conditions approximatives d'équilibre photochimique,

le rapport entre la concentration de HNO3~et‘de NO2 s'éerit

n(HNO,) b.. n(M) n(OH)
3 . 22 . (2.12)
n(NOz) JHNO3 + b27 n(OH)

La distribution de ce rapport dans la stratosphére est reproduite pour
des conditions moyennes i la figure 2.2. Elle indique que l'acide nitrique
est plus abondant que le dioxyde d'azote au-dessous de 25 km mais que le

rapport HN03/NO décroit rapidement au-dessus de ce niveau pour atteindre

=pP 2
10 vers 45 km.

“Enfin, on considére (Nicolet, 1965) que la destruction de l'azote

non apparié est due 3 la recombinaison

(bé) ; M+NO -+ N, +0 S (2.13)

avec une constante cinétique (Phillips et Schiff, 1962)

bo=2.2x 10 p 3 st

6

et que la formation de NO, 3 partir de l'atome d'azote, est due essentiellement

i la réaction

(b7) ;, N +0 + NO + O (2.14)

2
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. avec la dernlere mesure (Becker et al, 1969)

-12 3200
'.__b.’—55x10 exp <-—-—; cm S .

La’photodissocigtioﬁ de NOF
(JNO) ; NO + hv > N+0, . | (2.15)

1mportante dans la mesosphere, subs1ste encore dans la stratosphete
supérieure (Cieslik et Nicolet, 1973; Brasseur et Nlcolet 1973; Brasseur
et Cieslik, 1973) et on peut adopter, pour un Soleil au zénith, les valeurs

approximatives de la fréquence de dissociation, qui sont données ci-dessous

Altitude (km) 50 45 40 35 30

-1 -6 6 7 2x107 3x10°8

JNO (s 7) 2,5 x 10 1,5.x 10 7 x 10

Ainsi, 1a concentration de 1'atome d'azote dans la stratosphére est donnée

par l'expression (voir p.ex.iﬁrasseur et Nicolet, 1973)

n(NO) JNO +-P(N)
n(N) = —_— (2.16)
b6 n(NO) f b7.n(02)

ol P(N) représente toutes les possibilités supplémentaires de production

de l'atome N.

En reprenant l'ensemble des réactions propres @ NO et en tenant

compte de (2.5), l'équation cinétique du monoxyde d'azote s'dcrit

dn(NO)

+ 'n(NO) [JNO

+b n(N)] =0b_ n(0,) n(N) + P(NO)
it 6 7 2 :
dat .
: ' (2.17)

oii P(NO) représente les termes complementalres de source de NO qui seront

decrlts ulterxeurement.
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Le comportement aéronomique des autres composés azotés n'est pas
encore suffisamment connu pour estimer leur importance dans la stratosphére.

En particulier, une ‘analyse des réactions faisant intervenir NO, et N,

0
(Nicolet, 1975) ne permet pas encore de préciser quel rdle ces Zonstiiuints
pburraient jouer damns le bilan des'oxydes d'azote. Il seﬁble cependant
(Brasseur et Nicolet (1973), Gelinas (1974), Nicolet (1975)) que le trioxyde
et 1'hémipentoxyde d'azote soient formés principalement durant la nuit et
détruits essentiellement pendant la jourﬁée.JEn d'autres termes, leur
comportement ne peut &tre compris que dans le cadre des variations diurmes.
~ Un tel=probléme n'est pas-tfaité ici et on suppose Que l'enéemble des

composés azotés NOy est défini, dans la stratosphére, par

n(NOy) = n(NO) + n(NOz) + n(HNO3) . : (2.18)
= n(NOx) + n(HN03)

On montre (Brasseur et Nicolet, 1973) que 1'&quation cinétique globale pour
' NO_ s'&crit
y
dn(N0_)- 2 b, J,. a’(NO)
Yo, 6 "NO y
dt R[ bg a(N0)) + R by n(0))]

R b, 0(0,) - b, n(NO,)
- 72 6 y P(N) + P(NO) (2.19)
R b, n(0,) + be n(NO) _

ou
n(NO ) = " n(NO 5 -n(HNO,)
R= —I = 1% 2 . 3 (2.20)

n(NO) - n(NO) 0(NO)

Ce dernier rapport peut &€tre Calgulé i partir des relations (2.5) et (2.12).
D'autre part, pour la facilité de 1l'écriture, le terme comprenant le facteur

P(N) (éq. 2.19) sera noté PRC .



Dans les régions éclairées, la production stratosphérique de NO

la plus importante est la dissociation de 1'hémioxyde d'azote NZO par
1'oxygéne atomique dans son &tat électronique excité 1D (Nicolet, 1970;
Crutzen, 1971; McElroy and McConnell 1971, etc...)

; N0+ 0(*p)y »2v0 . (2.21)

(b

39) 2

Cette réaction est associée au mécanisme

(byg) 3 N0 + O('D) » N, + 0, . ., (2.22)

Comme. la constante cinétique globale b vaut 2 x 10..10 cm? s

38 ¥ P3g

rapport b38/b39 est voisin de l'unité, la production de NO vaut

3 -1

10 a(N,0) n(0 1y em™ s (2.23)

P(NO) = 2 x 10

ol la concentration de 1'atome O(lD) est établie selon les données du
chapitre 1 § 3. La distribution verticale de la molécule NZO dans la
stratosphére dépend surtout de la photodissociation

J N.O+ hv + N. + 0('D) C O (2.24)

)
N,0 2 ‘ 2

et quelque peu des réactions (b38) et (b39).
L'équation cinétique de 1'hémioxyde d'azote s'écrit donc

dn(N,0) . , 1
—_c a(N,0) Jy o * (byg *+ byg) n(0 D) =0 .
dt 2 '
(2.25)

La figure 2.3 (Nicolet et Peetermans, 1972) montre l'allure de
la production de l'azote non apparié & partir de la dissociation de la

molécule NZO. Ces courbes ont été &tablies pour deux valeurs de l'angle

74.-
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zénithal du Soleil et deux distributions verticales de 1'atome 0(1D) (voir

ch.. 1§ .3); la concentration de 1'hémioxyde d'azote a été déterminée par

un moddle unidimensionnel stationnaire en adoptant pour décrire l'intensité

du transport les coefficients K et K. (voir ch. 1 § 2). On remarquera
max min

que la production de NOy i partir de NZO est directement liée aux conditions

dynamiques de 1'atmosphére; elle atteint un maximum dans la stratosphére

. -

moyenne ou sa valeur est de l'ordre de 100 molécules c:m—3 s 1. La variabilité
des conditions de transport se fait davantage ressentir aux altitudes

élevées tandls que les incertitudes qui ont trait a la formatlon de O( D)

se manifestent prés de la tropopause. Nicolet et Vergison (1971) indiquent

une production stratosphérique globale'de (1,5 + 1) x 108 molécules de

NO cm-2 s_l, si la tropopause'est fixée 3 12 km.

Des atomes d'azote peuvent également &tre formés par ionisation
dissociative et dissociation de 1l'azote moléculaire sous l'effet du rayonnement
cosmique galacthue. Ces processus sont dus, en général, aux électrons
secondaires éjectés par des particules cosmiques lourdes. Une paire d'ions
formée par le rayonnement cosmique conduit a la production d'un atome
d'azote (Nicolet, 1975). La figure 2.4 montre la distribution spatiale
de P(N) en 1965 (d'aprés Nicolet, 1975) et la figure 2.5 représente
1'amplitude de la modulation de P(N) directement liée au cycle de 11 ans
de 1'activité solaire. La product1on stratospher1que des oxydes d' azote
par le rayonnement cosmique ne peut &tre négligée, principalement dans
les régions polaires ol 1'oxydation de NZO est peu intense. Nicolet (1975)
1nd1que que le rayonnement cosmique conduit 3 une production intégrée

de NO égale a (5 + 1) x 107 cm_2 s_1 dans les régions polaires et a

3 x 107 <:m.2 s_1 dans les régions tropicales.

solaires sporadiques qui éjectent de grandes qqantltes de protons, des atomes
d'azote pourraieni également &tre formés dans la mésosphére et dans la
stratosphéré avec une intensité particulidrement élevée. Les éruptions
solaires les plus marquées ont &té observées en novembre 1960, en

septembre 1966 et en aolit 1972 et devraient, selon ces auteurs, avoir

produit un effet sur la quantité totale d'ozone atmosphérique.
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. La f1gure 2.6 montre 1 allure approx1mat1ve des taux de product1on,
de destructlon et de transport de NOy entre 15 et 55 km, telle qu'elle est
obtenue dans un modele unldlmensxonnel (Brasseur et Nicolet, 1973).
appara1t ¢lairement qu'au-dessous de 30 km, le comportement des oxydes

d'azote est dicté par un &quilibre entre la production et le transport.
Mais,ces composés produits'continuellement dans la stratosphére doivent

étre éliminés par transport. C'est pourquoi, 1'acide nitrique diffuse au
travers de la tropopause et disparait dans la troposphére; La figure 2.7
(Brasseur et Nicolet, 1973) indique quels sont les divers types de transport
vertical associés 3 NO, NO2 et HNO3. On voit qg'il existe un mouvement
descendant au-dessus de 70 km et un léger flux ascendant au niveau de la
stratopause. Le transport de 1a stratosphére vers la troposphére est

catactérisé , dans un état statlonnalre, par un flux d'acide nitrique égal

ala productlon totale de 1'azote non apparié NOy.
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2.3. OBSERVATIONS STRATOSPHERIQUES DE NO, 'NO, ET HNO

2 3

Au moment ol Crutzen (1970) envisageait une action possible des
oxydes d'azote sur 1'ozone atmosphérique, ni la concentration de NO, ni
celle de NO2 n'avait &té mesurée dans la stratosphére. Seuls Ackerman et
d'absorption dues 3 N02 dans le spectre infrarouge du Soleil. Jusqu'au
début des années 70, on adoptait comme valeur de travail pour NOx = NO + NO2
“une fraction molaire voisine de 3 x 10—9, comme l;avait suggéré Nicolet

(1965).

La détection de NO dans la stratosphére remonte 3 1973. A cette

tropopause, procuraient les premiers spectres stratosphériques sur lesquels
des raies de la bande fondamentale infrarouge de NO étaient décelables.

Au cours de la m@me année, un profil vertical de la concentration du
Amonoxyde d'azote &tait obtenu au cours d'observations stratosphériques
effectuées par une équipe de 1'Institut d'Aéronomie Spatiale de

Belgique en collaboration avec 1'Office National d'Etudes et de Recherches
dans 1'infrarouge par un spectrométre i grille embarqué 3 bord de 1la

nacelle d'un ballon stratosphérique. Ces mémes observations &taient répétées

- -

faisaient usage de méthodes chimiluminescentes pour mesurer la concentration

de NO.

Les différentes distributions verticales observées sont représentées
d la figure 2.8. Si, dans les résultats, il existe des différences importantes

qui peuvent Ztre attribuées aux erreurs de mesure ainsi qu'a la variabilité
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temporelle ou spatiale des conditions atmosphériques, on peut cependant
tirer quelques conclusions générales. Entre 20 et 30 km, la fraction molaire
de NO s'accroit avec 1'altitude, ce qui semble ne plus atre le cas au-dessus
de 35 km. Ceci tend 3@ confirmer 1'importance de la production de NOx par
dissociation de N20 dans la stratosphére moyenne. D'autre part, au-dessous

-10 5 1079,

de 20 km la fraction molaire de NO n'est que de l'ordre de 10
soit 10 fois inférieure 3 la valeur atteinte vers 30 km. Les mesures de la
concentration de NO aujourd'hui disponibles sont caractérisées par une

forte variabilité dans le temps, comme en témoignent les observations faites

a8 19 km par Savage et_al (1974) entre les mois de novembre 1973 et juin 1974.
Les variations de la concentration qui peuvent en effet atteindre un facteur
sept pourraient &tre attribuées 3 la variabilité& des conditions atmosphériques
de la stratosphére inférieure plutdt qu'a des effets photochimiques (Ackerman,
1975). Les observations effectudes 3 un an d'iqtervalle (14 mai 1973 et

13 mai 1974) par i'équipe de 1'Institut d'Aéronomie Spatiale (Ackerman

de NO; le profil observé en 1974 est, en effet, caractérisé par des concentrations

deux fois supérieures 3 celles qui ont &été enregistrées en 1973.

confirment 1l'existence d'ume variation journalidre de la concentration de NO,

comme 1'avait prévue la théorie photochimique.

Dans le cas du dioxyde d'azoté, Ackerman et Muller (1972),
en analysant les spectres d'absorption relevés dans 1'atmosphére par

Goldman et_al (1970), ont obtenu un premier profil vertical entre 12 et 28 km.

des spectres relevés a été trop difficile pour fournir mieux qu'une limite
supérieure de la concentration. Enfin, des observations par photométrie

dans le visible et le proche ultraviolet ont &té effectudes depuis le sol
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résultats concernant NOZ.

L'observation indique, comme pour NO, un accroissement d'un
facteur 10 de la fraction molaire de NO2 entre 15 et 30 km puis une
décroissance de la fraction molaire avec i'altitude, dans la stratosphére
supérieure. A nouveau, il apparait que le comportement de NO2 est directement
1ié aux conditions atmosphériques de la stratosphére inférieure et plus

particuliérement 3 1l'intensité des échanges au travers de la tropopause.

(1974) permettent d'établir la valeur mesurée de la fraction n(NO)/n(NOz)

qui constitue un paramétre important dans l'étude des oxydes d'azote dans

-

1'atmosphére (voir ch. 2 § 2). Ce rapport, représenté i la figure 2.10,
est voisin de 1l'unité entre 20 et 30 km et s'accroit d'un facteur 2 entre

30 et 40 km.

La variabilité avec l'heure de la journée de la concentration de

NO2 a &té mesurée récemment par Noxon (1975) qui indique que 1'abondance

du dioxyde d'azote dans la stratosphére est deux 3 trois fois plus élevée

durant la nuit que durant le jour. Mais, la teneur en NO2 s'accroit de

maniére significative durant la partie ensoleillée de la journée. Selon

Noxon, cette augmentation de la concentration de NO, pourrait &tre liée

2

3 la lente photodécomposition de N qui se reforme rapidement aprés le

205
coucher du Soleil.

La premidre détection de l'acide nitrique dans 1'atmosphére a
\

été effectuée en 1969 sur des spectres d'absorption infrarouge du

-~

les spectres d'absorption relevés 3 bord d'avions i moyenne et 3 haute
latitude. Ces observations indiquent un accroissement de la quantité de

HNO, lorsqu'on se rapproche des régions polaires. Une telle variation

3
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montré que l'acide nitrique est plus abondant pendant 1'hiver que pendant

1'été. La figure 2.1l montre différentes distributions verticales observées.

Si les différents profils de NO, NO2 et HNO3 sont comparés, on
constate que l'acide nitriqué joue un rdle primordial dans la stratosphére
inférieure ol son abondance est supérieure 3 celle de NO et de NOZ' Mais,
dans la stratosphére supérieure, c'est la concentration de NO qui 1'emporte
sur celle des deux autres composés. Comme nous 1'a§ons dit plus haut,
les observations sont caractérisées par une grande variabilité au-dessous
de 25 km et elles né permettent pas encore de se fixer une condition limite
inférieure constante que l'on peut utiliser pour une investigation
mathématique. En fait, i1 apparait que le comportement des compqsés azotés
 dans la stratosphére inférieure est variable en raison des échanges au

travers de la tropopause qui différent avec la latitude et les saisoms.
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2.4, EFFETS DES OXYDES D'AZOTE SUR L'OZONE,

-~

L'analyse des réactidns aéronomiques propres ila stratosphére
a montré 3 plusieurs reprises l'interaction mutuelle entre les atomes
d'oxygéne, d'hydfogéne et d'azote. Si la chafne constituée des réactions
(2.1), (2.3) et (1.28), c'est~3i-dire

(b4) NO + 03 -+ NOZ + 02
) NO, + hv =~ NO + O
NO2 2

‘(gz) 0+ 02 +Mos 0 M,

J

-

ne conduit 3 aucune modification du nombre de molécules présentes, le

cycle représenté par les 2 réactions (2.1) et (2.2)

4) NO + O3 > NO2 + 02

(b)) No,+0 > NO + o,

(b

posséde un effet net qui peut &tre représenté par la relation formelle

Dans une atmosphére &clairée, l'action des oxydes d'azote sur 1l'ozone

stratosphérique s'exprime donc par la relation

[ dn(Ox)J .
—x = Jy, n(N0,) - [b, n(N0,) n(0) + b, n(NO) n(0,)]
7 no No, "2 3 M 4 3
Y | (2.26)

c'est-d-dire, si on tient compte de 1l'équation (2.5) qui donne le rapport

entre les concentrations de NO et NO, ,

dn(0_)
—= | =-2b, n(N0,) n(0) (2.27)
dt NOy - '
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L'équation cinétique de l'ozone dans une atmosphére d'oxygéne-hydrogéne-

azote s'écrit donc, au lieu de (1.61),

d“(og) e 2 e e E
—;:——— + 2 k3'n (03) + [a2 n(3) + (a5 + 36) n(OH) + (a7 + aeb) é(HOZ)
e - : .
+ 2 b3 n(NOZ)] n(03) = 2 J2 n(02) (2.28)

"ol l'indice supérieur ."e'", défini au chapitre 1 §3, indique que la constante

cinétique correspondante est multipliée par le rapport n(O)/n(Oj);

L'équation (2.28) ne représente pas toutes les conditions et
toutes les possibilités, car les effets secondaires dus, par exemple,
a NO3 et NZOS
polaire, par exemple). La relation générale (2.28), qui est adoptée dans

devraient €tre analysés .dans certaines circonstances (nuit

ce travail, si elle revét donc un caractére provisoire, est néanmoins

adaptée aux conditions les plus générales.

Pour préciser l'importance relative des divers termes de

destruction de l'ozone, la valeur de chacun d'eux est représentée en

-

fonction de l'altitude & la figure 2.12, pour des conditions moyennes
de 1l'ensoleillement et des valeurs classiques de la distribution verticale

des composés minoritaires (NO2 selon l'observation; fraction molaire de
Hy0 = 3 x 10"6, de CH, = 1,5 x 107, de B,

Il apparait clairement qu'entre 35 et 50 km d'altitude, ce sont les

=5 x 10-7, dans la stratosphére).

mécanismes entre l'ozone et l'oxygéne atomique qui sont prédominants. Par

~

contre, a la stratopause, l'effet di aux réactions entre les radicaux

hydrogénés OH et HO, et 1'oxygéne atomique est manifeste. D'autre part,

2
les oxydes d'azote jouent le premier rdle dans la stratosphére moyenne par

1l'intermédiaire de la réaction entre NO, et O. Enfin, un effet des composés

2

hydrogénés OH et HO_, apParait i nouveau i proximité de la tropopause par une-

2
action directe sur l'ozone.
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. L'introduction de l'effet des composés de 1'hydrogéne et de
1'azote sur l'ozone a pour conséquence de modifier le temps requis pour
que cette molécule atteigne des conditions d'équilibre chimique. Si, dans
une atﬁosphére d'oxygéne pur, on est conduit 3 des valeurs du temps de vie
T (relation 1.41) proches de 10 ans 3 20 km et de 100 ans i 15 km, il
n'en est plus ainsi lorsque l'effet de HOx et NOx est pris en compte.
. La figure 2.13 illustre, en effet, des différences apparaissant entre le
cas de 1'oxygéne pur (courbe 1) et celui des composés azotds et hydrogénés
(courbe 2). Dans le second cas, . la valeur de T ne dépasse pas 2 ans, dans
les conditions adoptées, et son maximum se situe 3 15 km d'altitude. La ligne
en pointillé indique, a titre de comparaison, le temps. caractéristique du
transport vertical lorsqu'on fait usage d'un profil déterminé du coefficient
d'échange (KSup , chapitre i, §2). Ainsi, on voit que les conditions de la
distribution verticale de 1l'ozone dépendent essentiellement des phénoménes
chimiques au-dessus de 20 km et des mécanismes de transport au-dessous de
cette altitude. Il convient donc de considérer au voisinage de la tropopause
la va;iibilité des conditions atmosphériques liées 3 la latitude, i la
saison et 3 la situation météorologique, afin de pouvoir tirer des conclusions

définitives 4 1'échelle planétaire.
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2.5. CONCLUSIONS

I1 apparait, aprés.un examen des féactiqns aéronomiques les plus
importantes, que les oxydes d'azote jouent un rSle important dans la valeur
de la concentration de l'ozone stratosphérique,par un effet catalytique
de destruction. L'analyse des diverses possibilités indique bien que le taux
avec 0.

de perte de O, dépend de la distribution verticale de la réaction de NO

3 2

Aujourd'hui, 1'analyse des mécanismes aéronomiques propres aux

composés de l'azote montre que l'hémioxyde d'azote N, O, formé dans le sol

2
par action bactérienne, est progressivement détruit dans la stratosphére
par l'action de l'ultraviolet solaire, aprés avoir diffusé au travers de

la troposphére. L'action de 1l'atome d'oxygéne 0(1D) sur N, O engendre, en

partie, des molécules de'NO qui sont soumises 3 diverses iéactions pouvant
les transformer en d'autreslcomposés azotés. D'autre part, la dissociation
ou l'ionisation dissociative de 1la molécule N2’ sous 1'effet du rayonnement
cosmique, libére des atomes d'azote qui sont convertis en oxydes d'azote.
Toute production de NOy est compensée par un transport d'acide nitrique vers
la troposphére ol celui-ci disparaft. I1 faut égalément envisager un flux

ascendant au niveau de la stratopause et ainsi considérer que la présence

des oxydes d'azote dans la stratosphére dépend essentiellement d'une

La distribution spatio-temporelle des composés de l'azote sous leurs
différentes formes n'est encore connue que de maniére fragmentaire car les
observations ne sonﬁ pas encore trés nombreuses. On peut cependant, griace
aux données obtenues jusqu'ad présent, tirer plusieurs conclusions. D'abord,
il apparalt que la teneur en NOy (= NO + NO2 + HNO3) est de 1'ordre de 10—8
dans la stratosphére et qu'elle est légérement croissante avec 1l'altitude.
Ensuite, on constate que la fraction relative de NO, NO2 et HNO3 diffé;e
fortement selon le niveau; dans la stratosphére inférieure, 1'acide nitrique
est le plus abondant des trois gaz tandis qu'3d plus haute altitude, ce sont

les oxydes d'azote NOx (= NO + NOZ) qui dominent. Enfin, les premiéres
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observations réalisées a diverses latitudes et & des époques différentes
indiquent bien que les concentrations mesurées sont loin d'dtre identiqueé
et constantes. Dans'les.apﬁliqations numériques de ce travail, nous
envisagefohs cependant des vaieurs moyennes afin de simuler des conditions

simples.

Quelles que soient les interactioms qui existent entre 1'ozone

et les composés azotés, une estimation quantitative n'est cependant

possible qu'en tenant compte de la dynamique atmosphérique. Un tel probléme :
est abordéﬁbar un modéle mathématique ou les principaux phénoménes de la

stratosphére que nous venons de discuter sont simulés.-



CHAPITRE 3

UN MODELE DE LA STRATOSPHERE NATURELLE
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3.1. INTRODUCTION

Pour &tablir un mod&le complet de 1'atmosphére, il est nécessaire
‘de résoudre simultanément les équations de la dynamique atmosphérique
qui expriment la conservation du nombre de particules, de la quantité
de mouvement et de 1'énergie. En se fixant des conditions aux limites
adéquates et en appliquant également 1'dquation d'état de§>gaz, on doit
encore déterminer la distribution de la vitesse de l'air, de sa pression;
de sa densité massique et de sa température. Enfin, on doit calculer les
concentrations des gaz minoritaires que l'on &tudie. Cette approche du
probléme thé€orique est trés complexe et méme les modéles les plus &laborés
et les techniques de résolution les plus performantes n'ont pas encore
apporté de solution satisfaisante. En général, les modéles météorologiques
conduisent 3 une simulation sommaire de la circulation générale et ne
tiennent pas compte des mécanismes chimiques. Par contre, les modéles
aéronomiques résolvent les &quations de continuité des divers_composés
minoritaires de 1'atmosphére en adoptant une distribution de la température
fournie par 1'observation et en simulant la dynamique atmosphérique par des

paramétres simples provenant des &tudes météorologiques.

L'équation de continuité qui exprime la conservation du nombre de

particules de type i s'écrit

ani >
— + 9(n.,v,) =P, - L, (3.1)
e i1 i 1

ot ;i est la vitesse des particules de type i et oi Pi et Li représentent
respectivement les taux de production et de destruction de ces particules

par réactions chimiques avec d'autres espéces. Cette équation exprime donc

un couplage entre la concentration et la vitesse. Ainsi qu'il a été indiqué
au chapitre premier, ces grandeurs peuvent, en milieu turbulent, etre
séparées en une composante moyenng_et une composante aléatoire qui représente

les fluctuations. Le flux ¢ = n. v, est donc, dans 1'homosphére, composé
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d'une contrlbutlon dont ‘la vxtesse v-est 1dent1que pour toutes les particules

et d'une contribution dont la vitesse effectlve est dlfferente selon 1'espéce

et peut s exprlmer en fonctlon des coefficients d'echange K 3 (voir ch. 1).
’

. S1 toutes les equatlons de cont1nu1te qu1 se rapportent aux

d1vers composés 1.sont. sommees, on peut facilement montrer que, dams

~l'homosphere ou la mascc molalrc est invariante, on vbtieul 1'équation

globale- de contlnulte

n N ' o
-> ) .
— + 9. (nv) =0, " ‘ (3.2)

Cette expression ne contient plus de terme de source puisque la matiére ne
peut ni &tre créée ni étre détruite; d'autre part, la contribution du flux
par diffusion turbulente s'annule puisque, par définition, les conditions

de mélange sont satisfaites.

Il convient finalement d'insister sur les limitations propres
aux modéles numériques de l'atmosphére. Ceux-ci schématisent souvent la
réalité et ne peuvent rendre compte des phénoménes sporadiques qui sont
trés nombreux dans les conditions réelles. Les résultats doivent donc €tre
considérés comme des ordres de grandeur qui indiquent davantage une allure
qualitative qu'une valeur quantitative. D'autre part, ils ne peuvent &tre
interprétés qu'en fonction d'hypothéses de départ qu'il faut préciser et

dont il est nécessaire d'estimer l'incidence. ' .

De nombreux modéles ont &té élaborés au cours de ces derniéres
années (par exemple les travaux de Brasseur ethicolet Chang,
et Bertin, Graystone Hésstvedt, Rao-Vupputqu, dehopf et al, Cunnold

comportement aéronom1que des cdmposés mineurs de la stratosphére. Les

techniques numériques de résolution diffé&rent dans la plupart des cas et,
‘c'est pourquoi, au parggraphe‘B.Z, on procéde 3 dh examen des principales
mé;ﬁBdes ﬁathéﬁatiques. On présente ensuite, au paragraphe 3.3, le schéma

qui est adopté dans ce travail en précisant la méthode numérique de résolution
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utilisée. Enfin, les résultats auxquels conduit le modéle bidimensionnel
sont‘présentésau paragraphe .3.4 avec une discussion du comportement des
composés minoritaires de la stratosphére et en particulier de 1'effet

des oxydeS'd'azote sur l'ozone stratosphérique. C'est ainsi que les
modifications qu'apporte la dynamique atmosphérique 3 l'action directe des

réactions chimiques et photochimiques seront soulignées.
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3.2. LES METHODES MATHEMATIQUES

La détermination de 1la distribution spatio-temporelle des composés
mineurs de 1'atmosphére conduit 3 la résolution de systémes d'équations
aux dérivées partielles de type parabolique. Comme les constantes de temps
associées aux diverses &quations qu'il convient de traiter sont directement .
liées aux vitesses de réactions différant fortement selon le processus
aéronomique, le systéme 3 résoudre est dans la plupart des cas mal conditionné,
("stiff"). En d'autres termes, méme si on recherche 1l'évolution de la
concentration des gaz 3 grande constante de temps, le choix du pas d'intégration
At sera, en général; dicté par la constante de temps associée aux composés
les plus réactifs. Dans les proBlémes de la stratosphére, on peut &tre
conduit 3 s'imposer une valeur de At qui n'est pas supérieure 3 1 ps.
Ceci indique que, dans des conditions normales d'utilisation d'un ordinateur,
il n'est pas possible, sans aménagement de la méthode numérique, de calculer
1'évolution d'une série de constituants minoritaires pendant plusieurs
diverses approches particulidres du probléme. Il est supposé que le schéma
de discrétisation spatio-temporel de chacune d'entre elles est lui-méme stable.
Cependant la présence de non-linéarités dues aux termes chimiques et photochimiques

' peut entralner des instabilités.

Lorsqu'on souhaite obtenir une distribution moyenne des gaz
minoritaires de 1'atmosphére, on se limite souvent & la recherche d'une
solutioé stationnaire de 1'équation de continuité. On applique alors la
méthode des différences finies qui substitue aux équations différentielles
un systéme algébrique, en général non linéaire. Celui-ci est alors résolu,
par exemiple, par une méthode itérative. Cependant, le mauvais conditionnement
du systéme peut engendrer des oscillations et rendre difficile la convergence
vers la solution. On est alors amené 3 grouper différentes espéces en
sommant leurs équations de continuité respectives. On forme ainsi, 3 partir
de gaz trés réactifs, des systémes chimiquement isolés ou quasi isolés.

En effet, dans la plupart des cas, les réactions rapides traduisent des

couplages entre constituants d'une méme famille.
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Cette méthode est utilisée pour déterminer le comportement global
de Ox, HOx et NOy. Dans le cas des composés de 1l'oxygéne traités dans ui
modéle d'oxygéne pur, les constantes de temps de certaines réactions
propres d l'ozone et 4 l'oxygéne atomique sont rapides. Par contre, le
temps associé 3 l'équation globale de 0x =0 + Q3 atteint plusieurs années
dans la stratosphére inférieure. La distribution de Ox est obtenue par
la méthode des différences finies et celle des composés individuels 0
et O3 est alors déterminée en adoptant pour le composé le plus réactif,
c'est-3-dire l'oxygéne atomique, des conditions d'équilibre photochimique.
 Cette méthode a &té utilisée dans ce travail pour la détermination des
composés de 1'azote (chapitre 2) mais a également fait l'objet d'une analyse

par différents auteursl(Brasseur et Nicolet, 1973; Rao-Vupputuri, 1974;

Crutzen, 1974, etc...).

Lorsqu'on recherche une solution évolutive des équations de
continuité et de transport, on peut d'abord envisager une méthode totalement
explicite. Dans ce cas, les termes de transport sont discrétisés et sont
évalués, comme les termes de chimie, au temps du précédent pas de calcul
t - At. La concentration au temps t des divers composés est alors calculée
par une expression du type | | '

w, =w,_. ., +At F(wt , t = At) , (3.3)

t t - At - At

si w constitue un vecteur dont les composantes représentent la concentration

des gaz considérés en chaque point du domaine spectral et ol F(w , £ - At)

- At
regroupe les termes de production, de destruction et de transporz. Lé calcul
de la concentration au temps t s'avére donc trés commode par cette méthode
explicite qui a &té utilisée par exemple par Jessen (1973) pour le calcul
de la distribution de 1'ozone stratosphérique dans un modéle bidimensionnel.
Cependant, cette méthode pose de sérieux problémeé de stabilité. Lorsque ‘la

fonction F(w, t) est linéaire,

F(w, t) = A(t) w + B(t) , (3.4)
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* le schéma explicite n'est stable que si le pas At est inférieur i la plus
‘:petite valeur de - 2/Re(ki) ol Ai < O sont les valeurs propres de la
‘.QAtrice A. Dans les systémes mal conditionnés, les valeurs propres sont trés
dispersées et la stabilité est donc déterminée par la plus grande.d'entre
elles. On est donc amené 3 utiliser dans la plupart des cas des pas

- d'intégration trésypetits, ce qui explique pourquoi beaucoup d'auteurs ont

abandonné cette méthode.
Le schéma totalement implicite conduit 3 une expression du type

= + ) ) .
Ve S Wl At F(wc, t) (3.5)
dont la solution n'est plus immédiate. On est en général conduit 3 utiliser
un processus itératif de résolution sauf si F(wt , t) est linéaire. Dans ce
cas, il faut inverser un systéme algébrique qui, en vertu de (3.4) et (3.5),
s'écrit
- v = + .
[1 - A At] £ T Ve - YOEE : (3.6)

ce qui pose parfois des difficultés. Dans le cas linéaire, on peut montrer
que le schéma implicite est inconditionnellement stable si la-partie réelle
des valeurs propres Ai de la matrice A est toujours négativé. Lorsque-le
systéme est non linédaire, les instabilités apbaraissent d'autant plus
rapidement que les termes non lingaires sont.importants. Mais, les méthodes

implicites restent plus stables que les schémas explicites.

En vue d'accroitre la précision du résultat, on est parfois amené

3 envisager un schéma semi-implicite. On &crit alors

w,_ = t - At)

€ S Ve - et At [(} - 9) E(wt

- At ?

+ 8 F(wt » 8] | ‘ A (3.7)
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ou § est un facteur compris entre O (technique purement explicite) et 1
(technique purement implicite). Le ch01x de 6 résulte en général d'un

compromls entre les nécessités de précision et de stabilité.

Les problémes aéronomiques sont en général traités par une
approche implicite ou semi-implicite. Shimazaki et Ogawa (1974), Whitten et
Turco (1973) ct Stewart (1973) ot &lLabli des mod2les de 1'atmosphere
par cette technique. Ils discrétisent les termes de transport selon la
méthode de Crank-Nicholson (1947). Cependant, la manidre de coupler les
différents constituants différe quelque peﬁ selon les auteurs. Shimazaki et
Ogawa (1974) forment, comme on 1'a décrit précédemment,des familles de
composés isolés ou quasi isolés et adoptent des conditions d'équilibre
photochimique pour les gaz trés réactifs. Ils résolvent alors l'équation qui
se rapporte i une premiére famille en adoptant, pour les autres constituants,
la concentration calculée au pas précédent. En faisant usage de la solution
obtenue, ils traitent une deuxiéme famille et ainsi de suite. Dans cette
approche, la solution obtenue dépend de l'ordre de succession du traitement
de chacune des équations; on est alors amené 3 réaliser des itérations a
chaque pas de temps, de maniére i obtenir des concentrations qui satisfont
toutes les &quations de contlnulté au méme instant. La méthode de Shimazaki

s'avére donc relativement longue.

Stewart, au contraire, ne groupe pas les différents composés en
famille de gaz quasi inertes. Mais les termes non linéaires qui pourraient
engendrer des instabilités sont traités, 3 chaque pas de temps, par un

processus itératif.

Pour accélérer le proc&dé de calcul, whitten et Turco résolvent
3 la fois les équations de chacun des constituants envisagés et les équations
qu1 se rapportent aux diverses familles de ces composés, telles qu'elles

ont été définies précédemment. La somme des solutlons obtenues pour les
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composés individuels d'une famille est comparée 3 la solution obtenue
directement pour la famille tout entiére. Les concentrations individuelles,
qui ne vérifient pas exactement la solution du systéme, sont alors normalisées
de maniére 3 assurer la conservation du nombre d'atomes. Cette technique
fournit des résultats &quivalents, selon les auteurs, 3 ceux que 1l'on

obtient en effectuant 3 chaque pas de temps au moins 10 itérations. La

méthode serait donc plus rapide et aussi précise que les deux précédentes.

Lorsque F est_décomposable en une somme d'éléments, on peut considérer
certains d'entre eux comme explicites et d'autres comme implicites. Ce
procédé a &té utilisé par Widhoﬁf et Taylor (1974) qui ont considéré les
termes advectifs comme explicites et qui ont écrit les termes de chimie
et de diffusion sous une forme semi-implicite. A cette fin, les auteurs
de ce modéle ont utilisé la méthode de discrétisation explicite de Dufort
et Frankel (1953) qui considére 2 pas de temps consécutifs. On est finalement
ramené 3 inverser en chaque point du domaine spatial une matrice dont ‘
le rang est &gal au nombre de constituants traités. En particulier, lorsqu'on
.considére le cas d'un seul gaz, le probléme se présente sous une forme
purement explicite. La stabilité d'un tel schéma ne dépend pas des constantes
de temps propres aux différentes équations (Widhopf et Victoria, 1973).

La technique convient donc pour les systémes mal conditionnés ("stiff').
La méthode, plus complexe dans sa conception que les précédentes, conduit

3 des calculs relativement simples.

Parmi les méthodes impiicites, il faut citer les techniques 3
Plusieurs pas de temps consécutifs. Chang et_al (1973) ont traité le probléme de la
de la stratosphére par l'une d'elles dont 1'avantage essentiel est sa généralité
mais dont l'inconvénient majeur est la grande capacité en mémoires d'ordinateurs
qui est requise. La méthode mise au point par Chang consiste a discrétiser
par une technique implicite les termes de transport et A transformer alors
chaque équation aux dérivées partielles en un nombre d'équations différentielles

ordinaires &€gal au nombre de points inclus dans le domaine spatial de
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résolution. Le systéme est alors résolu par la méthode de Gear (1971) spécialement
congue pour les problémes i constantestdé témps dispérsées'("stiff systems"),
Dans ce cas, la solution'wt est déterminde par une relation qui fait intervenir

la solution obtenue d plusieurs pas précédents et qui généralise l'expression

(305)’
' q
v, = Zg ui wt - At + Bo At F(wt , t) (3.8)
i=1

ol a, et 80 sont des constantes- connues -et ol q représente l'ordre de la
méthode qui est, en général, choisie entre 1 et 5. Le'preﬁier pas est
normalement effectué par une méthode explicite; ensuite on applique la
relation (3.8) qui est inversée par une méthode appropriée. La méthode

- de Gear est stable pour un pas At de l'ordre de grandeur de la plus grande
constante de temps associée aux équations (Chang et_al, 1973); ceci comstitue

son avantage majeur.

Les schémas de résolution sont &galement caractérisés par leur
précision. Celle-ci dépend, en premier lieu, du type de discrétisation spatio-
temporelle que l'on a adopté. Dans les méthodes totalement explicites ou
implicites, l'erreur commise est du ler ordre en At (le pas sur le temps)
et du 28me ordre en Ax (le pas sur l'espace). Il en est de méme du schéma
de Dufort-Frankel dont la précision‘dépehd également au ler ordre du rapport
At/Ax. Enfin, la méthode de Crank Nicholson (6 .= 1/2) conduit -3 une erreur au
‘2éme ordre 3 la fois sur le temps et l'espace; elle est donc plus précise
que les précédentes. D'autres schémas de discrétisation conduisent 3 des
erreurs en At ou Ax i des ordres plus élevés mais, en raison de leur

complexité, ils ne sont pas utilisés dans les problémes d'aéronomie.

‘Les critéres de -précision sont souvent ‘en contradiction avec ceux
qui assurent la stabilité des équations. A titre d'exemple, la technique
semi-implicite est d'autant plus stable mais d'autant moins précise que le

paramétre 6 est grand. On est donc amené dans les modéles aéronomiques 3
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rechercher un optimum qui assure 3 la fois une bonne stabilité et une
bonne précision, tout en maintenant le temps de calcul dans des limites

acceptables.

Les différents groupes de méthodes, qui viennent d'@tre décrits
s'appliquent, de la méme fagon aux problémes i une ou deux dimensions
spatiales. Dans les schémas explicites, par exemple, la solution est calculée
successivement en chaque point du domaine quelle que soit sa forme; c'est
donc uniquement le mode de balayage de ce domaine qui varie d'un cas i
1'autre. Dans les schémas 3 caractére implicite, on doit considérer un
- systéme algébrique qu'il convient d'inverser. La matrice de ce systéme
que l'on construit aprés linéarisation éventuelle est conditionnée de
maniére différente selon que le domaine-spatial soit uni ou bidimensionnel.

-

Dans les modéles 3 une dimension, on est généralement amené 3.traiter

des équations algébriques liant la concentration n 3 1'altitude z (indice j)

avec celle des altitudes z + Az (indice j + 1) et z - Az (indice j - 1)

a. n. + 8. n. + y. n. = g, j =, 141J 3.9
ce qui indique que la matrice du systéme se présente sous une forme tri-
diagonale. La solution nj est alors obtenue par le procédé d'élimination de

Thomas (1949) dans lequel on définit les coefficients suivants

e = ‘ . (3.10)
17 8] | o
S | | ‘ |

d T — . (3-11)

f17E A . |

. T}

R tl - pour j =1aJ-2 (3.12)

] i+l Ti% e o
§ - a )
&y 41 = - J L e je1ad-1 (3.13)
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Par substitution, on trouve alors la solution n

0. = d SR | | L (3.18)

-~

nj»= d. - ¢.n. . ' : 'pour j=J-1a1l (3.15)

Nous avons adopté cette technique de résolution notamment pour la détermination
des profils verticaux des composés minoritaires que nous avons envisagés au

chapitre 2..

Dans 1les modéles implicites & 2 diménsions, on est souvent conduit
i traiter des équations liant la concentration en un point (i, j) du domaine
3 celle des 8 autres points adjagants. La dimension du systéme 3 résoudre est
aloré trop grande pour qu'il soit fait usage d'une méthode d'inversion directe.
On utilise alors des techniqﬁes itératives, telles que la méthode de sur-
relaxation ou encore une mé&thode des directions alternées (Brasseur et

Bertin, 1974 et 1975).

Cet examen sommaire de diverses méthodes couramment utilisées
dans la constructién de modéles stratosphériques indique que les techniques
de résolution peuvent présenter des caractéres trés différents; mais elles
sont choisies, la plupart du temps, en fonction du caractére de mauvais
condi tionnement ("stiffness") des équations 3-traiter. Dans ce travail,
nous avons choisi une méthode qui, d'une part, groupe les composés atmosphériques
en familles quasi inertes et qui, d'autre part, traite ces différents
ensembles par une méthode implicite des directions alternées. Un tel schéma
conduit 3 des solutions stables avec un pas de calcul At suffisamment élevé

pour que la durée d'exécution en machine reste dans des limites acceptables.
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3.3. UN MODELE BIDIMENSIONNEL DE LA STRATOSPHERE

Le comportement des composés minoritaires de la stratosphére
est iié i leurs taux de production, de destruction et de transport qui varient
en fonction de la position géographique; ceci est dii aux conditions
d'ensoleillement qui dépendent de la latitude et de la saison. Il existé
ainsi des différences dans les taux de dissociation de molécules -atmosphériques.
‘De plus, la vatiation des canditions physiques avec la iatitude engendre une
circulation générale de 1'air dans le plan méridien. C'est pourquoi, la
distribution des gaz doit &tre &tablie en liant les processus chimiques
ou photochimiques aux mécanismes de transport. En particulier, le comportement
de certains gaz dans la stratosphére inférieure est directement 1ié aux
échanges au travers de la tropopause essentiellement variable avec la

latitude et la saison.

. L'ozone constitue 3 cet égard le cas le plus typique. Produit surtout
dans la stratosphére équatoriale et dans 1'hémisphére d'été au-dessus de 25 km’
ce gaz est transporté vers les ﬁautes latitudes et.vers-les basses altitudes N
stratosphériques. De tels phéhoménes indiquent la nécessité d'examiner le
comportement de tous les composés minoritaires dans- un modéle stratosphérique

i deux dimensions (altitude - latitudé).

Dans ce but, nous utilisons les propriétés aéronomiques qui ont
été discutdes aux deux premiers chapitres en couplant, par l'intermédiaire
des équations de continuité,les mécanismes propres ila chimie et au transport
atmosphérique. Comme nous 1'avons .annoncé en 3: 2, nous avons groupé les
composés qui constltuent une famille quasi 1solee, c'est-a-dire essentlellement
soumise aux seules conditions dynamiques de 1' atmosphere. On forme ainsi
3 groupes de ga;,,Ox =0 +.03, N 0 et NOy = NO + NO, + HNO qui satisfont

2 3
aux équations de continuité

sn(0 ) )
T X 4TG0 + 2k at(0y)
ot

+ [a, n(H) + (a§ + a) n(OH) + (a‘; + ag) n(HO, ) +2b3 n(N0,) 1 n(0,)

= g J2 n(02) : | : ;ﬁ (3.16)
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Bn(NZO)

+T 4 0,0+ [J o+ (bag +byg) 00D a(N,0) =0

ot 2 i

(3.17)
3n(NO ) 2b, J nz(Noy)

R A 3 ; (NOy) + 6 NO
ot R [b6 n(NOy) + R b7 n(Ozn

. .
L= 2 b39 n(0°D) n(NZO) + PRC (3.18)
ol tous les symboles ont &té définis précédemment. Dans le cas de (3.16),

on peut se référer i l'équation (2.28). Pour N20 (équation 3.17), les’

données sont fournies par (2.25). Quant a NOy (éq. 3.18), les relationms (2.18)

et (2.19) fournissent des indications complétes.

Pour les composés hydrogénés H, OH, et HO2 qui sont extrémement
réactifs, on considéré des conditions d'équilibre photochimique (Nicolet,
1970) alors que la distribution de la vapeur d'eau est adoptée en mélange
dans la stratosphére avec une valeur de 3 x 10—6 pour la fraction molaire.

Le rapport des concentrations de O et 0, est déterminé par 1'équation (1.38)

3

et les distributions de NO, NO2 et HNO, sont déduites des équations (2.5)

3
et(2.12). Enfin, la concentration atmosphérique totale ainsi que celle
de 1'oxygéne et de 1'azote moléculaires qui sont en mélange parfait, constituent

des données du probléme.

Les équations propres aux différentes familles chimiques peuvent
Stre traitées indépendamment les unes des autres puisque leur couplage est
faible. Nous utilisons donc une méthode de "remplacement successif" qui consiste
3 déterminer la solution d'une équation en adoptant pour celle des autres
équations la valeur la plus récemment calculée. Cette technique est valable
pour autant que les solutions successives évoluent lentement d'un pas 3
l'autre, ce qui est le cas dans le probléme que nous avons traité. Sinon,
on est contraint de réaliser au cours d'un pas de temps un certain nombre

d'itérations qui allongent le calcul. Cette technique nécessite aussi’
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un choix judicieux de 1l'ordre de résolution des différentes équations.
Enfin, elle allége la méthode mathématique utilisée puisque cette dernidre

ne doit pas envisager le couplage de plusieurs équationms.

Dans les applications a liatmosphére, 1'équation de continuité des
gaz peut etre exprimée en coordonnées sphériquesV(r, 8, A\), ol r est
la distance-du point considéré par rappért au centre de 15 planéte, 8 est la .-
. colatitude mesurée 3 partir du pSle Nord et A est la longitude mesurée &
partir du premier méridien. Dans ces coordonnées qui sont représentées avec
leur sens de variation 2 la figure 3.1 et qui sont définies dans un triédre

trirectangle (X, Y, Z) fixé au centre de la planéte par les relations

X =r sin 8 cos A . (3.21a)
y = r sin ¢ sin A (3.21b)

Z =T cosS @ " ‘ (3.21c)

la divergence du flux ¢ s'écrit

1 3¢ 1 3¢ ¢
> >
V. ¢ = =+ - —+‘l.cotge
r sin 9 3 r 236 r
%, 29
+ =2+ £ | (3.22)
or r

si ¢x est la comﬁoéante selon un paralléle, ¢y selon unvméridien'et ¢z selon
la verticale. Les signes des composantes du flux sont choisis positifs si Oy
est dirigé d'Est en Ouest, ¢ du pdle Nord vers le pdle Sud et ¢ du centre
_de la Terre vers 1' exterleur. On introduit alors les variables x, y et z qui
représentent les longueurs mesurées respectivement le long des paralléles,

' des méridiens et de la verticale et qui sont définies par les nouvelles

relations de transformation:

x =r A sin @ _ ’ (3.23a)
y=re ' (3.23b)
z=r-a . ’ ‘ (3.23¢)
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Fig. 3.1.- Définition du systéme de coordonnées adepté.
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ol a est le rayon planétaire. Dans 1'étude de la stratosphére terrestre
dont. 1'épaisseur est mince vis-a-vis du rayon moyen de la Terre (z << a =

6371 km), on peut-adoptér lesfapproximations suivantes

rn~n a
l'v‘-]; < _3_
r a or

dx ~ a sin g di.
dy nad o

dz = dr

et 1'équation de continuité s'écrit si, au lieu de la colatitude 9, on

introduit la latitude o = /2 - 9,

an 3¢ 3¢ ¢ ¢
__+_x.+'_Z+._ytg_cR+-——z=P-L. (3.24)

at 9x oy a ‘ 9z

Les termes de production P et de destruction L qui traduisent 1'effet des
mécanismes chimiques différent selon la substance que l'on considére. Cependant,
dans la plupart des cas, le terme P est généralement indépendant de n

tandis que le terme L est linéaire en n ou en.tout cas peut facilement

étre linéarisé. On écrit donc, pour la discussion de la méthode numérique ,

L = Bn.

L'équation (3.24), bien que simplifiée, conserve néanmoins son
caractére général. Lorsqu'on souhaite traiter le probléme des composés
minoritaires dans le plan méridien, on est amené i considérer pour les
coefficients qui intefziennent, des valeurs moyennées sur la longitude.

Ainsi, toute grandeur R(r, 8, A) est remplacée par sa moyenne zonale
- 2n
R(r, 8) = — R(r, 8, A) dx . : (3.25)

2 o
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Il en résulte que les opérateurs dérivées 3/3Xx ou 5/9x appliqués 3 de telles

grandeurs conduisent 3 des valeurs nulles et on est amenéd 3 résoudre un

probléme 3 2 dimensions.

Si, 3 présent, on introduit ‘dans 1l'équation de continuité bi-
dimensionnelle les valeurs des flux advectifs (1.14) et turbulents (1.18)

et si, pour plus dc clarté dans les notations, on pose

v = v n(M)
w* = w n(M)

*

Kij = Kij n(M)
6* = B n(M) ’

on montre aisément que l'équation 3 laquelle satisfait la fraction molaire

f = n/n(M) s'écrit

of . Of . 3°f . Of
nM — - K. —5 - 2K - %, 73
ot Y ay? VE ayoz E 2z’
PRV tg o « 3K of
+ | v - — + - K -2 —
3y Ca Vo e 3y
t h ' K* 7] f
(22 e T ] X
Y a - vz 3z - dz
— .
3 tg o * ow % .
+ — : ' v + — + B f =P (3.26)
dy a . oz - '

* . , : 4
Les coefficients Ki 0 et plus particuliérement ‘leurs variations spatiales,
, A

modifient 1'effet des vents dont on peut définir une vitesse effective

. L%
3 tg o 9K
v** = V* - li <— + > . K* + _.E
3y Yy

a aZ
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*
3 tg o 3K
* % B *
\Y = w - {: _— > K + zz J

3y a yz . 9z

Si, enfin, on tient compte de 1'équation de continuité globale (3.2) qui

s'écrit dans le cas stationnaire,

%*
9 tg @ . ow
-+ vV + — = 0,
3y

a 3z

1'équation finale devient

of , 9% LY LY
n(M) — - KYY — "2 Ky . B Kzz —2
3t ay 3y oz 3z
wx O xx OF *
+ v — +w — 4+ f.=P,. o (3.27)
ay 9z

Le modéle, qui vient d'€tre décrit, conduit, en Vértu des hypothéses
" de départ, i une solution présentant une symétrie autour de 1'axe des plles
de la terre. L'équatioﬁ (3.27) ne doit donc €tre résolue que dans une demi-
couronne atmosphérique; le domaine de résolution adopté s'é@tend, d'une part,
des latitudes de 90°N i 90°S et, d'autre part, du sol 2 la stratopause. Cette
symétrie de la solution par rapport i l'axe N-S.a pour conséquence l'absence
de flux horizontal au~dessus des 2 poles et fixe donc des conditions sur les
frontidres lat&rales du domaine:. Les conditions aux limites inférieures et
supérieures (tableau 3.1) sont dictées par les propriétés aéronomiques

de chacun des constituants. Au niveau du sol, on adopte une valeur de

la concentration donnée par 1'observation et, au niveau de la stratopause,

on fait usage pour NOy et N,O des valeurs déterminées par un modé&le uni- -

2
dimensionnel qui traite & la fois la stratosphére et la mésosphére (Brasseur

et Nicolet, 1973; Nicolet et Peetermans, 1972), Pour l'ozone, les conditions

-

d'équilibre photochimique s'appliquent 3 la stratopause.
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"TABLEAU 3.1.- Conditions aux limites inférieures et supérieures adoptées .

" CONDITIONS A

CONST ITUANT O km 4 50 km
o 11 -3 ' .. .
03 , 5 x 107" cm- : Equilibre photochimique
- (concentration)
. © =7 -10

NZO 2,5 x IQ 1 x10 (x)
" (fraction molaire) (fraction molaire)

No C3x107° ‘ 1% 107 (w0
- (fraction molaire) .(fraction molaire)

(x) Valeurs provenant des calculs unidimensionnels (voir Nicolet et

Peetermans, 1972 et Brasseur et Nicolet, 1973).
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Afin de résoudre, par une méthode numérique appropriée, 1'é8quation
(3.27), on 1dve d'abord 1'indétermination aux pSles introduite par le
facteur tg 9. A cette fin, _o.n multiplie les deux membres de éette'équation
par le facteur cos ¢. On obtient alors une équation dont les coefficients

variables restent bornés dans tout le domaine de résolution :

af azf azf 32f
w o T PTeTS 28 — *ty—
at oy dyodz dz
of of - ’
+ 8§ — +E +€f:l (3.28)
oy 9z
ol w = - n(M) cos g
o = K* cos
yo
g = Kyz cos ¢
Yy = K:z cos @
* * *
K z oK | - : K ’
6= —L& + D o-y cos ¢ + 4L sin ¢
9z Yy a
K* K* K*
_[3 zz 3 yz *:l yz .
€ = + -w cos ¢ + —~— sin. g
3z ay a
*
E=-8 cos ¢
p=-—P cos ' U]

Aux pdles (9 = 90°), 1'équation (3.28) est réduite &

. O, af
K, — + K- — =0, (3.29)
7y dy y oz '

ce qui indique que le flux méridional y est nul puisque la vitesse

"horizontale" v doit &tre nulle 3 90°, pour des raisons de symétrie.
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L'équation aux dérivées partielles (3L28) de type parabolique est
résolue par une méthode numérique des directions alternfes. On réalise donc
un quadrillage du plan (y, z) comme il l'est indiqué & la figure 3.2. On
désigne respeétivement par Ay et Az la distance selon le méridien et selon
la verticale qui éépare 2 points voisins de la grille.'L'intervalle spatial
Ay est choisi &gal a 558 km, ce qui correspond 3 une variation de 5° de
latitude; le pas Az selun la verticale vaut 1 km. De telles distances
permettent une représentation adéquate des phénoménes & 1'échelle planétaire.
On désigne par i l'indice se rapportant 3 la variable y: (i = 1 correspond
3 85°N, i =22 80°N, ....., i =1=35385°) et par j 1'indice se-
rapportant 3 la variable z (j = 1 correspond 3 z = 1 km, j =23 2 km, ..i.,

j=J =49 38 49 km). Enfin, on désigne par k 1'indice se rapportant a la

variable temporelle t dont le pas de calcul est noté At.

En chaque point Pij du régeau (fig. 3.2), on associe & l'équation
du probléme une équation aux différences finies correspondante. On résoud alors
cette derniére en recherchant une quantité'fgjhaussi proche que possible de la
solution f(t) au peint Pij . Dans la méthode des directions alternées, la
résolution en chaque point de la grille est effectuée par un balayage
alternativement selon la direction y et la direction z. Le pas de temps At
est franchi en deux étapes. L'équation est d'abord intégrée (avec un pas de
temps At/2) en rendant implicite les opérateurs dérivées 3/3z et 92/2);;'2 et le
terme £f et en rendant explicite les autres opérateurs. En d'autres
termes, on détermine la solution pour une colonne d'indice i en adoptant
pour les valeurs associées aux colonnes i-1l et i + 1 les solutions déterminées
au pas précédent. Lorsque tout le domaine a &té balayé colonne par colonne,
1'intégration est poursuivie (avec un pas de temps At/2) en rendant implicites
les opérateurs 3/3y et 32/8y2 et le terme {f et en laissant explicites les

autres opérateurs. Le balayage est réalisé cette fois ligne par ligne.

"Si on considére d'abord le premier stade de 1'intégration, 1'équation
aux différences finies est écrite sous la forme (on omet les indices qui

accompagnent les coefficients de 1'équation a, 8 ...)
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Fig. 3.2.- Quadrillage du domaine bidimensionnel de'résolution, en vue

- du trraitement numérique des équations de continuité et de

transport associées aux constituants minoritaires de la
stratosphére,
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e [ f§+}/2 _ f% . J _
au/2 1.3 13
XTI §%¢
- [a — + 2B +
Sy §ysz

La seconde partie de 1'intégration

‘w

el derz]
At/2 1,] 1,]

52¢ s2¢

Sz Syéz

Dans ces expressions, les opérateu

P - I:Y _i + €E— + F f]
8z 8§z
- &f k
8y
s'obtient en résolvant
§2¢ sf k+l
- l:a "——2- +§ — +¢ f ]
8y Sy
Sf k+1/2
€ — J (3.31)
§z

rs aux différences finies s'écrivent

R T I i T W

Sy 2Ay '

s2¢ fivn, g " Biq,5 728

6y2 Ay2

R T T S T I

8z 24z

s2¢ £. ... + f. -2 f, .

. i,j+1 1,j-1 i,]

6z2 Azz

5% Fien,ge1 * fi-1,5-1 7 fien,5-1 7 ficnlgn
Syéz 4 Ayhz a
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Si on introduit les notations

S % S T
Ay2 ‘At
Z"Y. N 2 We
- __;%Ll Y ]
az” At
i, fiLj
Ay2 2Ay
“i,j i
Ay2 2Ay
i, , Si,j
Az 2hz
e 05 R O
A22 20z
B. .
1’J
4AayAz

les équations (3.30) et (3.31) s'écrivent respectivement

et

(€,

i,]

*k

+ A, ,
1,]
*

+ A, .
1,]

f

k+1/2 Y

i,j

+ B, .
1":!

i,j

fktllz

ENLO

fk+1

141,

(k412 k
i-’j i"j-l isj

Lk+1 k+1/2
. . £, . = T, .
1,) i-1,j 1.9.]

(3.33)
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oli les termes indépendants q et r reprennent les parties explicites des

équations

.
U, TP T {.Ai,j'fi,j "Rty T g B

+F., . [f

i Uian,ger * fio15-1 = fio1541  fis 1]} (3.34)

et
{.A** ¢
Ti,i T Pij i, Fi,5 7 Py fige TR Ty
+F, . Dy =g . —f . Tha.

Fl,J [f1+1,3+1 * fl-l,J—l f1—1,_]+1 f1+1,3-1y}(3 35)
On résoud alors pour chaque colonne i le systéme tridiagonal (3.32), puis
pour chaque ligne j le systéme (3.33) selon l'algorithme de Thomas décrit
en 3.2 et en tenant compte des conditions limites que l'on a adoptdes. A

1'issue de ce double balayage, on obtient la distribution f au temps
="(k+1) at. '

Lorsqu'on souhaite obtenir la solution stationnaire (3/3t = 0) de
1'équation (3. 27), on rend totalement implicite le terme en fl 3 ; on est

?
alors amené 3 définir le coefficient

* *%
A. . = A, . +4A, .
i,j i,] i,j
qui éliminé le terme 2y/At. On résoud alors successivement les systémes
tridiagonaux d'équations, colonne par colonne puis ligne par ligne
en maintenant toutes les conditions phys1ques du probléme 1nvar1ab1es dans
1e temps. On réalise alors plusieurs itérations qui condulsent d une solution

stationnaire. -

Deux modéles bidimensionnels seront utilisés pour analyser le

comportement des composés minoritaires de la stratosphére. Le premier d'entre
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eux, dénommé modéle A, est destiné i &tudier 1'aspect évolutif des phénoménes
au cours de 1'année sans toutefois aborder le probléme des variations
journal@éres. Le second, appelé modéle B, envisage,dans une approche
stationnaire, des conditions physiques moyennes caractérisant d'une part la
saison d'hiver et d'autre part la saison d'été. Si le modéle A schématise

les phénoménes de maniére plus réaliste que le modéle B, le temps de calcul
associé au modéle évolutif est tel qu'il n'est pas possible avec nos moyens
d'en faire usage pour effectuer des &tudes paramétriques. C'est pourquoi,

le modéle A est utilisé pour décrire 1'évolution saisonniére des phé&noménes
alors que le modéle B permet d'analyser l'influence respective de divers

paramétres physiques ou chimiques de la stratosphére.

Des caractéres propres distinguent chacun des modéles. Dans le
cas évolutif (modéle A), les échanges atmosphériques sont paramétrisés

a la fois par 1'advection et la diffusion.turbulente. Les vents adaptés

dans ce modéle, 3 une distribution de l'ozone en bon accord avec 1'observation,
de nouvelles valeurs de Kij sont établies et ajustées de maniére i reproduire
une distribution observée de l'ozone stratosphérique. Pour traiter le

probléme de manidre simplé; on a isolé ies variations de Kij avec l'altitude

et la latitude par une séparation des variables qui conduit 3 1'expression

Kij (¢, 2) = Kij (¢, 20) x Yij (z) , (3.36)
ol ¢ représente la latitude et z l'altitude. Les variations spatiales de
ces paramétres sont alors représentes par des trongons linéaires qui
correspondent i une distribution proche de celles qui ont &té analysées
au chapitre I. Les extrémités de ces trongons sont alors progressivement
ajustées(en amplitude ou en position) jusqu'au moment ol la distribution

de 1l'ozone est jugée satisfaisante. La détermination de ces profils
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(figure 3.3) est réalisée au moment des solstices d'été et d'hiver et
leur variation temporelle entre ces deux instants est supposée suivre une
loi sinusoidale. Il en est de méme pour les composantes du vent et pour la

température qui est adoptée (fig. 1.2).

I1 convient d'indiquer la prudence avec laquelle il faut procéder
i une tellc démarche. Le transport est représenté par e¢ing parametres dont
.aucun n'est connu avec toute la précision requise. Les ajustements effectués
ne conduisent pas 3 une détermination unique de ces cing paramétréé. D'une
part, la valeur a édopter pour Kij'dépend directement de 1'amplitude des
vents qui sont retenus. D'autre part, une modification d'un coefficient Kij
peut conduire 3 un résultat similaire @ celui qui est produit par 1'ajustement
d'un autre coefficient d'échaﬂge. Enfin, 1'intensité du transport requis pour

expliquer la distribution de 1l'ozone dépend des conditions photochimiques

(ou d'ensoleillement) qui Sont adoptéés dans le modéle.-

Comme la distribution des familles ggégi inertes ne présente
pas de cycle journalier engendré par les mécanismes chimiques, on est
amené 3 négliger la variation du flux solaire 3 une échelle de tempé
inférieur i la journée. En d'autres termes; l'intégration humérique des
équations du modéle est réalisée avec un pas de temps plus grand que celui
qu'il faudrait utiliser pour décrire les variations journaliéres des
différents paramétres qui interviennent dams le calcul. On est donc conduit
a définir des valeurs des fréquences de photodissociation moyennées sur
24 heures. On suppose alors que la solﬁtion obtenue, aprés résolution des
équations, représente une valeur moyenne (sur 24 heures) des ébncentrations
recherchées. Cette hypothése simplifie considérablement les calculs, mais
elle présente, dans certains cas, un caractére approximatif. Des erreurs peuvent,
‘en effet, s'introduire lorsqu'apparaissent dans les termes de source P-L un
produit de deux concentrations qui varient fortement au cours de la journée.
De telles sources d'imprééisions n'apparaissent pas dans les équations
[}

‘des familles de NO_ et NZO mais elles se manifestent pour "1'oxygéne impair'

Ox' En effet, la valeur moyenne des produits du type 2 b3 n(0) n(NOz)




125.-

différe de la valeur donnée par le produ1t des moyennes 2 b3';z5$ n(NO ).
Cependant, KurzeJa (1975) ainsi que Wuebbles et Chang (1975), ont montré

en traitant un probléme unidimensionnel, que.l'erreur sur 1l'ozone total

était inférieure 3 10 pour cent. De mém;, en génédral, la valeur de la
concerntration des espéces individuelles NO, NOZAet HNO3_n'est pas trés

différente de celle qui serait obtenue en moyennant sur 24 heures la concentration
évoluant journaliérement. Il u'eu est cependant pas de méme pour NO3 et

NZOS (Kprzej;, 1975), mais leur effet n'est pas inclus dans le probléme

traité ici.

Ces remarques mettent en lumiére les limites qui caractérisent
la précision des résultats. Si on se réfire aux études unidimensionnelles
de Whitten et Turco (1974) ou de Kurzeja (1975), 1l'erreur maximale sur
les concentrations calculdes de NO, NO2 et HNO3 peut étre estimée
a un facteur 2. Une amélioration de la précision ne peut intervenir qu'en
introduisant les variations journaliéres. Ceci conduit 3 adoﬁter des pas
d'intégration au moins inférieursd l'heure. Mais, méme les ordinateurs
les plus rapides permettent difficilement, dans des limites de temps raisonnables,

de traiter un tel probléme bidimensionnel 3 1'échelle de plusieurs années.

Le coefficient de photodissociation moyenné sur 24 heures

1 ~ 24h :
J = — f J(t) dt ’ . ' (3.37)
24h 0.

-~

est estimé par une méthode numérique qui consiste 3 discrétiser

1'intégrale en. deux points. Dans ce cas, on a simplement

) H . ‘ H 3H .
J=— [ J(AH = — ) + J(AH = — )J (3.38)
' 2n 4 ; 4

ol AH représente 1'angle horaire. H représente la valeur de AH au lever

ou au coucher du Soleil et est donné par
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cos H=-tg ¢ tg § ’ ' (3.39).

si ¢ est la latitude et § la déclinaison du Soleil qui varie de - 23° au
solstice d'hiver 3 + 23° au solstice d'été. Dans le modéle A, les fréquences
de photodissociation J sont recalculées 3 des intervalles réguliers de

15 jours.

4 Dans le cas stationnaire (modéle B), on détermine, pour des
conditions saisonnidres moyennes, la distribution des composés miporitaires
de i'atmosphére, dans un hémisphére d'été et d'hiver respectivement. Dans
cette seconde représentation oi le formalisme par advection n'est pas inclus,
les coefficients Kij ne doivent pas étre comsidérés comme des grandeurs
physiques traduisant uniquement l'effet de la turbulence mais plutdot comme
des paramétres d'échange qui fournissent une valeur du flux de particules
du méme ordre de grandeur que celui que l'on observe dans 1'atmosphére. On

010 cm2 s—1 et Kzz = 104 cm2 s._1 dans

adopte les valeurs constantes Kyy =1
tout l'espace et pour les deux saisons. En ce qui concerne Kyz’ i-nouveau, on
procéde 3 un ajustement qui conduit au profil de la figure 3.4 au-dessous

de 25 km. Aux altitudes supérieures, ces valeurs sont -multipliées par le
facteur exp [ - 0,184 (z - 25)] ol z est 1'altitude exprimée en km. On verra
qu'un tel ajustement conduit & des valeurs acceptables des distributions
recherchées lorsqu'on considére des conditions moyennes de l'ensoleillement

et qu'on n'envisage pas de variation temporelle.

Afin de tenir compte de la solubilisation de NOy dans la’troposphére,
en particulier de l'acide nitrique, nous avons introduit dans 1'approche
évolutive (modéle A) un terme de deétruction,,LNoA = BP’n(NOy), qui
s'ajoute a 1'équation des composés azotés (3.I8)." Il est difficile de
' déterminer la distribution spatiale et temporelle du coefficient effectif
_de perte Bp- Aussi, nous utilisons comme valeur de travail 3 toutes les
- latitudes et en toutes saisons, la dis;ribution verticale représentée i la
figure 3.5. Nous supposons que la valeur maximale de BP située 3 5 km est’
de 1,5 x 10-6 s_l (ce qui correspond d une durée de vie de prés de 8 jours).

' Une telle hypoth&se est proche des valeurs retenues par Crutzen (1975).
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Enfin, les principaux paramétres atmosphériques qui sont adoptés

dans le mod&le (cas A et B) sont résumés au tableau 3.2.
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TABLEAU 3.2.- Paramétres atmosphériques adoptés dans les modéles A et B.

Flux solaire : voir tableau 1.2.
Température : voir figure 1.2.
Concentration totale : n(M) : voir Tableau 1.1
n(02) = 0,2 n(M)
n(Nz) = 0,8 n(M)
Formation des radicaux OH et:HOz (relatign 1.55)
n(H,0) + n(CH,) + n(H)) =5 x 107 n(w
Concentration du monoxyde de carbone : n(CO) = 5 x 10_8 n(M)
Concentration de 1l'hydrogéne atomique : supposée négligeable dané le
probléme de l'ozone stratosphérique
Sections efficaces d'absorption : voir tableau 1.2 pour Oz‘ét 03 et
figure 1.7 pour les autres constituants-
Efficiences quantiques € = 1 pour tous les constituants sauf pour O(ID)

(voir texte ch. 1 § 3) et pour NO, (voir texte ch. 2 § 2)

. o2
Dynamique atmosphérique : voir texte ch. 1 §2 et ch. 3 §3.
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3.4. LA DISTRIBUTION BIDIMENSIONNELLE DES,COMPOSES‘MINORITAIRES DE LA

STRATOSI'IIERE

s

L& variation spatio-temporelle de 1l'ozone total obtenue aprés un
ajustement des coefficients d'échange (modéle A) est représentée 3 la figure 3.6.
Cette carte indique. que 1'approche évolutive conduit i une reprécentation du
comportement latitudinal et saisopnier de 1'ozone qui est proche de
1'observation. La concentration intégfée s'accroit, en effet, avec la latitude
et cette augmentation est la plus marquée au débﬁt du printemps. Le minimum
de l'ozone polaire est atteint 3 1'automne. Les coefficients d'échange adoptés .
dans-ce cas permettent donc de représenter l'apport en six moi's d'une

large quantité d'ozonme au pdle et sa disparition pendant une durée &quivalente.

Les cartes des figures 3.7a et b présentent la répartition calculée
de la concentration d{ozone en mars et en décembre. On remarque, plus
particuliérement, les domaines caractérisés_. par une !a:iatibn saisonniére. s'il
apparait que, dans les régions éleQées,'la teneur .en ozone varie ﬁeu d'une
carte & L’autre, on constate que, dans la strétosphére‘inférieure, la
distribution d'ozone subit des variations importantes. En ﬁarg, pér exemple,
3 20 km d'altitude, la concentfatiog dépasse 5 x 1012 cm-3 au-dela de .
'30 degrés de- latitude dans lfhémisphére nord alors que cette valeur n'est
nulle part atteinte dans '1'hémisphére sud. En décembre, la carte d'ozone est
nettement pldq symétrique. La vériation saisonniére observée 3 la figure 3.6

doit 8tre attribude au comportement de 1'ozone au-dessous de 25 km et est

directement lie a la dynamique de 1'atmosphére.

I1 convient &galement de nmoter le décalage qui apparait entre le
maximum caractérisant le transport et celui qui est propre i la concentration
de 1'ozone. Dans la représentation du modéle A, 1'amplitude de 1'advection
et des coefficients d'échange est la plus élevée au solstice d'hiver alors
que le maximum d'ozone est atteint en mars. La "durée de réponse"” correspondante

_est donc de 1'ordre de 2 3 3 mois.
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L'examen des cartes d'ozone (fig. 3.7) montre également que la
distribution dc ce gaz est directewent 1iée & la circulation générale.
D'une part, le minimum de la concentration d'ozone obtenu dans la troposphére
tropicale et équatoriale doit tre expliqué par l'existence de la cellule
de Hadley qui contrecarre le flux descendant d'ozone engendré par la
diffusion turbulente. D'autre part, entre 30 et 40 degrés de latitude,
1'advection engendre un flux descendant trés intense au travers de la
tropopause et accroit la quantité d'ozone troposphérique dans cette région

de 1'atmosphére.

Enfin, le calcul reproduit trés fidélement 1'altitude caractérisant
le maximum de concentration de l'ozone. Ce niveau varie fortement avec la

latitude; il passe de 25 km environ 3 1l'équateur 3 17 km aux pdles.

Lorsque, dans le calcul, on a atteint des conditions stationnaires,
la distribution de l'ozone est dictée par un &quilibre entre les taux de
production P, de destruction L et de transport T = div ¢ ; l'équation de

continuité peut en effet s'écrire
P-L-T=20, (3.40)

Pour analyser la contribution relative de chacun de ces termes, on

représente d'abord (fig. 3.8) la distribution spatiale du taux de production P
obtenu dans des conditions saisonniéres moyennes (modéle B). On constate que

P est maximal dans les régions &quatoriales entre 40 et 50 km d'altitude et
qu'il décroit trés rapidement avec l'altitude et la latitude. A 20 km
d'altitude, par exemple, la production moyenne d'ozone est 100 fois inférieure
i sa valeur déterminée 3 40 km. Mais, puisque la distribution de P est
directement liée aux conditions d'ensoleillemént, sa valeur journaliére
moyenne varie avec la saison. A titre d'exemple, le taux de production moyen
(sur 24 heures) & 30 km d'altitude et pour plusieurs latitudes (modéle A) est

représenté a la figure 3.9. Celle-ci montre clairement que, si la production
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moyenne d'ozone ne varie pas de plus d'un facteur 2 i 1'équateur, elle subit

i haute latitude des différences considérables au cours de 1'annéc.

La figure 3.10 représente la distribution du taux de destruction L
et montre qu'il existe dans les régions ensoleillées de la stratosphére
supérieure une similitude entre les valeurs de P et de L. L'équation de

continuité est donc réduite 3 1'expressiom
P=1L ’ (3.41)

qui indique que les conditions d'équilibre photochimique sont de régle.

A plus basse altitude, le taux de destruction chimique devient beaucoup

plus €levé que le taux de production et, dans des conditions stationnaires,

il ne peut donc étre équilibré que par le taux de transport T = div ¢

dont la distribution est représentée a la figure 3.11. A ce niveau, 1'équation

de continuité s'écrit
L=-T (3.42)

Pour déterminer, de mani&re plus précise les régions atmosphériques dominées
respectivement par le transport et par la chimie, il convient de comparer

les valeurs de P, de L et de T. Le facteur X = P-L/P+L constitue un bon
indicateur 3 cet effet. Dans les régions d'équilibre photochimique, sa

valeur est proche de zéro tandis que dans les zones ol le transport équilibre
la perte elle vaut environ - 1; si la production est purement &quilibrée

par le transport, alors X = + 1. A titre d'exemple, la distribution verticale
du facteur X 3 différentes latitudes dans 1'hémisphére d'hiver (modéle B)

est représentée 3 la figure 3.12. 11 apparait qu'au-dessus de 30 km, 1'équilibre
photochimique est de régle.méﬁe si, comme on 1le voit 3 la figure 3.11,

la divergence du flux atteint des valeurs maximales. A 10 km, on-a toujours
un équilibre entre la destruction chimique et le transport mais 1l'effet de

ce dernier se fait ressentir jusqu'i des altitudes d'autant plus hautes que

la latitude est &levée. Entre les deux zones caractéristiques, il existe
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toujours une région de transition au sein de laquelle les trois termes

P, L et T jouent chacun un rdle important. Cette zone est caractérisée par
un domaine d'altitude qui s'accroit également avec la latitude. Enfin il
convient de noter que la production domine légérement dans certaines
régions de la stratosphére et que le niveau caractéristique de ces zones
différe fortement avec la latitude. Il est évident que la distribution du

facteur X subit également des variations avec la saison.

Afin de mieux comprendre l'action de la dynamique atmosphérique
sur 1'ozone dans la stratosphére inférieure, nous pouvons considérer, i
1'aide du modéle stationnaire B, divers cas particuliers. Si on envisage
d'abord les conditions d'équilibre photochimique, on obtient la distribution
représentée 3 la figure 3.13. A haute altitude, la concentration calculée
est conforme 3 1'observation, sauf dans la région polaire d'hiver. Au-dessous
de 20 km, la concentration décroit beaucoup plus rapidement que ne 1'indiquent
les mesures quotidiennes; 3 15 km, par exemple, elle est 10 fois inférieure '
d la valeur observée. La distribution latitudinale, au-dessous de 30 km, doit
également @tre rejetée. Les conditions d'équilibre photochimique conduisent,
en effet, 3 un maximum de la concentration d'ozone dans les régions &quatoriales

alors qu'en réalité, celui-ci est situé prés des pdles géographiques.
p geog q

Lorsqu'on simule le transport par l'introduction du seul coefficient
Kzz’ adapté uniquement aux échanges verticaux, la teneur en ozone, 3 basse
altitude est accrue mais la distribution latitudinale n'est gudre modifiée
(fig. 3.14) par rapport a l'équilibre photochimique. Dans ce cas, on traite,
en fait, le probléme bidimensionnel comme -une juxtaposition de modéles
unidimensionnels et la concentration d'ozone reste donc toujours plus
élevée dans les régions équatoriales ou la production de O3 est la plus
forte. On peut d'ailleurs remarquer que l'altitude caractéristique du

maximum d'ozone s'accrolt avec la latitude comme dans le ‘cas des conditions

d'équilibre phptochiquue.
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Lorsqu'en plus des &échanges verticaux, on introduit un transport
horizontal simulé par le seul coefficient Kyy’ on obtient une distribution
d'ozone qui est représentée i la figure 3.15. L'effet d'un flux horizontal
directement 1ié au gradient h&rizontél de la fraction molaire accroit
nettement la quantité d'ozome dans les régions polaires, mais la valeur du
flux est cependant trop faible pour amener suffisamment d'ozone 3 haute
latitude. Le maximum de la concentration d'ozone reste confiné dans les

régions tropicales et &quatoriales.

L'introduction de la composante croisée Kyz modifie complétement
la distribution latitudinale de 1'ozone. En adoptant pour une étude

paramétrique des valeurs variables de Kyz , on constate de larges

-~

La figure 3.16 est trd&s explicite 3 cet égard. Si on adopte le profil

de la figure 3.4, le mod&le B conduit 3 la carte d'ozone représentée i

la figure 3.17. Cette fois, la concentration s'accroit avec

la latitude et la valeur d'hiver est plus élevée que la valeur d'été.
L'importance du flux contre-gradient qui apparait clairement dans le modéle

B peut également &tre &tablie lorsque l'effet des vents est envisagé.

Pour décrire plus en détail la circulation de 1'ozone, on se référe
i présent au modéle A qui tient compte 3 la fois de 1'advection et de la
turbulence 3 grande échelle et qui prend en compte l'évolution saisonniére
de la dynamique atmosphérique. Aux figures 3.18a et b, on a représenté les
régions atmosphériques caractérisées par les quatre sens du flux particulaire
moyén : vers le bas et vers le nord; vers le bas et vers le sud; vers le
haut et vers le nord, vers le haut et vers le sud. Les zones hachurées se
rapportent au flux descendant. Si on examine la carte du mois de mars (Fig.
3.18a) on constate qu'aux latitudes moyennes, 1'ozone se dirige généralement
vers le bas et vers le pdle. Dans la strat&sphére polaire, le flux est
généralement dirigé vers le haut et vers le pdle tout proche. Dans les régions
équatoriales, a l'exceptioﬁ d'une tranche de quelques kilométres, il existe un

flux montant de faible intensité. Enfin, dans la troposphére, la structure

beaucoup plus complexe ne peut &tre discutée dans le cadre de ce travail.
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conditions du mois de mars, mais la symétrie entre les deux hémisphéres
est cette fois plus marquée. Si, en général; le flux d'ozone est dirigé
vers le pdle dans l'hémisphéré Nord, il est surtout dirigé vers 1'équateur
au-dessous de 20 km dans 1'hémisphére sud. Cette période de 1'année est
donc caractérisée par un transfert d'ozone d'une hémisphére 3 1'autre;
le flux au travers dc l'équateur varie avec l'altitude. Selun le schéma
dynamique que nous avons retenu, sa valeur est voisine de 3 x 1013 cm._2 s_1
3 15 km d'altitude, de 8 x 103 cn ™% s7!

pour atteindre 1 x 1013 cm—2 s-l 3 45 km. Le transfert global d'ozone de

d 25 km.puis décroit réguliérement

1'hémisphére d'été i 1'hémisphére d'hiver peut €tre estimé, selon les
résultats du modéle A, 3 4 x 106_§onnes par jour en décembre. Ces
mouvements inter-hémisphéres pourraient donc en partie expliquer 1l'accroissement

de la quantité d'ozone au cours de la saison d'hiver.

Afin de connaitre les contributions relatives de 1'advection et
de la turbulence dans les transferts stratosphériques, on peut se référer aux
figures 3.19a et.b qui montrent immédiatement que, selon notre modéle,
le transport turbulent se caractérise par un degré d'uniformité. Les flux
contrdlés par les coefficients d'échange Kij sont gans la plupart des cas
dirigés vers le bas et vers les poles géographiques sauf dans la stratosphére
inférieure durant 1'été, en raison de la faible valeur du coefficient
Kyz' Les transferts par advection se traduisent par des flux trés variables
avec la latitude et souvent peu enclins i transporter l'ozone jusqu'a
haute latitude. On constate par exemple, qu'il existe au-deld de 40 degrés,
dans 1'hémisphére d'hiver une véritable barridre qui, en absence d'échanges
par turbulence, emp&cherait 1l'ozone d'atteindre les régions polaires.
Patr contre, dans les régions équatoriales, l'advection contribue au transport
de 1'ozone vers 1'hémisphére d'hiver; de plus, la cellule de Hadley contrecarre

1'injection d'ozone dans la troposphére, telle qu'elle serait engendrée

par la seule turbulence.
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Le rapport des flux horizontaux turbulents et advectifs ¢;urb/¢adv

permet d'estimer l'effet relatif des deux mécanismes d'échange. Les figuies
3.20a et b qui représentent ce rapport en fonction de la latitude, pour deux"
altitudes et deux mois de 1'année, montrent qu'en général, 1'advection

domine dans les régions &quatoriales, tropicales et polaires mais qu'aux
latitudes moyennes, c'est la turbulence i grande &chelle qui joue le ' rdle
majeur. De plus, malgré les variations saisonniéres caractéristiques des
vents, il apparalt que 1l'accroissement de la quantité d'ozone 3 haute latitude
‘durant la saison d'hiver est essentiellement 1ié, selon notre modéle, aux
variations saisonniéres des grandeurs caractérisant la diffusion turbulente;
on constate, en effet, que le rapport des flux turbulents et advectifs

est beaucoup plus grand que l'unité durant cette période de 1'année.

Le flux vertical d'ozone au niveau de la tropopause est également
‘trés variable avec la latitude. A 45 degrés, par exemple, la contribution
due 3 la turbulence est dix fois plus élevée que celle qui se rapporte a
1'advection. Par contre, a 30 degrés, c'est l'advection qui domine en
raison du "retour" de la cellule équatoriale. Le flux varie de plus d'un
" facteur 2 au cours de 1'année et les contributions turbulentes et advectives

évoluent en sens inQerse (fig. 3.21).

Aprés ces considérations sur le transport de l'ozone dans
1'atmosphére, il convient 3 présent d'analyser l'action sur ce gaz des
autres composés minoritaires de la stratosphére. Certains d'entre eux sont
caractérisés par une durée de vie trés bréve en raison de leur grande
aptitude 3 réagir chimiquement. Il s'agit essentiellement des atomes
d'oxygéneAO(3P) et O(ID) ainsi que des radicaux hydrogénés OH et HOZ'
Ces espéces sont insemsibles aux mécanismes de transport et leur concentration,
liée aux conditions d'ensoleillement, varie donc fortement avec 1'heure de
la journée et avec les saisons. Durant la nuit, ces gaz se recombinent et
disparaissent presque dans leur totalité. Comme on n'aborde pas ici le

-~

probléme des variations diurnes, on se limitera 3 représenter, i titre
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indicatif, une carte présentant des valeurs moyennes du jour pour les
saisons d'hiver et d'été., Ces résultats doivent permettre de connaftre

1'allure générale dans le plan méridien de la distribution de ces substances.

Les figures 3.22 et 3.23 représentent la distribution de 1'oxygéne
. atomique dans 1'état fondamental 3P et excité 1D (modéle B). Dans les deux-
gae,.on remarque un accroissemenf de la concentration avec l'aititude‘ Cette
3 pour 0(3P) et

pour O(lD). La variation latitudinale est peu marquée sauf 3 proximité

augmentation se traduit entre 10 et 40 km par un facteur 10
103
de la régiom polaire d'hiver ol 1'atome d'oxygéne ne peut subsister. L'oxygéne
. dans son état &lectronique excité 1D joue un rdle importart dans la
description-deé mécanismes aéronomiques car il dissocie la vapeur d'eau,

" le méthane, 1'hydrogéne moléculaire et 1'hémioxyde d'azote. Une incertitude .

sur la détermination de sa valeur conduit donc i une erreur sur le taux de

production de‘NOy.

‘La distribution moyenne des radicaux OH et H02 est représentée, dans
des conditions de jour, aux figures 3.24 et 3.25 (modéle B). Avec les
hypothéses adoptées dans ce travail, le maximum de la concentration de OH
est situé dans la_stratosphéré supérieuie alors que c'est dans la stratosphére
' moyenne que le radical HOé est le plus abondant. Ces résultaté sont

directement liés au choix des constantes de réaction qui ne sont pas encore

connues avec la précision requise.

Avant d'analyser la distribution dans le plan méridien des oxydes
d'azote NOy et d'étudier leur action sur 1'ozone'athSphériqué,-il
convient d'examiner le cdinportement de la molécule Nzo}qui contribue’
directement & leur production. La distribution calculde de 1'hémioxyde
‘d'azgte est tépré?entéeza_la figure 3.26. Celle-ci montre que la fraction
molaire décroit de plus en plus rapidement au fur et 3 mesure que 1'altitude
s'accroit. Ainsi, entre le niveau du sol et 30 km, le rapport de mélange est
réduit d'un facteur 2,5 alors qu'entre 30 et 50 km il déproit‘de plus d'un
‘facteur 10. Les résultats obcénuSWindighent une faible dépendance de la 4



ALTITUDE (km)

155.-

LATATUDE
HIVER - ' ETE

F1g 3.22.- Distribution, dans le plan méridien, de la concentration
de 1'oxygéne atomique O 3p). Condltlons moyennes de Jour
Hémisphere d'hiver et d'été. (modéle -B).



ALTITUDE(km)

S0

Lo
30
20}
10 ]
1
i 0(D) (cm ]
0 - 1 l ] 1 l 1 1 lo i i l 1 1 l 1 o
90> 60" 30 0 30 60 90
LATITUDE

HIVER . ETE

Fig. 3.23,- Distributibnt dans le plén méridien, de la

concentration de 1'oxygéne atomique O(1D).
Conditions moyennes de jour., Hémisphere
" d'hiver et d'été. (modéle B)

-1 967



ALTITUDE (km)

, 0.5
20 6 —
{10 cm'3) \_/f \-/
1 | l° ] | l° L l° L1 ] ] | | L s
90 60 30 0 30 60° 90’
LATITUDE
HIVER ETE

Fig. 3.24. - Distribution, dans le plan méridien, de la concentration du

radical hydroxyle OH, Conditions moyennes de jour., Hémisphere
d'hiver et d'été. (modzle B).

A



50 |

40 L
€
x i
w
(@]
230 L
—
-
q

20 |

90° 60°
LATITUDE
HIVER ETE

Fig.'3.25.— Distribution, dans le plan méridien, de la concentration du radical
HOp. Conditions moyennes de jour. Hémisphére d'hiver et d'été,
(modéle B)

- '861



(km)

ALTITUDE

" Fig. 3.26.- Distribution,

50 T T T T T T T T T

T T T T T T

DECEMBRE

\\/\

40

30

A 'S-\
20 :
. ————'_,_2 , 2|
i NZO FRACTION MOLAIRE (1077)
10 ! I I 1 1 1 i 1 1 1 N N § 3} L 1 L
90 60 30 . 0 30 60 90 -
: LATITUDE (Degrés)
NORD SUD

dans le plan méridien,

1'hémioxyde d'azote NZO. (modale A).

de la fraction molaire de

=661



160.-

concentration de NZO avec la saison et avec la latitude. Néanmoins, l'existence

d'un flux contre-gradient (Kyz),dans la stratosphére inférieure, maintient
une quantité d'hémioxyde d'azote plus élevée dans les régions équatoriales

oli, pourtant, la photodissociation est la plus intense.

La distribution spatio-temporelle des oxydes d'azote est calculée
en considérant 3 la fois leur production par la dissociation de NZO et

par 1l'effet sur N, du rayonnement cosmique galactique. (conditions moyennes).

2
La figure 3.27 montre la contribution des deux mécanismes de production.

On y remarque que 1'effet du rayonnement cosmique se fait sentir essentiellement.
3 haute latitude et a basse altitude. Le maximum de la production est

situé dans la stratosphére &quatoriale et tropicale entre 20 et 30 km

d'altitude.

La distribution de NOy = NO + NO2 + HN03, qui, dans la stratosphére,
résulte d'un équilibre entre la production et le transport est représentée i la
figure 3.28. La carte de la fraction molaire est caractérisée par un maximum de

i,6 x 10-8 a 35 km environ et un minimum inférieur d 5 x 10-10 vers 8 km. Le flux

la concentration avec la latitude dans la stratosphére inférieure. A 15

km d'altitude, par exemple, la fraction molaire est 5 fois plus &élevée

aux poles qu'd l'dquateur. Le comportement global de NOy est donc dicté
essentiellement par la dynamique atmosphérique pldtat que par les conditions
chimiques et .photochimiques.

La fraction relative de NO et NO, et, dans une certaine mesure,

2
dépend directement des conditions d'enscoleillement et varie donc

de HNO,
avec l'heure de la journée comme avec la saison. Durant la nuit, tout le
monoxyde d'azote est transformé en dioxyde d'azote mais dés que le Soleil

se léve, celui-ci est rapidement photodissocié et les moléculés de NO
réapparaissent. Lestransfertsentre ces deux oxydes pourraient &tre rendus
plds complexes encore par la présence de NQ3 et N205, s'ils interviennent
dans les variations diurnes. Comme précédemment pour 1'atome d'oxygénme,

on considére 3 qduveau des valeurs moyennes mais, ici, il s'agit de résultats

extraits du modéle évolutif A et moyennés sur 24 heures.
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L'examen des cartes de NO (Fig. 3.29a et b) montre que, dans
la stratosphére, la fraction molaire du monokydéAd'azote s'accroit progressi-
vement pour atteindre vers 40.km une valeur voisine de 10"8 puls décrolt
réguliérement vers la stratbpause. La comparéison des distributions calculées
en mars et en décembre indique que la teneur moyenne de NO varie fortement
avec la saison et avec la latitude. Dans 1'hémisphére d'hiver (Fig. 3.29b)

la concentration de NO décroit rapidement au-deli de 60 degrés de latitude.

La distribution du dioxyde d'azote (fig. 3.30) montre é&galement
l'existence d'un maximum de la fraction molaire dans la stratosphére. Celui~ci
est situé aux alentours de 30 km d'altitude et atteint une valeur moyenne

9

légérement supérieured 5 x 10 . Dans la stratosphére inférieure, on constate

généralement un léger accroissement de la concentration avec la latitude.

L'acide nitrique (Fig. 3.31) est distribué en majeure partie dans une
couche située entre 15 et 35 km d'altitude. Le maximum de la fraction
molaire apparalit entre 22 et 25 km. On constate pour ce constituant une
dépendance trés marquée de la concentration avec la latitude et la saison.

~

A 23 km, par exemple, la teneur en acide nitrique 3 1'équateur est de

9

l'ordre de 2 x 10—9 alors qu'elle est voisine de 8 x 10 ° dans les régioms

qui favorisent la présence d'acide nitrique dans les zones moins irradiées

par 1l'ultraviolet solaire.

'Les variations saisonnidres des composés azotés qui apparaissent
déja lorsqu'on compare les cartes &tablies pour mars et décembre différent
selon l'altitude considérée. Dans la strétoéphére inférieure, & proximité
du maximum de 1'ozone, on remarque (figure 3.32a) qu'aussi bien 03 que NOy
(qui se trouve ici essentiellement sous forme d'acide nitrique) subissent
une variation tré&s marquéa avec la saison. Dans les deux cas, la teneur
est maximale, selon notre modéle, au début du printemps et minimale au

début de l'autommne. L'amplitude de la variation de- concentration 3 17 km
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et 45 degrés N est, chaque fois, de l'ordre de 40 & 50 pour cent. Cette
analogie doit &tre attribuée A la similitude des mécanismes de tramsport

pour les deux familles de composés (0x et,NOy).

Dans la stratosphére moyenne (fig. 3.32b), la teneur de}NO et NO2
devient comparable 3 celle de HNO3. De plus, dans cette région située
‘au-dessus du maximum d'bzone,-l'effet.de la dynamique atmosphérique devient
fpétit vis-3-vis de celui causé par les processus:aéronomiques. Les variations
de la concentration d'ozone ne sont plus, 3 25 km et 45 degrés N, que de
I'ordre de 20 pour cent et le maximum apparaif__en éte, lorsqﬁe le flux solaire
moyen est le plus intense. La distribution de NOy est trés uniforme dans le
temps. Toujours 3 25 km et 45 degrés N, le rapport de mélange calculé fluctue
entre 1,2 et 1,4 x 10—8,‘ce qui montre que les variations saisonniéres du tfansport
sont quasi sans effet-sur la distribution des oxydes d'azote. Par contre, la
variation des conditions d'ensoleillement modifie au cours de 1l'année la
va;eur moyenne des rapports respectifs entre NO, NO2 et HNOﬁ; on remarque que
la concentration moyenne d'acide nitrique double pratiquement entre 1'été
et 1'hiver, tandis que .celle de NOX (= NO + NOZ) varie- de ptés de 40 pour cent
au cours de 1'annde. Ces résultats indiquent qu'ad 25 km d'altitude, il faut
s'attendre 3 observer un accroissement de NOx et une diminution de‘HNO3 pendant

le printemps; le phénoméne est inversé au cours de 1'automne.

I1 convient, enfin, de signaler que la distribution des oxydes
d'azote dans la stratosphére inférieure est trés sensible aux processus

de solubilisation de NO2 et HNO, dans la troposphére. Dans une analyse

3
compléte, ces mécanismes devraient &tre introduits de maniére précise
pour une &tude des composés minoritaires de la stratosphére. A 1'heure
actuelle les conditions physiques caractérisant une destruction hét&rogéne
des composés azotés gazeux sont encore mal définies et il serait prématuré

de vouloir présenter des.résultats quantitatifs précis.

En terminant 1'exposé sur la modélisation des constituants
minoritaires de la stratosphére, il convient d'analyser les diverses actioms

des composés hydrogénés et azotés sur l'ozone atmosphérique. Aprés avoir
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estimé l'effet du transport en modifiant de diverses maniéres la représentation
de la dynamique atmosphérique, tout en mainténant identiques les autres
paramétres et, en particulier, les caractéristiques propres 3 la chimie
atmosphérique, on peut tenter la démafche inverse. Le transport est

simulé par-les trois coefficients Kij adoptés dans le cas B en vue de
déterminer 1'influence de différents composés qui contribuent i la

destruction de 1'ozone.

Dans le cas d'une atmosphére d'oxygéne pur (figure 3.33),
1'allure de la distribution calculée est similaire 3 celle qui est observée
mais les valeurs absolues sont prés de 2 fois plus &levées que celles
qui sont mesurées. La colonne d'ozone atteint.1200 unité&s Dobson au pBie
d'hiver, 900 unités ‘Dobson au pole d'été et 450 unités Dobson dans les

-~

régions tropicales. La concentration 3 20 km et 3 haute latitude dépasse

1013 cm—3; d 27 km, elle n'est jamals inférieure 3 5 x 1012 cm_3, méme dans
la région équatoriale. On remarque, i l'examen de la figure 3.33 que l'allure
de la distribution latitudinale d'ozone n'est dictée que paf le transport

- atmosphérique mais que les valeurs absolues de la concentration sont

directement liges au type-de destruction chimique envisagé.

Si en plus des réactions caractérisant 1'atmosphére d'oxygéne pur,
on introduit les mécanismes se.rapportant i l'action de 1'hydrogéne, on
constate que la quantité d'ozone est réduite d'environ 12 pour cent. La
concentration i 1l'équateur n'atteint plus, 3 aucune altitude, la valeur
de 5 x 1012 cm-3, mais la teneur calculée reste encore trop élevée vis-

d-vis de celle qui est observée.

Si on introduit 1'effet des réactions de l'azote sur 1'oxygéne,
en excluant 1l'effet de 1'hydrogéne, la quantité totale d'ozone est abaissée
de prés de 50 pour cent par rapport aux résultats obtenus dans le cas d'une
atmosphére d'oxygéne pur. L'action des oxydes d'azote est donc plus efficace

que celle des composés de 1'hydrogéne.
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Enfin, il faut considérer l'effet simultané de tous les mécanismes
. de destruction. Contrairement aux apparences la éombinaison des actions
simultanées de 1'azote et de l'hydrogéne ne réduit pas nécessairement
1davantage la quantité d'ozone. S'il est vrai que les deux effets s'additionnent,
1l'interaction hydrogéne-azote conduit cependant a la formation d'acide
nitrique. Si ce coﬁposé‘d'hydrogéne et d'azote est sans effet sur l'ozone il

peut, en revanche, réduire la teneur en NO,. La réduction de la quantité

9
d'ozone résultant d'un effet simultané de HOx et NOy n'est pas la somme
(12 pour cent + 50 pour cent) des deux actions des composés HOx'et NOx;

"elle n'est que de 47 pour cent par la suite de la formation de HNOB.
La figure 3.33 qui résume ces résultats, montre que la réduction de 1'ozone

[

sous l'effet de HOX et NOx est plus sensible aux pdles qu'd 1'équateur. Aux

hautes latitudes, en effet,la molécule O, résulte d'un équilibre entre sa

3
destruction et son transport tandis que dans les régions équatoriales et
tropicales, sa production par photodissociation de 1'oxygéne moléculaire

peut compenser partiellement sa destruction.
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3.5. CONCLUSIONS

La distribution spatio-temporelle de 1'ozone stratosphérique
est déterminée en résolvant les équations de continuité propres a chacun
des constituants minoritaires qui interviennent dans sa formation et sa
destruction. Son compoftement qui dépend 3 la fois de l'effet du transport
atmosphdrique et de l'action chimique a &té déterminé par-1'établissement
d'un modéle bidimensionnel od on introduit en méme temps les échanges '
horizontaux €t les conditions d'ensoleillement variables avec la latitude

et les saisons.

Les constantes de temps associées aux diverses &quations varianmt
fortement suivant le composé envisagé, on a été amené 3 résoudre un systéme
‘différentiel qui est souvent mal conditionné, ce qui a posé des problémes
numériques sérieux. Afin de résoudre ces difficultés, on a groupé différentes
espéces chimiques en formant ainsi, a partir de gaz trés réactifs,
des familles de constituants relativement peu couplées entre elles. Les
'équations de continuité correspondantes ont alors &té résolues par une

méthode des directions alternées.

.Le modéle, qui décrit le comportement des constituants minoritaires,
a 8té paramétrisé dans le cas de certaines variables, telles que la température,
les mouvements advectifs et les coefficients d'échange qui sont traités
comme des données (parfois ajustées) et ne sont pas déterminés par un
calcul couplé a la résolutionAdes équations de continuité. Cette approche
simplifiée permet.d'établir 1'influence directe des principaux mécanismes

aéronomiques.

Les résultats du modéle 3 deux dimensions reproduisent de maniére
satisfaisante les distributions de constituants minoritaifes observées.
I1ls montrent comment le comportement de ya molécule O3 dans l'atmosphére
différe selon 1'altitude et la latitude. Dans la stratosphére supérieure,
34 1'exception de la région hivernale prés du pdle, la concentration de

1'ozone est déterminée par un &quilibre photochimique entre sa production
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et sa destruction. Dans les zones ol la photodissociation de 1'oxygéne
moléculaire est réduite, 1'ozone est amené pér un transport atmosphérique

qui supplée réguliérement les molécules détruites par réaction chimique.

‘La dynamique de 1'atmosph&re joue donc un rSle essentiel dans la description
du cbmportement de 1'ozone stratosphérique; elle est notamment responsable

de variations caractéristiques avec la latitude et la saison. En outre,

le modéle indique que 1'advection constitue le mécanisme d'échange le

plus efficace dans les régions équatoriales et polaires et que la diffusion
turbulente i grande échelle assure aux latitudes moyennes le transfert

de 1'ozone en direction des pdles. Ce dernier mécanisme doit &tre attribué

au flux contre gradient de la diffusion turbulente 3 grande échelle.

Le modéle &laboré comprend les effets des actions chimiques des
composés d'hydrogéne et des oxydes d'azote. Si la concentration de ces derniers
est assujettieaux conditions de transport stratosphérique, elle est cependant,
liée 3 la distribution-de NZO’ elle-méme dépendant étroitement de la

dynamique atmosphérique.

Le modéle montre que l'ozone est sensible 3 la fois a 1l'action
des oxydes d'azote et i celle des composé&s hydrogénés. Lorsqu'on ne
considére que les effets des composés hydrogénés dans une atmosphéfe
d'oxygéne, la quantité ‘totale d'ozone est réduite de moins de 20 pour
_cent. Mais, 1'effet des oxydes d'azote améne & -une réduction de 1'ordre
de 50 pour cent. Ceﬁendant, il faut souligner que l'effet simultané de
NOy et HOx n'esf pas plus marqué que celui de NOy seul car les composés
hydrogénés tempérent 1'action des composés azotés en convertissant une
partie du dioxyde d'azote en acide nitrique qui n'a pas d'action chimique

directe sur l'ozone.

En conclusion, l'effet des oxydes d'azote apparait clairement
dans une simulation dés phénoménes stratosphériques, mais 1'importance
de cette action dépend du schéma photochimique et surtout du taux de transfert

entre NO, NO2 et HNO3. Ceperidant, l'interaction entre 03 et NOy ne peut
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étre étudiée valablement sans faire intervenir les mécanismes de transport
au sein de la stratosphére. Une représentation compléte et adéquate des
échanges atmosphériques dans la stratosphére et, en particulier, i
proximité de la tropopause exigera encore beaucoup d'efforts. C'est
pourqudi, méme si les résultats obtenus par 1'approche numérique se
présentent de maniére satisfaisante, leur validité reste limitée par les
quelques insuffisances liées 34 la paramétrisation ‘de plusieurs variables

physiques.



CHAPITRE 4

L'EFFET D'UNE INJECTION ARTIFICIELLE D'OXYDES D'AZOTE DANS LA

STRATOSPHERE LORS DES EXPLOSIONS NUCLEAIRES
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4.1. INTRODUCTION

Le modéle aéronomique présenté au chapitre 3 a montré l'effet
théorique des oxydes d'azote sur 1' ozone stratospherlque. Un tel modéle
schématise toujours une réalité tres complexe et présentant de nombreux
phénoménes sporadiques qu'il est ‘difficile de sxmuler. I1 doit donc &tre
validé par des résultats fournis par 1'observation. Foley et Ruderman (1972)
ont indiqué qu'd la suite des explosions nucléaires qui datent des. années
50 et 60, de grandes quantités d'oxydes~d'azoté avaient été introduites
dans 1'atmosphére. De telles expériences devraient donc permettre, par
une analyse des observations de 1'ozone, d'estimer 1'effet réel des oxydes
d'azote et, en particulier, d'étudier la réponse de 1'atmosphére & une
per;urbation de type impulsionnel. L'existence de ces injections artificielles
de NO est d'un grand intérét pour une meilleure compréhension de la strato-
sphére car elles permettent - au moins en principe = de véfifier in_situ
1'efficience du cycle catalytique proposé par Crutzen. De plus, la détermination
‘de 1'effet des bombes sur la couche d'ozone doit servir de guide & 1'étude
du comportement des oxydes d'azote introduits dans la stratosphére par

les avions volant 3@ haute altitude.

Au cours de ces derniéres années, plusieurs travaux ont discuté
cette question. Les conclusions obtenues différent cependant selon les
et Korshover (1973) et Bauer et Gilmore (1975) n'ont constaté dans .
1'évolution de la quantité d'ozone a grande &chelle aucune relation marquée
aprés avoir examiné les données’ provenant. de 30 stations d'observations
réparties sur toute la Terre, constatent une diminution relative de l'ozome
de quelque 3,3% entre 1960 et 1962, c'est-i-dire durant la période
caractérisée par les explosions les plus intenses. Enfin, Chang et_al

(1973) ont montré, par un modéle mathématique simple, que l'effet

théérique et l'effet observé. étaient concordants.
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La dlstrlbutlon atmospherlque de NO 1ntrodu1t par les exp1051ons
: nuclealres n'a pas &té mesurée et le probleme est donc complexe; sa
résolution est entachée d'un certain nombre d'incertitudes et conduit donc
logiquement & des conttadictions entre 1es_qifférenté travaux. Pour tenter
,de-lever ceé derniéres, une nouvelle. analyse de la question est abordée
dans ce chapitre. On rappellera dans le paragraphe 4.2 les mécanismes de
formation des oxydes d'azote par la libération d'une grande quantité
d'énergig lors des explosions nucléaires. Aprés avoir indiqué quelle
pourrait &tre la relation entre le taux de production de NO et 1'intensité
d'une bombe, on estimera au paragraphe 4.3 la quantité d'oxydes d'azote |
introduite dans. la stratosphére au cours de la campagne 1961 1962. Enfin,
aprés avoir determlne quelle pourrait avoir &té la dispersion de ces molecules
de Nox, on analysera au paragraphe 4.4 les observations de la quantité
totale d'ozone. En particulier, on déterminera par une méthode statistique

un éventuel effet 3 1'issue des expériences nucléaires du début des années 60.

4.2. FORMATION D'OXYDES D'AZOTE LORS D'UNE EXPLOSION NﬁCLEAIRE DANS

L'ATMOSPHERE

i

L'explosion d'une bombe atomidue libére une immense quantité
d'énergie qui porte la température, a l}endroit de la détonation, i prés de
1 million de Kelvin. Cgtté énergie.est dissipée par trois mécanismes dont
1'importance est approximativement &gale : d'unme part par radiation,
d'autre part par onde de choc et enfin par é&change avec de l'air situé &

1'entour du nuage. atomique.

L'échauffement de 1'air 3 plusieurs milliers de Kelvin au
voisinage du nuage atomique a pour effet de dissocier thermiquement une partie
des molécules d'oxygéne et d'azote présentes em grande quantité dans 1'atmo-
' gphére. Simultanément un certain nombre de moldcules de NO sont formées. C'est

la raison pour laquelle le monoxyde d'azote a &té observé sur les spectres
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d'émission infra-rouge des nuages atomiques relevés par les Air Force
Cambridge Research Laboratories en 1962 (Stair, Jr, 1971). La figure 4.1
qui représente deux de ces spectres enregistrés par interférométrie 3 bord

d'un avion volant 3 12 km d'altitude indique clairement la présence de

bandes dues aux molécules de NO, yot et co.

La quantité de monoxyde d'azote formée 3 1'issue d'une explosion
nucléaire a &té établie par différents auteurs. Comme la plupart de ceux-ci
n'ont pas envisagé tous les mécanismes possibles, leurs résultats doivent
&tre interprétés avec prudence. Zeldovich et Raizer (1967) puis Goldsmith

choc engendrée par 1l'explosion. Leurs calculs conduisent aux valeurs

32

respectives de 0,5 x 107" et 1 x 1032 molécules de NO pfoduites par une

_(1973) ne considérent la.productioﬂ de NO que par &changes de température
par mélange de 1'air ambiant avec le nuage atomique. Ils obtiennent des
valeurs respectives de 1'ordre de (0,3 3 1,5)x 103% et (0,17 - 1,0)x 10

molécules de NO/megatonne. Enfin, plus récemment, Gilmore (1974) a considéré

32

les deux types de mécanismes de formation et a conclu que la production était

de l'ordre de (0,43 1;5)x 1032 molécules NO/MT.

Afin d'analyser ces.différents résultats, il convient d'envisager
les différentes phases qui peuvent conduire d@ la production de NO; il s'agit
en particulier d'examiner la possibilité de formation d'oxydes d'azote par

1'action des radiations nucléaires.

Les premiéres phases d'une explosion nucléaire sont caractérisées
par une dissipation radiative de 1l'énergie, essentiellement par 1'émission
et 1'absorption de rayons X. Mais, trés rapidement, une onde de choc (de
pression et de température) s'établit et propage 1'énergie vers l'extérieur.
Brode (1968) a calculé 1'expansion d'une telle onde de choc pour une bombe
de 1 MT ayant explosé au niveau de la mer. La figure 4.2 qui reprend ses

résultats montre qu'd 1l'issue de la phase de pure dissipation radiative,
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la température au sein de la "boule de feu" est voisine de'106K;*Mais-au
fur et i mesure de l'expansion de la zone i haute température, l'énergie
‘se dilue et l'air entourant immédiatement la région de la détonation .est
brusquement réchauffé puis se refroidit paf expansion adiabatique et par

émission radiative.

5

-~

Au moment ol 1'air est porté i trés haute température, (p. ex. 10° K),
toutes les molécules sont dissociées mais lorsque, durant le refroidissement,
la température descend au-dessous de 20000 K, un, certain nombre de
molécules se reforment : en premier lieu 1':aiote,N2 dont 1'énergie de
dissociation est la plus élevée, ensuite le monoxyde d'azote NO et enfin

- 1'oxygéne 0,. Cet ordre d'importance reste idenfique jusqu'3d 3500 K ol la
proportion de O, devient plus &levée due celle de NO. A 3000 K, la fraction

molaire de NO pisse par un maximum qui, 3@ la pression de 1'atmosphére, est
de 1l'ordre de 0,5%. Cependant, 3 plus basse température, laApfoportion de
NO décrolt en raison des conversions vers les ﬁolécules de,N2 et 02 qui
sont plus stables. La figure 4.3. (Bauer et Gilmore, 1975) montre la
fraction molaire dgs principaux atomes et molécules en fonction de. la

température, calculée dans des cornditions d'équilibre chimique.

Les processus de formation et de destruction de NO qui doivent
étre pris en compte dans 1'analyse du comportement de l'air & haute
température ont été discutés par différents auteurs et résumés par Goldsmith
peuvent &tre formées dans leur &tat excité mais, en raison des pressions-
dlevées qui caractérisent 1'onde de choc, elles sont rapidement désactivées

par collision et leur effet peut donc &tre négligé.

Pour une analyse qualitative simple des phénoménes pendant la phase
de refroidissement qui suit le passage de 1l'onde de choc, on peut se limiter

3 considérer les mécanismes de destruction de NO les plus importants

(‘bz) NO+0 =+ N+ 02 (4.1)
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TABLEAU 4.1.- Processus chimiques &lémentaires conduisant 3 la formation .

e BT 111 e

d'oxygéne et d'azote (d'aprés Goldsmith et_al, 1973).

N2 M

02+M

NO + M.
‘NOZ + M
N20 + M
03 + M
0+ N,
0, + N
0+ NO2
N + NO,
NO + NO

N + NO2
NO + NO +

0+ 0,

(3N

I

41

(3

')

(=]
[X)

X

vd'oxydes‘d'azote 3 haute température dans une atmosphére

N+ N+ M
0+0+M

N+O+ M
NO+ 0O+ M
N2 + 0+ M
o2 + 0+ M

N+ NO
. 0_+ NO

i

NO + 0,
NO '+ NO
N,0 + 0

N,0 + 0

%0+ 9%
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(b) NO+N - N,+0 o | (4.2)
L'équation cinétique simplifiée du monoxyde d'azote s'écrit donc, si P(NO)

représente l'ensemble des mécanismes de production possibles,

dn (NO) :
—_— 4 [b2 n(0) + b6 a(N)] n (NO) = P(NO) (4.3)
dt '

ou, si l'atome d'azote suit les.conditions d'équilibre chimique,

dn (NO) .
———— + 2 b, n(0) n(NO) = P(NO) (4.4)
at 2

La figure 4.4 (Bauer et Gilmore, 1975) reproduit 1l'allure du temps caractéristique
de destruction de NO dans 1'air en refroidissement, pour une valeur de

‘1a densité relative de 1'air p/p; de 1 et 10‘respectivement (po est la

densité atmosphérique dé 1'atmosphére non perturbée). Ces courbes montrent

que si le temps de refroidissement de l'air est compris emntre 1 ms et

1 8, le temps de destruction chimique de NO est plus élevé que ces valeurs

pour une température comprise entre 1700 et 2500 K. En d'autres termes,

comme les :éactions de destfuction de NO deviennent.de plus en plus lentes

au fur et 3 mesure que l'air ambiant se tefroidit, les conditions d'équilibre
‘ne sont plus vérifiées au-dessous de 2000 K environ. Alors que la température
décroit, la fraction molaire du monoxyde d'azote est gelée 3 sa valeur

caractéristique de 2000 K; celle-ci est de 1'ordre de 8 x 10-3 (voir fig. 4.3).

Pour mener un calcul détaillé, on divise 1'espace autour de l'explosion
dans une région pﬁ la température dépasse le seuil de formation de NO
(env. 1700 3 2000 K). On forme ainsi une série de zones concentfiques a
1'intérieur desquelles les &quations cinétiques doivent étre résolues. Un
tel traitement.a été appliqué par Gilmore qui a envisagé 5 couches et par

négligé la production d'oxydes d'azote dans les trois zones intérieures
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en indiquant que les mécanismes de transfer; radiatif et de bombardement
par la radiation ionisante rendaient leur calcul inapplicable dans ces régionms.
Malgré les conditions de calcul trés différentes, les solutions de Gilmore

une production de 0,8 x 1032 molécules de NO/MT et (1,0 3 1,2)x 10°2

molécules/MI respectivement.

Lorsque 1'onde de choc est dissipée, la température; au centre

du nuage atomique, peut toujours dépasser le seuil de formation du monoxyde
"d'azote. La figure 4.2 montre, 3 titre d'exemple, que ﬁour une explosion

de 1 MT, la ﬁempérature est supérieure & 7000 K 3 l'endroit de la détomation,
quelque 2 secondes aprés cette derniére. Le refroidissement de la "boule

de feu" est alors assuré par des processus radiatifs, par expansion
adiabatique et par mélange turbulent de 1'air chaud dans 1'air froid.
D'autre part, on assiste 3@ 1'ascension du nuage atomique qui rencontre alors
des quantités d'air qui ne sont pas encore contaminées. La figure 4.5
(Glasstone, 1964) montre, en fonction du temps, 1'accroissement de 1'altitude
du sommet d'un nuage consécutif & ume eiﬁlosion de 1 MI. On observe une
stabilisation de 1'ascension qui, dans ce cas, se situe 3 25 km. Cependant,
cette altitude maximale dépend de la puissance de l'explosion et des
conditions propres i 1'atmosphére. La figure 4.6 (Bauer et Gilmore, 1975)
montre les altitudes de stabilisation des nuages (base et sommet) qui

sont comparées 3 la position de la couche d'ozone. Cette représentation,
effectuée pour des caractéristiques &quatoriales (explosions américaines) et
polaires (explosions soviétiques) doit &tre considérée comme approximative

car les données de ce type peuvent différer d'un auteur 3 1'autre.

Comme il est difficile de représenter avec suffisamment de
précision 1'ampleur des phénoménes qui viennent d'@tre énumérés, on est
conduit 3 &tablir une limite inférieure et supérieure du-‘taux de formatiom

de NO pendant cette phase de dissipation de 1'énergie.

N
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Gilmore (1974) a résolulles équatiohs cinétiques de réactions en
adoptant des conditions extrémes pour dccrlrc les conditions de mélange
de l'air ainsi que son refroxdlssement Pour se fixer une limite super1eure
de la production de NO, il suppose que le nuage atomique s'éléve dans
1'atmosphére sans entrainer la zone d'air qui contient 1'oxyde d'azote
formé par le passage de 1'onde de choc. L'air dans lequel la "boule de
feu" pénétre est ainsi réchauffé puis refroidi avec une vitesse assez
faible et qui ne peut €tre supérieure, selon Gilmore, 3 400 K/s. Une telle
hypothése conduit 3 une valeur de 0,7 x 1032 molécules de NO/MT qui doit
étre ajoutée a la valeur obtenue par le calcul qui fait intervenir 1'onde
de choc. Pour définir une limite inférieure de la production de NO, on
suppose qu'au cours de 1l'ascension du nuage acOﬁique, tout l'air riche
en oxydes d'azote provenant de 1'onde de choc est entrainé avec le nuage
au moment ol la température de cet air est encore voisine de 2000 K.
On adopte, de plus, un taux de refroidissement le plus faible possible,
ce qui conduit & une température de "gel" de la quantité& de NO particuliérement
bassé. Pour minimiser ce taux de refroidissement, on suppose que seul
le processus d'expansion adiabatique intervient, ce qui conduit (Gilﬁore,
1974) i une valeur de 3 K/s. Dans ces conditions, la résolution des &quations
cinétiques conduit 3 une valeur totale de 0,4 x 1032 molécules de NO/MT,
ce qui indique que plus de la moitié des oxydes d'azote produits par

1'onde de choc ont été détruits pehdant cette phase de dissipation de
32

molécules de NO/MT.

Foley et Ruderman (1972) ont env1sage le calcul de la dissipation
de chaleur par une approche purement énergétique. En particulier, ils
supposent qu'un tiers de 1'énergie dissipée par une bombe est transformée
en énergie thermique qui réchauffe 1'air 3 une température supérieure
a 2000 K, c'est-a—-dire au point de 'gel" de NO. A cette température,
la fraction mplaire du monoxyde d'azote est de l'ordre de 8 x 10-3. Foley et
Ruderman négligent le refroidissement adiabatique qui constitue, selon

thermique
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- , o
Eth 3 Etotal . (4.5)

est donnée par 1'expression (voir Foley et Ruderman, 1972)

NKT _
(4.6)

.l—' . ’
th y -1

ol N représente le nombre total de particules considérées, T la température,
k la constante de Boltzman et y le rapport des chaleurs spécifiques qui,

de molécules de NO formées est donné par

y -1 1

8 x 103 — E - (4.7)

N(NO) =
kT 3 total

Si on exprime 1l'énergie en fonction de son équivalent YMT en mégatonnes

de TNT (Glasstome, 1964)

(joules) = 4 x 10

15

Etotal YMI ’ (4.8)

on trouve fipalemenﬁ
B gﬁx 1-022 YMI x 8 x 10_3 (y - 1)
N(NO) = - s (4.9)
kT
c'est-i-dire, pour T = 2000 K -
32 -
N(NO) = 1,16 x 10°° Y . (4.10)

MT

Si on tient compte de l'effet du :efroidissementvadiabatiQue, le calcul

valeur approximative de 1 x 1032 molécules de NO/MT.
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Ces derniers auteurs,-en‘supposant.également.qu'un tiers de
1'énergie de la bombe est transformée en énérgie thermique, abordeunt le
probléme par une approche thermodynaquue et concluent i une valeur de la
production comprise -entre 0,19 et 0 99 x 1032 molecules de NO/MT. Ils
indiquent également que le résultat de Foley et Ruderman doit &tre considéré

commwe une limite supérieure qui pourrait donner une valeur 6 fois trop Elevée.

Les résultats qui ont &té obtenus par diverses approches et
qui sont synthétisés au tableau 4.2. montrent par leurs &carts la difficulté
" de calculer avec précision le nombre de molécules d'oxydes d“azote produites
par les explosions nucléaires. le probléme est plus complexe encore que ne
1'indique la description qui précéde. Il faut, en effet, tenir compte d'autres
phénoménes qui interviennent. Les rayons 8 et y ainsi que les neutrons émis
i la suite de la détonation peuvent jouer'um-certain_rale. Si les neutrons
prompts et les rayons y prompts peuvent €tre totalement négligés dans
1'analyse du probléme en raison de leur absorption quasi instantanée
(Glasstone, 1964), les rayons B et y retardés sont -émis au moment ol 1l'air
‘environnant est suffisgmment,tefroidi pour qu'ils puissent se propager i
grande distance et ioniser les molécules d'azote ou d'oxygéne de 1'atmosphére.
Cette radiation crée donc des paires d'ions dont le nombre est estimé par

32 pour une bombe de 1 mégatonne. Comme,

Gilmore (1974) i environ 0,17 x 10
dans 1'atmosphére, on produit le méme nombre de molécules de NO qu'il y a
des paires d'ions formés (Brasseur et Nicolet, 1973; Nicolet, 1975), on doit
envisager la formation supplémentaire de 0,17 x 1032 molécules de NO/MI. Cette
valeur est du méme ordre de grandeur que les limites inférieures données

par les travaux qui ne considérent la formation: d' oxydes d‘azote que par

échauffement de 1l'air.

Un autre phénoméne qu'on ne peut omettre dans cette analyse est la
formation possible d'ozone aprés la détonation d'une bombe. S'il apparalt
(voir fig. 4.3) que cette production de 03 est négligeable par réchauffement

et refroidissement rapides de l'air, elle peut etre la conséquence de la



Tableau 4.2.~ Production d'oxydes d'azote par les explosions nucléaires i basse altitude, d'aprés

différents auteurs.

NO produit par une bombe Le calcul tient compte de
~de 1 mégatonne B ;'échauffeﬁen; pér.
Référence - -
' 1032 molécules kilotonnes onde de choc "boule de feu"

Zeldovich et Raiser (1967) 0,5 : 3 x
[Foley et Ruderman (1972) 0,3 a2 1,5 3 10 X
Johnston et al (1973) - . 0,173 1 1a5 x
Foley et Ruderman (1973) 0,33 1,5 1,528 x
‘|[sSimons et Caledonia (1973) 142,5 5 al2 X
Goldsmith et al (1973) 1. ' 5 X x

Gilmore (1974) 0,46 81,5 248 x | Cox

- 16T
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ont calculé que l'énergie dissipée sous forme de radiation ultraviolette de
longueur d'onde comprise entre 185 et 242 nm constitue environ 17 de 1'énergie
totale de la bombe. Cette radiation dissocie l]oxygéne moléculaire et engendre
un nombre de molécules d'ozone qui, selon Johnston et _al, serait de l'ordre

de 0,3 x'1031/MT; c'est-a-dire d'un ordre de grandeur comparable i celui qui
caractérise le nombre de molécules de NO formées. Cet ozone ne peut en rien
modifier 1la teneur de 1'ozone atmosphérique naturel i-grande échelle; mais
comme sa densité locale peut étre trés éleyée, il doit convertir en NO2 une
certaine fraction de NO. La formation de dioxyde d'azote est d'ailleurs
suggérée bar la couleur orange que prend le nuage atomique quelques temps
apres 1'explosion. Si on suppose que, dans la zone perturbée et riche en NO,

1a concentratxon en ozone formé artificiellement est 10 fois 1nfer1eure a
celle de NO, le temps associé 3 la réaction (b4) de conversion n'est que de 1 s
environ. D'autre part, par son ascension dans la stratosphére, le nuage
atomique y entralne une certaine quantité de vapeur d'eau. La zone perturbée
est donc trés riche en radicaux hydroxyles et hydroperoxyles et des réactions

telles que

(ayg) 3 NO + HO, -+ NO, + OH (4.11)
(b,;) 5 NO+ OH+M -+ HNO, + M ' (4.12)
(byy) 3 NOy + OH + M+ HNO, + M (4.13)

pourraient jouer un rdle important. Ces remarques pourraient expliquer

1'observation de NO2 et HNO2 lors. des explos1ons américaines en 1953

(1971) non publié). Mais la proportion d oxydes d'azote transformés en

acide nitrique - sans action sur 1l'ozone atmosphérique —- n'est pas connue.
La vapeur d'eau injectée dans la stratosphére 4 l'occasion de

1'explosion se céndense et forme le nuage atomique ainsi que des pluies. Les

oxydes d'azote et 1'acide nitrique qui sont solubles dans 1l'eau doivent, '

en partie, disparalitre dans les nuages et tomber au sol dans les gouttes

de pluie. En d'autres termes, l'injection de NOy dans la stratosphére est
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certainement partiellement contfecarrée'par-un processus de nettoyage suscité
par l'explosion elle-méme. Tout ceci indique qu'il est trés difficile de
prévoir la quantité artificielle d'oxydes d'azote présente dans 1'atmosphére
34 1'issue d'une perturbation par une bombe. Rien ne permet non plus de
détérminer avec exactitude la fraction de NO présente dans la troposphére

‘et dans la stratosphére.

Toute cette analyse indique donc que, dans 1'établissement de la
production des oxydes d'azote par les bombes atomiques, on ne peut adopter
que des ordres de grandeur. On retiendra donc dans ce travail 2 valeurs
qui apparaissent comme des extrémes et qui, dans 1'analyse du probléme,
peuvent servir de guides; on supposera que
32 v

N(NO) = (0,15 & 1,5)x.10 (4.14)

m L]
Malgré le soin apporté dans tous les travaux qui ont &té synthétisés dans

ce paragraphe, il semble difficile de réduire les incertitudes. On indiquera
cependant que si les mécanismes de nettoyage de la stratosphére sont intenses,
la 1imité inférieure devrait probablement &tre réduite, par exemple d'un

facteur 10.

4.3. INJECTION DES OXYDES D'AZOTE DANS LA STRATOSPHERE EN RELATION

AVEC LES EXPLOSIONS NUCLEAIRES

C'est le 16 juillet 1945, 3 Alamogordo (Nouveau-Mexique), que la
premiére bombe atomique a explosé dans 1"atmosphére; son intensitd &tait
de 19 kT, c'est-d-dire du méﬁe ordre de grandeur que la plupart de celles
qul ont &té expérimentées au début des années 50. La premiére expiosion
thermonucléaire qui date du 31 octobre. 1952 a libéré dans 1'étmosphére une
énergie. correspondant 3 10,4 MI. Cependant, méme si le nombre d'explosions
a 8té considérable durant les années 50, c'est essentiellement au début des

années 60 que la quantité d'énergie atomique dissipée dans 1'atmosphire a
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8té élevée. Entre septembre 1961 et décembre 1962, des campagnes d'explosions
nucléaires ont en effet &té entreprises 3 la fois par 1'Union Soviétique et
par les Etats-Unis. Les bombes soviétiques qui, durant cette période ont
totalisé une énergie &quivalente a 300 MT de TNT ont "explosé dans le site

de Novya Zembya (72°-77°N, 52-58°E) et ont donc perturbé la stratosphére
poiaire . Par contre, les expériences américaines qui datent de 1962

(du 2 mai au 30 octobre) se sont déroulées dans les régions équatoriales
(Christmas Island, 1,5°N, 157°W et Johnston Island 16,5°N, 169°W). L'énergie

totale dissipée dans 1'atmosphére a été de 37 MI.

Les quantités d'oxydes d'azote produites artificiellement dans les
années 61 et 62 ont donc &té injectées en majeur partie dans 1'atmosphére
-pblaire. Seuls 12 pour cent des molécules de NO ont &té introduites
dans 'la zone équatorialé. Le tableau 4.3 reprend la liste des principales

éxpériences nucléaires dans 1'atmosphére.

La distribution spatio-tempofelle des oxydes d'azote n'a pas été
observée i la suite des campagnes d'explosions nucléaires. Par contre, la
distribution du carbone 14, de divers produits de fission (strontium 90,
Cérium 144, etc...) ou des produits de 1l'activation neutronique (Manganése 54,
Cadmium 109, etc...) adété mesurée par des techniques d’échanﬁillonnage en
avion (Project Stardust - US Defense Atomic Support Agency) et en ballon
(us Atomic Energy Commission). De telles données doivent permettre de
comprendre les mécanismes de dispersion dans la stratosphére et de mieux

connaitre le temps de résidence des particules dans cette région de

revét dans le probléme traité ici un intérét particulier. Cet atome se trouve,

en effet, sous forme gazeuse (CO et C02)4et ses propriétés sont similaires
i celles de l'atome d'azote dans les oxydes NO et NO,. La quantité de 140

26 o
NMC 2.0 x 10 Ym. ‘ (4.15)
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Tableau 4.3.- Liste des principales explosions nucléaires dans 1'atmosphére

1.- Principales expériences nucléaires soviétiques 3 Novaya Zembya

1.1.

1.2.

2.- Principales expériences nucléaires américaines en 1962

2.1.

2.20

pour la période 1961 - 1962 (voir aussi Glasstone, 1964).

Année 1961

23 oct. : 25 MT + "quelques MT"
31 oct. : 58 MI + '"quelques MT"
14 sept, 4 oct, 20 oct : ''quelques MT"

Total pour 1961 : ~ 120 MT

Année 1962

5 aolit : 30 MT
25 sept : - 30 MT + ''quelques MT"

" 24 déc : 20 MT

20 aoiit, 25 aolit, 27 aoiit, 15 sept, 18 sept, 19 sept, 21 sept, 22 oct :

"quelques MT"

Total pour 1962 : ~ 180 MT

Total par les bombes soviétiques : "~ 300 MT

Christmas Island

2 mai, 10 juin, 30 juin, 7 juillet : 1 i quelques MT

27 juin : de 1'ordre du MT

Johnston_Island

‘18 oct. : 1 d@ quelques MI

30 oct. : de l'ordre du MT
9 juillet : 1,4 MI'3 400 km d'altitude

Total pour les bombes américaines : ~ 37 MT.
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La distribution méridionale du 1qc.entre 1963 et 1965 a été établie

par Feely et al (1966) d partir des mesures stratospherlques et par

Telegadas (1971); elle peut, par une calibration adéquate, donner
1'allure de la distribution des oxydes d'azote. Cependant, le comportement

chimique du CO, n'est pas totalement identique & celui de NOZ; cette

2
derniére molécule peut en effet &tre attaquée par le radical hydroxyle
OH pour former de 1'acide nitrique. L' ensemble NOy = NO + NO2 + HNO3
constitue cependant un ensemble relativement inerte au méme titre que
1e tco_ = Yco + Hco, .

le comportement dynamique de

On peut donc considérer qu'approximativement
140 et de NOy est semblable, méme si les
processus hétérogénes de ces gaz avec les gouttes d'eau peuvent différer .

quelque peu.‘On écrit donc, en vertu de (4.14) et (4.15)
: < s 5 14 :
n(NOy) = (0,75 a4 7,5)x 10" n("C) . (4.16)

Les observations du carbone 14 indiquent que la quantité de ces atomes,
présente en janvier 1963 dans toute la stratosphére, &tait de 3,6 x 1028
atomes, ce qui c¢orrespond, d'aprés (4.16) 3 un nombre de molécules de NOy

34. La limite supérieure de cette quantité

compris entre (0,27 et 2,7)x 10
est du méme ordre de grandeur que la quantité naturelle des composés azotés
présents dans la stratosphére. Mais la limite 1nfer1eure conduit 3 une
valeur 10 fois plus petite.

A partir des distributions de 14C,’tel]fes Qu'elles ont &té mesurées

1'évolution .des composés azotés produits par les bombes atomiques en adoptant
comme production de NO la valeur de 1 x 1032 molécules .par mégatonne. La
figure 4.7 montreAqu'au terme de la campagne d'explosions de 1961 - 1962,

le maximum de la concentration de NOy gst situé 3 haute latitude (A > 60°N)

et entre 15 et 17 km d'altitude. La dispersion de ces composés azotés est
blus rapide selon 1'horizontale que selon la vgrticale mais, pendant au
moins une année, les particules produites par les bombes restent confinées

dans 1'hémisphére Nord. La concentration maximale de NO  passe -de 12 x 10°

en 3 en 19633 5 x 10° cm 2 en 1964 et 3 3 x 10° cm > en 1965. La stratosphire
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inférieure se nettoié donc en'quelqdes années . Mais, entre 20 et 30 km,
c'est-i-dire dans la région oud la ﬁhotochimie des oxydes d'azote joue un
role grandissant, le nombre volumique de molécules s'est accru réguliérement
sous l'effet des mécanismes de dispersion. A 22 km d'altitude, par exemple,

la concentration a &8té multipliée par un facteur 2 entre 1963 et 1965.

I1 faut encore, dané 1'analyse du probléme faire intervenir les
variations saisonni&res. Les bombes ont explosé, dans la plupart des cas,
i 1'approche ou pendant la nuit polaire, c'est-3d-dire dans des conditionms
oli 1'ozone n'est sujet ni 3 formation ni 3 destruction. Pendant 1'é&té,
la radiation solaire pénétre i ces latitudes élevées et active les mécanismes
photochimiques. Dans la stratosphére inférieure, les taux de dissociation de
1'oxygéne moléculaire et de 1'ozone restent cependant petits et les
mécanismes advectifs et turbulents qui varient &galement avec la saison,
jouent un rdle importamnt. Il faut en effet se souvenir que, dans les
régions polaires ol le taux de formation de 03 est plus faible que dans
les régions équatoriales, 507 de 1'ozone est amené par transport en
quelque 6 mois. L'analyse temporelle de la réponse de 1'atmosphére i
_une perturbation impulsionnelle est donc particuli&rement complexe puisqu'elle

doit prendre en compte les variations saisonniéres des conditions atmosphériques.

‘ Enfin,;poﬁr'juger de 1'importance de la perturbation, il convient
de comparer 1'excés d'oxydes d'azote 3 une distribution naturelle moyenne
(voir ch. 2 §3). La figure 4.8 reproduit une image du profiiAvertical
des composés azotés tel qu'il peut &tre établi 3 1'issue de la période
d'essais atomiques. On a représenté les courbes correspondant aux mesures
du carbone 14 i 60° de latitude'Nord‘et en adoptant les valeurs limites
de la production de NO retenues dans ce travail. On observe que, dans
les régions ol 1'effet des bombes est le plus marqué, la concentration
de NO a 17 km est du méme ordre de grandeur que la concentration des
moléciles présentes naturellement, i condition d'adopter la valeur supérieure
du taux de production de NO par les bombes. Si on choisit la limite

- inférieure, 1'excés de composés azotés introduit .par les bombes conduit,
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d 17 km, 3 une concentration qui vaut 10Z de la valeur naturelle. La
figure 4.9 montre la situation 3 la méme latitude un an plus tard. En

adoptant la valeur moyenne du taux de production donnée par Johnston

2 .
et_al (1973), N = 1x 103 ¥,

artificielles n'est jamais supérieur au tiers du nombre volumique des

le nombre volumique des particules

particules naturelles. Comme, un an aprés la série d'explosions nucléaires,
1'équilibre mutuel entre NO, NO2 et HNO3 est largement &tabli, on peut
représenter, par exemple, les distributions naturelle_ et artificielle du
dioxyde d'azote qui contrdle le cycle catalytique de destruction de 1'ozone.
La figure 4.9 indique que 12 mois aprés la fin de la campagne d'explosion,

1'excés de NO, devient petit vis 3 vis de la quantité@ naturelle.

2

4.4. ANALYSE DES OBSERVATIONS D'OZONE EN RELATION AVEC L'EXPLOSION DES

BOMBES ATOMIQUES

Si les premiéres mesures de 1'ozone atmosphérique datent
du XIXe sidcle et si des observations systématiques ont &té réalisées depuis
une cinquantaine d'années 3 Arosa (Suisse) et d& Oxford (Grande-Bretagne),
ce n'est cependant qu'3d l'occasion de 1'année géophysique internationale
(1957 - 1958) qu'un réseau mondial de stations d'observation de 1l'ozone a
'4§té'institué et que les mesures ont &té uniformisées. La plupart des statioms
de ce réseau sont localisées dans 1'hémisphére Nord, entre 30 et 60° de
latitude. D'autres fonctionneht principalement en Australie, aux Indes, en
Amérique du Sud; quelques données proviennent aussi des régions polaires
arctiques ou antarctiques. La répartition géographique des stations
d'observation est loin d'@tre adéquate pour une &tude 3 1'échelle planétaire.
De plus, certaines stations ont fonctionné de maniére trés irréguliére,
ce qui introduit des difficultés, lorsqu'il s'agit de tenter une analyse

statistique rigoureuse.

Dans la plupart des cas, la concentration intégrée de 1l'ozone est
mesurée par un spectrométre dii 4 Dobson et dont la calibration est réalisée

de maniére identique pour tous les appareils en service. Cependant, certaines
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stations d'observations, principalement en Union Soviétique, font usage d'une
méthode de mesure par filtre optique et on considé&re que l'erreur d'observation
due 3 cette technique (Bojkov, 1969) est supérieure i celle due fournit
1'instrument de ‘Dobson. En particulier, 1l'instrument i filtté semble surestimer

les valeurs extrémes (Dutsch, 1974).

Depuis quelques années, la quantité intégrée de 1'ozone atmosphérique
est également mesurée 3 partir de satellites. Bien que ces observations soient
réalisées systématiquement-sur.-.tout le globe, les données — trés nombreuses -
ne sont pas encore disponibles, sauf dans quelques cas particuliers. Il
faut donc se limiter actuellement 3 une analyse des données fournies par
les stations.placées au sol qui, malgré les erreurs de calibration et de
standardisation des différents spectrométres, fournissent des résultats en
bon accord avec l'observation par satellite.

-

Si on examine l'action 4 court_terme et 3 1l'échelle_locale des
oxydes d'azote produits par les explosions nuéléaires, il faut d'abord
indiquer que leurs effets différent fortement selon 1l'intensité de la
détonation. Le nuage d'une bombe de 1 MI se stabilise en effet au-dessous
de 20 km dans une région ol la chimie n'esf pas trés active; par contre,
celui d'une bombe de 10 MT recouvre une zone qui comprend de l'ordre de 65
pour cent de la colonne d'ozone et dans laquelle 1l'effet du transport est
peu important. Enfin, pour un nombre de mégatonnes encore plus élevé,
l'effet des bombes sur 1'ozone est moins prononcé car, 3 l'altitude de
stabilisation du nuage,la concentration de ce gaz devient progressivement

plus petite.

3 50 pour cent de l'ozone devrait €tre détruit & l'intérieur du nuage

atomique, pendant les deux premiéres semaines qui succédent 3 la détonation;
comme d'autre part la quantité d'ozone formé par l'ultraviolet &mis pendant
le refroidissement par la "boule de feu" n'est pas négligeable, une certaine

compensation des deux effets devrait pouvoir s'opérer.
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L'effet des oxydes d'azote 3 1'échelle locale ne peht étre décelé par
lgs'stations qyui sont éparses a. travers le monde. La probabilité pour que 1'une
d'entre elles soit située exactement au-dessous d'un nuage atomique est en
effet trés faible. Mais, les satellites qui assurent une couverture compléte
de la Terre procurent des observations qui doivent permettre une telle analyse.
Malheureusement, les données obtenues par cette technique sont plus récentes
que les campagnes de 1961-1962 caraétériségs par des explosions intenses.
On est donc amené 3 étudier la féponse de 1'atmosphére aux explosions
frangaises et chinoises de la fin des années 60 et du début des années 70.
Christie (1974) a analysé les données recueillies par le satellite Nimbus IV
3 proximité du nuage de la bombe frangaise de 2 MI qui a explosé le
4 juillet 1970 & Mururoa (22°S - 139°W). Il indique que, selon les calculs

-

de Johnston et_al (1973), il faut s'attendre 3 une diminution de 4 3 6 pour

cent de la concentration intégrée de 1'ozone. Or, Christie n'observe aucune

variation significative de O, qui puisse, de maniére évidente, €tre attribuée

3

qbservations de Nimbus IV, ont tenté de détecter l'effet de l'explosion
thermonucléaire de 1 MI qui s'est déroulée 3 Mururoa le 30 mai 1970. La

figure 4.10 montre la distribution méridionale de la colonne d'ozone i la
veille de 1'explosion (29/5), 3 heures aprés celle-ci (30/5) et un jour plus
tard (31/5). On constdte l'existence d'un maximum de la concentration intégrée
de 1'ozone avant la détonation} Ce maximum se déplace, dans les jours qui
suivent, vers les hautes latitudes mais, quelques heures aprés la détonation
on observe, semble-t-il,une perturbation i proximité de Mururoa; la courbe
présente un minimum local qui traduit une diminution de 1l'ozone de quelques
pour cent. Cet effet disparait d'ailleurs dés le lendemain. Bauer et

Gilmore (1975) indiquent que ce phénoméne pourrait montrer que la réaction
(ba) entre NO et 03, dont le temps caractéristique est de quelques minutes

i 20 km d'altitude,; existe dans la stratosphére; mais l'observation indiquée
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Fig. 4.10.- Distribution méridionale de la quantité intégrée d'ozone,

e la veille d'une explosion nucléaire .(1 MT ; 30 mai 1970
a Muroroa), trois heures aprés celle-ci et un jour plus
tard. D'aprés Miller et al (1974).
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pour la période 1961-1970 le comportement de la quantité d'ozone mesurée

par plusieurs stations réparties en différents points du globe terrestre.
Pour caractériser 1'allure moyenne 3 long terme du contenu atmosphérique de
1'ozone, ces auteurs ont déterminé la pente de la droite de régression des
données mensuelles moyennes. Ils indiquent que, dans la plupart des cas, cette
pente est positive et que, dans 1' ensemble, la quantité d'ozone semble donc
s'étre accrue au cours des années 60. London et Kelley (1974) ont analysé
systématiquement les données d'ozone fournies par toutes les stations du
réseau d'observation. Dans ce but, ces auteurs ont déterminé la variation
mensuelle de l'ozone total par rapport 3@ sa moyenne mensuelle calculée sur

13 ans. La figure 4.11 qui représente ces résultats lissés sur 3 mois suggére
plusieurs remarques. En premier lieu, on observe en régle générale une A
augmentatiop de la quantité d'ozome entre 1957 et 1960, principalement dans
"1'hémisphére Nord. London et Kelley calculent que cet accroissement sur les
13 années considérées est de 7,8 + 2,4 pourcent par décade dans 1'hémisphére
Nord -et de 2,4 + 1,9 pourcent par décade dans 1'hémisphére Sud. Ils indiquent
également que cette augmentation varie peu avec la latitude dans 1'h&misphére
Nord, sauf entre 40 et 60° oii 1'accroissement semble un peu plus rapide.

Dans 1" hemlsphete Sud, la quantlte d'ozone varie peu & longue échéance

sauf, semble-t-il, dans les régions polaires; mais comme les observations y
sont peu nombreuses, il y a lieu de rester prudent. En deuxiéme lieu, on
constate que, dans 1'hémisphére Nord, 1'accroissement de la quantité d'ozone
ne se fait pas de manidre réguliére; il se situe en général durant les mois
de décembre et de janvier, c'est-i-dire pendant la période d'augmentation

de la quantité d'ozone propre au cycle annuel. En troisiéme lieu, la figure
4.11 indique que 1a variation de la quantité d'ozone n'est pas uniforme dans
le temps. Dans 1'hémisphére Nord ol cet effet est le plus marqué, on constate
une véritable inversion de la pente de variation au début de 1961. Les
résultats d'une régression linéaire effectude par London et Kelley indiquent
une décroissance de 1l'ozone de - 4,7 + 1,5 pour cent par décade entre aotit 1957
et mars 1961 et une croissance de 11,3 + 2,3 pour cent par décade entre

avril 1961 et mai 1970. I1 faut se rappeler que les explosiohs atomiques

les plus intenses sont situées au moment ol la quantité d'ozone s'est

mise i croitre. Dans 1'hémisphére Sud, London et Kelley indiquent pour la
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période aolit 1957 -'septembre 1961 un accroissement de 2,5 + 2,3 pour cent

par décade et, pour la période octobre 1961 - mai 1970, une légére décroissance
probable de ~ 1,1 + 1,6 pour cent par décade. Les variations de 1'ozone ne
semblent donc pas complétement attfibuables.é un transfert d'une hémisphére a
1"autre mais il n'est pas encore possible de déterminer si elles sont d'origine

naturelle ou dues & des sources anthrupuvgéniques.

Les données d'ozone ont &té analysées par plusieurs auteurs, en
liaison avec le probléme des explosions nucléaires. Foley et Ruderman (1972),
_aprés avoir examiné visuellement les donndes fournies par 22 stations dans
1'hémisphére Nord et 2 stations dans 1'hémisphére Sud, ne constatent aucune
décroissance marquée de la quantité d'ozome, au lendemain des explosions.
Leurs conclusions sont identiques pour un examen particulier
des stations d'observations les plus proches du site soviétique de Novaya

- .

Zembya ou des stations situées 3 proximité des zones d'explosions américaines.

La méthode d'analyse et les conclusions de Foley et Ruderman (1972)
englobant les mesures fournies par les 93 stations du réseau international
d'observation. Parmi celles-ci, 30 stations fonctionnaient durant la période
d'expérimentation des bombes en 1961 et 1962 et ont fait 1'objet, de la part
de ces auteurs, d'une attention particuliére. En faisant usage d'une méthode
décroissance moyehne de 1'ozone présent dans 1'atmosphére &tait de 10,8 pour
cent par décade tandis qu'entre 1963 et 1970, on observe une remontée de la
quantité d'ozone au rythme moyen de 7,2 pour cent par décade. D'aprés
Johnston er_al, ces variations peuvent aisément Etre expliquées par 1'injection

stratosphérique des oxydes d'azote par les bombes atomiques.

évolutif le comportement simultané des oxydes d'azote produits par les
explosions nucléaires ainsi que celui de 1'ozone stratosphérique. En adoptant

une production de NO &gale i 5 x 1031 YMT , leurs résultats sont en bonne
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qu'd la fin de 1'année 1962, la colonne d'ozone dans 1'hémisphére Nord a
décru de prés de 4 pour cent par rapport 3 la valeur de 1956 et qu'elle
retrouve sa valeur initiale au début des années 70, La figure 4.12 illustre

ces résultats.

Une analyse des données d'ozone a également &té entreprise par

 Goldsmith et al (1973). Ces auteurs qui ont retenu pour leur analyse 17

stations judicieusement choisies dans 1'hémisphére Nord, ont montré (fig. 4.13)
que 1'ozone semblait insensible aux explosions nucléaires et qu'en particulier,
aprés la campagne de 1962, on observait un accroissement de la quantité
d'ozone de prés de 8 pour cent. D'autre part, Angell et Korshover (1973)

ont entrepris une investigation statistique trés poussée des mesures d'ozone,
qui met en évidence les variations quasi biannuelles de la quantité de ce gaz
et indiquent que les explosions nucléaires n'affectent pas la teneur en ozone.
Enfin, plus récemment, Bauer et Gilmore (1975) concluent leur analyse du

probléme de maniére similaire.

4 Les divers types de-variations que subit 1'ozone atmosph&rique et
qui ont &té décrits au chapitre 1 §4 rendent 1'investigation du probléme traité
ici particuliérement malaisée. En particulier, il est difficile d'isoler un
effet étranger aux variations naturelles, surtout lorsqu'il est de faible
amplitude et loréque le nombre d'observations est limité. Pittock (1972) a
analysé en détail les données de la station d'Aspendale (Australie) et, en
faisant usage d'un test statistique de Student, a calculé le nombre d'années
_ d'observations nécessaire pour établir, avec une probabilité de 95 ou 99
pour cent, une variation donnée de la quantité d'ozone. Les résultats de
cette analyée, qui sont donnés 3 la figure 4.14, montrent que, si on accepte
un risque d'erreur de 5 pour cent, 10 années d'observations ne permettent pas
de déceler des variations de la quantité d'ozone de moins de 6 pour cent par
décade. Cettevremarque met en &vidence le danger d'établir station par station

périodes de temps de quelques (par ex. 3) années.
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Comme des incertitudes &videntes subsistent sur les résultats
apportés par les travaux qul viennent d'€tre mentionnés et afin d'expliquer
les divergences qui existent, une nouvelle aﬁalyse est entreprise dans ce
travail. On examine d'abord 1'observation provenant de la station d'Arosa
A qui est en service permanent depuis prés d'un demi-si&cle; en particulier
" on tente de mettre en évidence les divers effets & caractére périodique
que l'on connait. On analyse ensuite les valeurs provenant du réseau
mondial d'observations qui a 1'avantage de fournir un grand nombre de
données mais l'inconvénient de n'@tre fonctionnel que depuis 1957. Les
valeurs adoptées proviennent du "Meteorologicai Branch, Dept. of Transportation,

Canada" ou nous ont &té transmises par London.

La station d'Arosa (9 = 46°46N ;A= 9.40 E) est opérationnelle
depuis juillet 1926. Mais, ce n'est qu'a paftir de 1932 qu'elle fournit
' de mani&re quasi ininterrompue des observations de la quantité intégrée
q'ozone. Les moyennes mensuelles de ces mesures, entre 1932 et 1971, sont
représentées i la figure 4.15. On remarque nettement qu'au caractére
périodique annuel, se superposent des variations & plus long terme. En
d'autres termes, la teneur moyenne en ozone différe sensiblement d'une
année 3 l'autre. La figure 4.16 , qui reproduit les moyennes annuelles
de la quantité d'ozone éntre 1932 et 1971, montre l'importance de ces
variations. En 1940, par exemple, la valeur moyenne est de 361 unités
Dobson, alors qu'en.1944, elle n'est plus que de 328 unités, ce qui
correspond & une diminution de prés de 10 pour cent en quatre ans. Cette

réduction sensible est d'ailleurs précédée d'une augmentation encore plus

brutale entre 1939 et 1940.

La diminution de 1'ozone (env. 5 pour cent) que l'on constate entre
1963 et 1964, c'est-3~dire au lgndemain des explosions nucléaires, n'est pas
plus intense que celle que l'on observe, par exemple, entre 1952 et 1953,
méme si la valeur annuelle moyenne observée en 1964 est la plus'faible de
toutes celles qui ont &été déterminées depuis 1932. De plus, cette réduction
de la quantité d'ozone est comblée en une durée qui est plus courte que le
temps caractéfistique d'une action des oxydes d'azote sur 03.; cgci indique-

que des phénoménes li&s 3 la dynamique atmosphérique interviennent.
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Pour ne conserver que les variations lentes qui présentent un

intérét particulier dans le cadre de cette analyse, on réalise un filtrage
en déterminant, 3 partir des données de la figure 4.15, une "moyenne glissante"
sur un intervalle de 4 ans. Les résultats, éxprimés sous forme de leur
variation relative par rapport & la valeur moyenne de la quantité d'ozone sur
tout l'intervalle (1932 - 1971), sont représentés a la figure 4.17. Ils
montrent que la décroissance du nombre de molécules de 03, au—-dessus de la
station d'Arosa, entre 1960 et 1964, n'est pas plus marquée que les autres
variations que 1l'on observe. En particulier, €lle n'est pas plus intense que
celle qui se situe entre 1942 et 1944. D'autre part, la figure 4.17 indique
qu'entre 1932 et 1971, la teneur en ozone subit des variations quasi-
périodiques qui (Angell et Korshover, 1973) peuvent &tre corrélées avec le
cycle undécennal de 1l'activité solaire. Cette remarque suggdre que la réduction
de la quantité d'ozone; observée 3 Arosa aprés 1960, pourrait &tre liée i des
facteurs naturels et il semble hdatif de wvouloir l'attribuer aux explosions
nucléaires, comme 1l'ont fait certains auteurs qui n'ont pas considéré le
comportement temporel de l'ozone sur une période suffisamment étendue.

. Le comportement de 1'ozone 3 1'échelle planétaire est 3 présent
. analysé; dans ce but, on retiendra 38 stations qui fonctionnent de maniére
trés systématique et qui sont réparties dans toutes les régions du monde.
Trente d'entre elles sont cependant situées dans 1'hémisphére Nord, avec
une proportion élevée aux latitudes moyennes. De maniére i ne pas surestimer
1'effet de certaines zones terrestres, on considére de maniére distincte
les différentes régions suivantes : hémisphére Nord : 0-30°; 30°-60°;
60°-90°; hémisphére Sud 0-90°. Les caractdristiques des 38 stations
retenues sont indiquées au tableau 4.4. T.e nombre moyen de donnécs mensuelles
recueillies est de 125,6 pour une durée de 162 mois, ce qui conduit
34 un taux d'observation de 77,5 pour cent.

p

Diverses méthodes d'investigation statistiques peuvent étre utilisées.

d'abord développée. A cette fin, une régression linéaire des données d'ozone
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TABLEAU 4.4.- Stations d'observations retenues pour 1'é@tude des variations

de 1'ozone atmosphérique.

A. Hémisphére Nord; Hautes latitudes 9 = 60° i 90° N.
Numéro Station Latitude Longitude
1A Reéolute 74.43 N 94.59 W
2 Dikson Island 73.30 N 80.14 E
3 Troms¢é
4 Fairbanks 64.49 N 147.52 W
5. Reykjavik 64.08- N 21.54 W
6 " Lerwick 60.08 N 1.11 W
7 Leningrad 59.58 N 30.18 E
B. Hémisphére Nord; Latitudes moyennes ¢ = 30° a 60° N
Numéro Station Latitude Longiﬁude
8 Aarhus 56.10 N 10.13 E
9 Moscou 55.45 N '37.34 E
10 Edmonton 53.33 N 114.06 W
11 Irkutsk’ 52.16 N 104.21 E
12 . Oxford 51.45 N 1.11 W
13 Kiev 50.24 N 30.27 E
14 Arosa 46.46 N 9.40 E
15 Toronto 43.43 N 79.14 W
16 Vladivostok - 43;07 N 131.54 E
17 Sapporo 43,03 N 141.20 E
18 Alma Ata 43.14 N 76.56 E
19 ‘Mont Louis 42.30'N 2.07 E
20 Vigna di Valle 42.05 N 12.13'E
21 Boulder 40.01 N 105.15 W
22 Caéliari 39.15 N 9.03 E
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TABLEAU 4.4.- (suite 1).

Numéro Station Latitude Longitude
23 Messina 38.12 N 15.33 E
24 Nashville : 36.15 N 86.34 E
25 Tateno 36.03 N 140.08 E
26 Albuquerque 35.05 N 106.37 W
27 - Kagoshima 31.38 N 130.36 E

C. Hémisphidre Nord; Basses latitudes p = 0° i 30° N.

Numéro Station Latitude Longitude
28 . New Delhi 28.38 N 77.13 E
29 Dum Dum 22.39 N 88.27 E

30 Kodaikanal 10.14 N 77.28 E

D. Hémisphére Sud ¢ = 0 4 90° S.

Numéro Station Latitude Longitude
31 Huangayo 12.03 S 75.19 W
32 Pretoria 25.45 S 28.14 E
33 Brisbane o - 27.28 § "153.02 E
34 Aspendale 38.02 S 145.06 E
35 Port aux Frangais 49.21 s 70.17 E
36 Halley Bay 75.31 S 26.44 W
37 Byrd 80.01 s 119.31 W
38 Amundson 89.59 S 24,48 W
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est effectude pour chacune des 38 stations. Les périodes considérées sont
respectivement 1957-1970, 1957-1962, 1957-1963 et 1964-1970. Afin d'écarter
les résultats non représentatifs, on a exclu chaque fois les stations dont le

nombre d'observations est jugé trop peu &levé durant la période envisagée.

Le tableau 4.5 reprend les résultats propres 3 la période 1957-1970.
11 indique que la pente de la droite de régression peut étre positive ou
négative selon la station. Cependant, en moyenne (non pondérée), cette pente
est croissante et vaut 5,13 pour cent par décade dans 1'hémisphére Nord
et 0,19 pour cent par décade dans 1'hémisphére Sud. Ces tendances confirment
donc les résultats de Komhyr (1971) et ceux de London et Kelley (1974).
Le méme calcul a été effectué pour la période comprise entre 1957 et la fin
des expériences nucléaires, c'est-a-dire décembre 1962 (tableau 4.6). Si on
considére les stations en fonctionnement pendant plus de 50 mois (sur 66),
la pente moyenne est de - 5,1 pour cent par décade, ce qui tend 3 indiquer
une nette réduction de la quantité d'ozone pendant cette période. Cependant,
les résultats respectifs de chacune des stations différent fortement les
uns des autres et le résultat global se présente différemment selon le
nombre de stations que l'on conserve. A titre d'exemple, les mesures de Dickson
Island (94 mois d'observations) conduisent 3 une pente de - 65 pour cent par
décade alors que celles de Vladivostok (40 mois d'observations) indiquent

un accroissement de 36 pour cent par décade.

Si, a présent, on envisage la période 1957-1963 (tableau 4.7), les
résultats conduisent, avec une prolongation d'une seule année,3 des
conclusions différentes. En ne conservant, en effet, que les stations qui ont
procuré plus de 60 mois d'observations (sur 78 mois),la pente moyenne est de
- 1 pour cent par décade, ce qui indique une faible décroissance moyenne
sur cette période. Ce chiffre, lorsqu'il est comparé aux précédents indique
que la décroissance d'avant fin 1962 ne s'est pas poursuivie & l'issue des
campagnes d'explosions nucléaires. D'autre part, si on conserve toutes les
stations ayant opéré S50 mois et plus, la pente moyenne pour la période

1957-1963 est légérement positive : + 0,16 pour cent par décade.
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TABLEAU 4.5.- Analyse des observations de la quantité int@gréc d'ozone
(période 1957 - 1970).

N°® Nombre de mois. Pente de la droite Ecart-type Moyenne
Station d'observation de régression (unités Dobson) (Unités Dobson)
(% dec—l)
1 152 | 4,9 5,6 388,0
2 117 7,8 8,7 - ©341,6
3 123 7,6 . 5,8 337,9
4 49 13,3 7,4 384,1
5 136 - 3,7 4,0 _ 336,4
6 151 8,2 4,1 342,2
7 147 - 1,4 4,9 338,1
8 150 -7,9 . 4,2 355,8
9 102 11,2 , 6,8 314,7
10 161 2,9 3,6 355,3
11 120 30,8 7,0 357,6
12 162 4,0 3,3 351,9
13 127 11,9 5,0 332,1
14 163 1,0 2,8 . 332,1
15 128 - 0,8 : 3,6 362,8
16 124 9,5 6,8 4 342,0
17 155 - 1,6 4,3 372,1
18 145 13,3 3,9 . 301,0
19 106 3,5 3,2 331,5
20 162 . - 0,3 2,8 O 341,4
21 82 1,0 . : 3,5 336,3
22 161 9,8 ‘ 2,2 327,4
23 160 3,2 ' 2,4 346,1
24 93 4,6 _ 2,5 , 332,4
25 162 -0,8 , 2,7 324,4
26 57 -1,3 3,2 296,5
27

151 2,6 2,1 290,2
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TABLEAU 4.5.- (suite 1).

N°® Nombre de mois Pente de la droite Ecart-type Moyenne
Station d'bbservation de régression (unités Dobson) (unités Dobsan)
(Z»dec—l)
28 162 8,0 1,3 269,6
29 84 1,3 1,3 268,0
30 - 162 .- 10,6 1,0 254,4
31 83 7,2 0,6 261,8
32 78 - 1,4 1,3 261,0
33 162 - 0,1 1,4 292,1
34 162 - 1,8 2,3 : 322,9
35 106 - 9,5 ‘ _ 6,2 375,6
36 93 - 1,5 3,4 306,1
37 62 5,0 4,8 311,6
38 72 3,7 4,5 ©309,9
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TABLEAU 4.6.- Analyse des observations de la quantité intégrée d'ozone
(période 1957 - 1962).

N°® Nombre de mois 'Pentg de la droite Ecart-type - Moyenne
Station d'observation dé régression (unités Dobson) (unités Dobson)
(Z dec’h |
1 65  _ = 9,3 8,3 374,1
2 44 - 65,1 11,2 322,2
3 61 - 15,5 8,3 327,0
; A
5 52 . - 14,5 6,2 336,7
6 66 - 9,6 6,0 328,0
7 57 - 29,2 7,1 339,6
8 64 - - 6,3 5,8 367,0
9 11 - 195,8 12,8 352,6
10 65 - 1,3 5,9 348,6
11 27 146,2 9,7 310,0
12 66 - 4,6 4,9 343,3
13 31 - 13,1 8,5 310,9
14 72 0,1 4,0 330,0
15 36 - 45,3 7,2 360,1
16 4 36,6 9,9 326,0
17 59 - 27,2 7,0 371,3
18 52 26,7 _ 4,1 288,9
19 10 - 493,0 5,0 324,5
20 66 - E - 6,7 4,2 340,8
21 .
22 66 S = 3,9 3,0 . 313,0
23 6 . - 1,6 3,9 340,9
24 . '
25 66 | 5,9 4,4 324,2
26

55 . - 8,5 3,3 283,6

N
~
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TABLEAU 4.6.- (suite 1)§

N° Nombre de mois » Pente de la droite Ecart-type Moyenne
Station d'observation  de régression (unités Dobson) (unités Dobson)
(2 dec’ ) '
28 66 3,9 1,8 255, 3
29
30 - 66 : 13,6 1,5 244,06
" : ‘ | .
32 ,
33 66 - 15,9 . 2,2 292,1
34 66 - 6,2 3,9 325,4
35 36 - 19,9 11,0 -  406,8
36 55 9,4 : 4,4 307,5
37 | 5 | 776,6 1,2 340,0

\
\

.38 ' 11 146,9 11,0 323,9
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TABLEAU 4.7.- Analyée des observations de la quantité intégrée de 1'ozone
(période 1957 - 1963). ‘ '

N° Nombre de mois Pente de la droite Ecart-type Moyenne
Station d'observation ' de ‘régression (unités Dobson) ﬂunités Dobson)
| (2 dec™h
1 76 | 1,5 7,6 376,6
2 48 - 63,3 ‘ 10,3 ' 318,0
3 70 - 2,4 7,9 ©330,2
4 ' .
5 64 - 4,3 , 6,0 340,0
6 78 - 0,8 5,8 331,5
7 67 - 29,4 6,6 335,5
8 66 1,7 5,9 369,6
9 23 - -192,9 13,7 - 333,7
10 77 - 2,9 5,3 348,2
11 38 97,6 12,1 328,1
12 78 1,2 4,6 345,8
13 43 - 4,4 8,4 315,1
14 84 2,0 3,9 331,4
15 48 - 16,2 © 6,4 362,8
16 52 26,5 8,9 330,9
17 71 , - 18,3 6,4 370,9
18 63 ‘ 16,5 " 4,3 . 290,0
19 22 - 72,3 8,4 ~331,9
20 78 ‘ - 4,2 4,1 341,4
21 A
22 78 : 1,3 3,0 314,9
23 78 - 6,7 : 3,6 340,5
24 1 - 216,3 ‘ 4,1 327,7
25 78 - 5,2 4,3 325,6
26 2 597,8 281,6
27 67 - 1,3 3,1 2863
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N°® Nombre de mois Pente de la droite Ecart-type Moyenne
Station 'd'observation de régression (phités Dobgon) (unités Dobson)
| (2 dec™h)
28 - 78 14,2 i,7 259,3
29 4 |
30 78 9,5 1,4 245,0
31 ‘
32
33 78 - 10,7 2,1 291,5
34 78 - 2,9 3,5 325,4
.35 48 - 43,1 9,0 391,9
36 67 6,5 ° 3,9 308,0
37 17 - 48,7 10;1 309,2
38 22 19,6 8;2 311,0
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[

Enfin, entre 1964 et 1970 (tableau 4.8), la quantité moyenne d'ozone
- est croissante : si on retient les 38 stations que l'on examine, la pente

est de 5,4 pour cent par décade mais si on élimine les stations p;ocurént

moins de 60 mois d'observations (sur 84),’ce chiffre est ramené i 4,2 pour cent
par décade. Dans certains cas, et en particulier pour plusieurs statioms
d'Union Soviétique (qui fournissent des résultats peu précis), on observe un

accroissement de 1'ozone trés intense : 39,2 pour cent par décade i Irkutsk,

48 pour cent par décade i Moscou et 25 pour cent par décade 3 Alma Ata.

Toute cette discussion suggére la prudence avec laquelle il faut
considérer ce type d'analyse. Une régression linéaire ne fournit qu'une
pente moyenne sur une durée déterminée alors que l'évolution réelle peut
correspondre i plusieurs tendances successives. Dans un tel cas, 1'analyse
1inéaire ne représente plus la réalité physique et elle doit &tre remplacée par
la recherche de polynomes de régression de plus haut degré (quadratique ou
cubique par exemple). A titre d'exemple, la figure 4.18 reproduit les
données de la station de Moscou avec, en superposition, des courbes de
régression de degrés différents. Cependant, l'utilisation de polynomes de
régression de degré &levé peuvent conduire A des courbes irréalistes,
principalement 3 leurs extrémité&s. Une autre critique qu'il convient de
formuler & la méthode d'investigation qui est discutée est la difficulté
de formuler un critére acceptable pour le choix des stations qu'il convient
de retenir. Celui-ci est fixé arbitrairement, selon les stations existantes;
mais rien n'indique que, si d'autres mesures venaient s'ajouter 2
1'échantillonnage, les résultats seraient similaires. Ensuite, la recherche
de pentes de régression sur des périodes courtes peut également conduire 3
des erreurs qui peuvent facilement se présenter si la période choisie est
plus bréve que celle qui caractérise une variation cyclique. Enfin,
l'utilisation de plusieurs types d'appareilé, la possibilité d'un décalage
progressif par rapport & la calibration des spectrométrés,'et le manqué
". d'homogénéité dans la localisation géographique des postes d'observations
. peuvent conduire 3 dés valeurs erronnées. Le nombre de statiohs dans
1'hémisphére sud est, par exemple, trop petit pour conclure avec certitude

sur 1'amplitﬁde de variations 3 1'échelle hémisphérique.
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. TABLEAU 4.8.- Analyse des observations de la quantité intégrée de 1'ozone
(période 1964 - 1970).

N° " Nombre de mois Pente de la droite Ecart-type Moyenne

Station d'observation de régression . (unités Dobson) (unités Dobson)
| (2 dec™h) ‘
1 76 - 10,2 8,0 399,5
2 69 _ - 2,6 : 12,2 358,1
3 53 ' 16,8 8,4 348,1
4 49 13,3 . 7,4 384,1
5 72 - - 5,7 ’ 5,4 333,1
6 73 | 7,3 5,9 -353,7
7 80 - 0,5 7,0 N 340,3
8 84 ' - 3,5 5,8 344,9
9 79 48,1 6,6 308, 4
10 84 -1 4,7 361,8
11 82 39,2 8,4 371,3
12 - 84 1,7 4,7 357,5
13 -84 7,6 6,2 340,7
14 79 2,9 4,1 332,8
15 80 - 0,5 4,3 362,9
16 2. - 6,3 9,6 350,1
17 84 - 3,4 5,6 373,0
18 82 S 25,2 - 6,0 :309,5
19 84 8,8 3,3 331,4
20 84 0,9 3,8 341,5
21 82 . , 1,0 3,5 336,3
22 83 9,8 3,1 339,2
23 82 ; 3,4 3,1 351,5
24 82 o 5,4 2,7 333,0
25 84 - 4,4 3,5 323,3
26 55 - - 3,9 3,2 ' 297,0
27 84 - - - 1,5 2,8 . 293,2
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TABLEAU 4.8.- (suite 1).

N° Nombre de mois Pente de 1la droitg Ecart-type Moyenne
Station d'observation “de régression (unités Dobson) (unités Dobson)
(2 dec”h

28 84 - 10,8 1,5 279,1.
29 84 _ 1,3 1,3 268,0
30 84 11,7 1,5 263,2
31 83 7,2 0,6 4 261,8

.32 78 - 1,4 1,3 261,0
33 84 4,1 1,9 292,6
34 84 1,0 3,0 320,6
35 ‘ 58 51,5 7,1 362,2
36 26 22,3 6,9 301,2
37 45 9,1 5,3 312,5

38 50 10,6 - 5,2 309,3
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En conclusion de cette premiére analyse, on note que jusqu'id la
fin de la campagne d'explosions nucléaires, la moyenne (non poudérée) des
pentes de régression des données d'ozone indique une diminution de la
quantité de ce gaz. Ceci est donc en accord avec les résultats de

-~

Johnston et al (1973). Mais, la méthode d'investigation apparait 3 ce point

dangeureuse qu'il faut émettre de sérieuses réserves sur cette conclusion;

cn particulier, il n'est pas possible de préciser comment et 3 quel moment

s'effectue cette décroissance au cours de la période 1957-1962. En d'autres
termes, les résultats obtenus par cette technique ne permettent pas

d'affirmer qu'il existe un effet des bombes atomiques sur 1'ozone atmosphérique.

On est donc amené i faire appel i une méthode d'analyse plus
élaborée; il s'agit d'une technique similaire 3 celle qui a été utilisée
par Angell et Korshover (1973). A cette fin, on regroupe les stationms
d'observation_ selon le découpage de la surface terrestre évoqué précédemment
(tableau 4.4) et on construit pour chacune des zones considérées 1'évolution
de la quantité moyenne d'ozome. Pour déterminer cette moyenne, on procéde de la
maniére suivante : on établit dans chaque zone et pour chaque mois une
valeur qui est donnée par la moyenne des valeurs mensuelles de chacune des
stations appartenant & la zone considérée. Lorsque, pour une station, un
certain nombre de Qaleurs sont marquantes, on adopte pour celles-ci une
vale&r mensuelle de remplacement; cette dernidre est déterminée par la
moyenne, calculée sur toutes les années d'observations, des données d'ozone
pendant le mois considéré. La figure 4.19 montre 1'évolution de la quantité
intégrée de 1'ozone dans les 3 régions de 1'hémisphére Nord et dans
l'hémisphére sud. On retrouve bien les caractéristiques propres aux
différentes latitudes : prés de 1'équateur, la quantité d'ozone est voisine
de 260 unités Dobson et 1'amplitude de la variation annuelle n'est guéré
supérieure & 15 pour cent de la valeur moyenne; dans les régions polaires,
cette dernidre est préche de 350 unités Dobson et 1'amplitude de la variation
annuelle eét de 1'ordre de 60 pour cent; aux latitudes moyennes, la
concentration intégrée est caractérisée par une grande régularité et une
variation annuelle de 1'ordre de 30 pour cent de la valeur moyenne; enfin, dans
1'hémisphére Sud, la quantité moyénne de la colonne d'ozone est légérement

supérieure 3 300 unités Dobson et sa variation relative est de 1'ordre de

20 pour cent.



COLONNE D'OZONE (UNITES DOBSON)

A= SQ.'N a 90°N |

A = 30°N 4,60°N

A=0°a 30°N

A 3 0°490°S : -13s0

300

250

1957 58
Fig. 4.19.-

59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 1970

ANNEES

231.-

(NOS80Q S31iINN) 3NOZ0.G 3NNOT0D

Evolution entre 1960 et 1971 de la quantité intégrée d'ozone
déterminée en moyennant les données des stations indiquées
au tableau 4.4, aprés les avoir groupées selon 4 régions dis~

tinctes correspondant aux latitudes ¢ = 60° N a 90° N ;

" 30° N a60° N ; o =0° a30°N; 9 =0°a90° s.



232,

Pour tenter d'isoler un éventuel effet des bombes atomiques, il
faut d'abord filtrer les variations naturelles de 1'ozone dont les périodes
sont bien connues. Si les fluctuations journaiiérés de la quantité d'ozonme,
engendrées par les différentes. conditions météorologiques n'apparaissent
plus dans les moyennes mensuelles, les données de la figure 4.18 indiquent
clairement l'existenge d'une variation annuelle. Celle-ci peut étre
aisément filtrée par un lissage sur 12 mois qui condﬁit aux résultats,
qui sont représentés 3 la figure 4.20. Si, 2 titre d'exemple, on examine
les variations de la concentration intégrée d'ozone aux latitudes moyennes
(p = 30° N 3 60° N), on observe clairement 1'existence d'un cycle dont
la période est comprise entre 2 et 3 ans. Il s'agit de 1'oscillation
quasi bi-annuelle de 1'ozone dont on a parlé au chapitre 1. Pour s'affranchir
de telles variations et ne conserver que les effets 3 long terme ou ceux
qui ne présentent pas de caractére périodique, on réalise un lissage sur
36 mois des données de départ; on obtient ainsi les résultats de la figure

4.21.

Si, dans un premier temps, on examine les données provenant des
latitudes moyennes, on observe une constance remarquable de la concentration
intégrée d'ozone jusqu'a la moitié des années 60 puis un accroissement trés
net a 1'approche des années 70. En particulier, aucun effet n'apparait i

la suite des campagnes d'explosions de 1961 et 1962.

Dans les régions &quatoriales ol quelques 37 MI ont explosé au
début des années 60, on observe un accroissement régulier de la quantité
d'ozone avec un effet plus marqué au lendemain de la campagne d'explosions.
En d'autres termes, les bombes américaines ne semblent pas avoir détruit,

a 1'échelle globale, une quantité appréciable de 1'ozome atmosphérique.

L'examen des données aux hautes latitudes doit conduire aux
conclusions les plus marquées; c'est dans ces régions, en effet, que les
explosions ont &té les plus intenses (300 MI). La courbe ¢ = 60° N a 90° N
de la figure 4.21 indique une décroissance appréciable de 1'ozone entre 1958

et fin 1960 (prés de 5 pour cent en 3 ‘ans) mais celle-ci est interrompue au
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12 mois.
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moment ol débutent les campagnes d'essais nucléaires. Pendant les 2 années

qui connaissent les explosions,intenses, la quantitd d'ozone reste approximativement
constante, mais, dés la campagne d'expériencés terminée, elle se met & |
croitre jusqu'en 1970. Il est donc logique qu'en utilisant une méthode de

début des années 60 mais la technique utilisée ici montre qu'en réalité,

la diminution trés prononcée de l'ozone, 3 haute latitude, s'est effectuée

avant l'injection de NO par les bombes atomiques.

_Afin de préciser ces différents résultats, il est intéressant de
ramener l'explosion de toutes les bombes 3 une origine de temps commune
et de déterminer, 3 partir de l'observation la "courbe de réponse' de

1'ozone. A cet effet, on calcule la valeur N, de la concentration intégrée

de 1'ozone au mois J en moyennant les valeurg de la quantité d'ozone
enregistrées i haute latitude, J mois aprés 1'explosion de chacune des
bombes et en pondérant ces moyennes par 1l'intensité Yi des explosions,
(1'indice i caractérise le mois au ‘cours duquel la puissance &quivalente
des bombes a &té dissipée dans 1'atmosphé&re). La colonne d'ozone NJ est

donnée par

~
e z. Ya No
i 71 i+ ‘
Ny R : (4.17)
. 1
i
~
ol Ni+J est la colonne d'ozone au mois i + J, aprés lissage sur 12 mois

(fig. 4.22, 9 = 60° N ~ 90° N). La courbe obtenue (figure 4.22) montre

qu'en général, la quantité d'ozone est croissante avant les explosiong

et que cette augmentation se poursuiﬁ au moins pepdant les 2 années qui
suivent les détonations. A aucun moment, la colonne d'ozone ne devient

inférieure & ce qu'elle est au moment de 1'explosion.

La pondération de la moyenne N_ par la puissance des bombes est

J
sujette 3 caution. Rien n'indique, en réalité, que l'effet présumé des
explosions sur 1'ozone atmosphérique varie proportionnellement 3 Y. On doit en
effet remarquer qu'au-delid d'un certain nombre de mégatonnes, le nuage se

stabilise (voir fig. 4.6) 3 umne altitude plus &levée que celle qui est
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Le calcul est effectué 2 partir des données de la fig. 4.19

selon la méthode décrite dans le texte. '



237.-

caractéristique du maximum de molécules d'ozone; une bombe tré&s intense
peut donc. avoir un effet moindre qu'une bombe d'inteunsité moyenine. D'autre
part, les conditions de la détonation (en particulier 1'altitude) ne

"sont pas toutes identiques et une pondération plus précise mais difficile
i établir devrait &tre pratiquée. Cependant, le résultat présenté 3 la
fiéure 4.22 ne serait pas sensiblement modifié. On doit donc conclure

que, wéme dans les régions proches du champ d'expérimentation nucléaire,
on n'observe pas d'effet réel des bombes sur la quantité d'ozone atmo-

sphérique.

Si, pour terminer cette analyse, on examine les données moyennes
de 1'hémisphére Sud, il faut d'abord insister sur le fait que le nombre
de stations opérationnelles est trés petit. Les résultats doivent donc
étre considérés avec toute la précaution requise. La figure 4.21 (9 =0 2
90° S) montre qu'on assiste entre 1959 et 1964 3 une décroissance de la
quantité d'ozone suivie d'uné remontée trés nette jusqu'd la fin de 1967.

Une telle courbe, si elle représentait la situation de 1'hémisphére Nord,
inciterait 3 conclure 3 un effet des bombes. Mais, comme ce comportement

est caractéristique de 1'hémisphére Sud dans laquelle peu d'oxydes d'azote

ont été injectés par les bombes, il faut conclure que 1l'ozone peut varier

de plusieurs pour cent sans que la cause ne puisse &tre attribuée 3 1l'explosion

des bombes atomiques dans 1'atmosphére.

4.5. CONCLUSIONS

L'explosion des bombes atomiques dans 1'atmosphére permet, en principe,
une vérification expérimentale in_situ de la destruction d'ozone par les oxydes
d'azote. L'échauffement de 1'air engendré par la détonation nucléaire conduit,
en effet, 3 la formation de grandes quantités de NO qui se dispersent et se

transforment en d'autres composés azotés.

La détermination de la production du monoxyde d'azote est complexe.
I1 faut, en effet, envisager les différents types de dissipation de 1'énergie

libérée lors de l'explosion (radiation, onde de choc, &changes par turbulence)
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N

et tenir compte d'une éventuelle production supplémentaire de NO par les
radiations ionisantes produites par les bombes. Les travaux qui ont abordé

cette question présentent des conclusions trés diverses, de sorte qu'il n'est
‘pas possible d'adopter une valeur précise de la production de“N0J4Une incerti-
tude d'au moins un facteur 10 doit, semble-t-il, &étre retenue. D'autre part, des
mécanismes de destruction qui ne sont généralement pas pris en compte dans ces
études pourraient réduire la durée de vie des oxydes d'azote i proximité du

nuage atomique.

La distribution spatio-temporelle des oxydes d'azote produits lors
des explosions nucléaires n'a jamais &été observée et on ne posséde donc pas
de données sur la teneur réelle dans la stratosphére du NO produit par les
bombes. On doit donc se limiter 3 une simulation de la diszersion de ces gaz
i partir des mesures de 1a quantité de 14C qui est connue. Cette approche
introduit une nouvelle limitation dans la précision de 1'analyse car les
comportementsdu carbone et de 1'azote non apparié ne sont pas nécessairement

tout & fait identiques.

La couche d'ozone n'a, semble-t-il, pas subi de graves altérations
i la suite des détoﬁations dans 1'atmosphére. Les effets i court terme, &
proximité du nuage atomique ne sont pas significatifs si on analyse les
observations de la colonne d'ozone, & partir des satellites. Pour estimer
les effets & plus long terme et é.l'échelle.planétaire, il faut procéder
3 une analyse des données fournies par le réseau mondial des stations
d'observation. Les conclusions obtenues par les auteurs qui ont traité cette
question sont quelquefois contradictoires mais, dans certains cas, des réserves
doivent &tre formulées au sujet de la technique d'analyse qui est adoptée.
Il convient d'ailleurs d'insister sur les précautions qu'il s'agit de prendre
dans l'interprétation des résultats fournis ?ar une analyse statistique des
données d'ozone. En effet, les stations d'observation ne sont pas réparties
uniformément autour de la Terre et la qualité des mesures qui y sont effectuées
peut &tre inégale. De plus, il existe des variabilités saisonnié&res ou meme
journaliéres qui ne sont pas toujours parfaitement supprimées par le lissage

des données et qui peuvent conduire 3 des imprécisions. Enfin, lorsque de
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nombreuses stations sont rassemblées dans une région de la Terre, les
variations 3 loug terme que l'on détermine pourraient &tre associées 3 des

mouvements atmosphériques 3 caractére local et ne pas @tre représentatifs des

changements globaux de 1'ozone.

La méthode utilisée dans ce travail consiste i traiter séparément

les stations d'observation par région. géographique. L'examen des données

- aux latitudes &levées doit conduire aux conclusions les plus significatives

‘npﬁiSque c'est dans ces régions que les explosions ont &té les plus intenses,

' Oor, il apparait que, si une décroissance de la quantité d'ozone est observée
3 partir de 1958, elle est interrompue au moment ol débutent les campagnes
d'explosions. D'autre part, la quantité d'ozone, durant les années 60, se
caractérise par une constance remarquable aux latitudes moyennes et par un
accroissement trés marqué dans les régions équatoriales et tropicales od,
pourtant, une quantité sensible de NO pourrait avoir &té injectée en 1962.
La seule diminution d'ozone observée au lendemain des campagnes d'explosions
se situe dans 1'hémisphére sud, c'est-i-dire dans la zone qui a été épargﬁée

pendant les séries d'expériences en 1961 et 1962.

i De toute maniére, quelles que soient les fluctuations constétées, i1
faut Stre prudent lorsqu'il s'agit de leur attribuer une cause déterminée.

Des cycles naturels, comme celui de 1l'activité solaire, ou des perturbations
extérieures comme 1'injection sporadique d'une grande quantité de protons
solaires, peuvent engendrer des variations irréguliéres de 1l'ozone sans

rapport avec l'activité humaine.
P :

En conclusion, malgré une analyse détaillée, il n'est possible ni
de confirmer ni d'infirmer 1l'efficience réelle du cycle catalytique des oxydes
d'azote dans la stratosphére. S'il apparait que la couche d'ozone n'a pas
été sensiblement perturbée i la suite des explosions nucléaires, riemn
n'indique que- la quantité de NO effectivement injectée dans la stratosphére

a été suffisante pour engendrer un effet détectable.



CHAPITRE 5

L'EFFET D'UNE INJECTION ARTIFICIELLE D'OXYDES D'AZOTE PAR LES AVIONS

VOLANT DANS LA STRATOSPHERE
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5.1. INTRODUCTION

En dehors des mécanismes de production d'oxydes d'azote dans la
stratosphére, qui ont été discutés précédemment, il convient d'examiner
1'influence possible des molécules azotdes qui pourraient Etre introduites
dans les années 3 venir par les véhicules qui sillonneront la stratousph@re.
C'est ainsi que récemment, l'attention a &té attirée sur les effets que
pourrait engendrer la flotte des avions superoniques qui voleront entre 15 et
20 km d'altitude et dont les moteurs émettront une certaine quantité d'oxydes
d'azote. Johnston (1971) a indiqué que 1'augmentation prévue de ces oxydes
azotés pourrait engendrer une diminution de la quantité d'ozone de 1l'ordre
d'un facteur 2. Le flux de la radiation ultraviolette de longueur d'onde
voisine de 300 nm serait alors considérablement accru et engendrerait
une modification alarmante de 1'é@quilibre &cologique. En particulier, le
nombre de tumeurs cancéreuses de la peau de 1'homme blanc serait sensiblement

augmenté.

Les conclusions de Johnston (1971) ont &té jugées hatives
en raison de la simplification du schéma adopté dans son &tude. En particulier,
le calcul de la distribution des éomposés azotés est trop sommaire pour étre
acceptable; le nettoyage de la stratosphére par l'acide nitrique n'est pas
pris en compte. Mais, le modéle est surtout faussé par 1'omission de l'effet

du transport qui joue un rdle fondamental dans la stratosphére inférieure.

Ce premier travail a cependant eu le mérite de susciter des &tudes
plus poussées. Il est en effet apparu que la questg?n ne pouvait E&tre
13 * - . P -
résolue qu'en envisageant simultanément les différents aspects du probléme

trés complexe de l'émission et de la dispersion des effluents de moteur.

Les avions futurs voleront en majeure partie dans la stratosphére
inférieure. Ceux qui se meuvent 3 des vitesses subsoniques (par ex. le
Boeing 747) volent en général au voisinage de la tropopause; en hiver,

aux latitudes moyennes et élevées, ils péné&trent la plupart du temps de
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quelques centaines ou milliers de métres dans la stratosphére (Downie 1974).
Les ayiéns supersoniques civils congus 3@ ce jour, Concorde et Tupolev 144,
volenﬁ,i des altitudes de plafond de 17 km. Enfin, les versions futures

des avions supersoniques pourront sillonner la stratosphére a 20 ou 22 km
d'altitude et les avions hypersoniques qui verront peut-étre le jour

pourraient voler aux alentours de 30 km (fig. 5.1).

11 est difficile de prévoir 1'effectif des véhicules stratosphériques
d'ici 3 la fin du XXe siécle. Divers modéles économiques ont &té élaborés
par les constructeurs d'avions américains (Boeing, Douglas, Lockheed) ou
3 1'Université de Californie (English, 1974). Les résultats sont 3 la fois
diversifiés et incertains car ils dépendent de la conjoncture économique
dont il est difficile de prévoir 1'évolution. Selon les mod&les envisagés,
le nombre d'avions supersoniques en 1990 serait compris entre 200 et 1000
et, au début du XXIe siécle, entre 100 et 20000. Le dépar;q?ent des
Transpofts des Etats-~Unis utilise dans ses estimations pourli990 une flotte
conventionnelle de 500 avions supersoniques dont 175 du type existant ‘
(Concorde ou Tupolev 144) et 325 d'uhe'version plus &laborée (AST). Si cette
derniére prédiction peut &tre retenue 3 titre d'ordre de grandeur, il
convient cependant de rester prudent et de considérer dans les modéles lg

nombre d'avions comme un paramétre variable.

Ces quelques qonsidérations montrent la difficulté de prédire
la distribution verticale du taux de production des effluents d'avions.
Celle-ci dépend en effet directement du type d'avions utilisés. English
indique que si 1'avion supersonique avancé (AST) est construit dans les
prochaines années, i} faut envisager des productions artificielles de gaz
localisées essentiellement entre 9 et 12 km d'une part (avions subsoniques)
et entre 21 et 24 km d'autre part (avions supersoniques). Si cependant,
1'avion du type AST n'est pas produit, il faudra envisager, dans les
prochaines années, -une importante &mission d'effluents entre 15 et 18

km. Ici aussi, une &tude paramétrique s'impose.
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Les routes emptuntees par 1es avions dépendent de la rentablllte :

des lignes aériennes et donc de la concentration ‘des poles economlques. )
L'étude prospective de English (1974) montre que les couloirs les plus .
fréquentés se situent au-dessus de 1'Atlantique Nord mais-qu'il existera
également dans la stratosphére, un trafic important entre 1'Europe et

1! Amerlque centrale ou 1'Afrique, au-dessus du continent sov1et1que et
au-dessus de l'océan Pacifique. On pourra dornc dans une &tude a. i échelle
du globe simuler de mani&re approximative le passage des avions par un
‘vaste couloir localisé tout autour de la terre, axé 3 45° de latitude

Nord et large de quelque 2000 km.

. Le but de ce chapitre est d'étudier 1'émission et la dispersion
3 petite et 3 grande &chelle des effluents d'avions et, en particulier,
d'estimer 1'effet des oxydes d'azote produits par les moteurs sur 1'ozome
de la stratosphére. Aprés avoir établi, 3 partir des données fournies par
les motoristes, la quantité et la teneur des gaz émis par les avions, on
envisage-suécgssivement les diverses étapes de la dispersion de ces gaz.
11 faut, en effet, considérer plusieurs régimes successifs dont les
caractéristiques sont résumées au tableau 5.1. Pendant les premiéres
fractgaﬁisde secondes qui suivent 1'éjection des gaz, la concentration
de ceui;éi et la témpérature sont suffisamment &levées pour que les
réactioné'chimiques entre les gaz émis puissent &tre rapides. En particulier,
il faut 8tudier le comportement des oxydes d'azote pendant cette courte
période au cours de laquelle les radicaux hydroxyles sont abondants et
poutraient conduire ila formation d'acide nitrique. Dés que le diamétre
suffisamment dilués et leur température suffisamment proghe de celle de
1'atmosphére pour que les mécanismes chimiques puissent &tre négligés.
Le sillage se disperse alors sous l'effet des tourbillons engendrés par
l'avion. Enfin, quelques minutes aprés le passage de ce dernier, ce sont
les mécanismes propres de l'"atmosphére, et en particulier la diffusion
turbulente, qui assurent la dispersion des gaz émis. Les reactlons aéro-
nomiques 3 grande constante de temps, discutées aux chapltres 1 et 2 doivent

étre prises en considération dans cette phase .du pgqbleme.



TABLEAU 5.1.- Caractéristiques de la dispersion des effluents d'avions.

i

chelles de temps

Mécanismes de dispersion

Caractéristiques

régime du jet

t <1-10s

Micro-échelle

t < 103$

régime tourbillonnaire

1 -10s <t < 10-100s

régime de la disper-
sion

10-100s < t < IO3s

Période dominée par 1'éjection

des gaz.

Dispersion par le tourbillon

dans le sillage de 1l'avion

———— e e e s e e s et e e e e e e e e e e S . e e e e o e = e A . . e o O e e o e e e ]

Dispersion par les mécanismes
atmosphériques efficaces i

petite échelle

Température &levée
Effluents concentrés.
Réactions chimiques jouent un

role important.

T ~ T stratosphére
chimie peut &tre négligée.
T = T stratosphére

chimie peut &tre négligée.

Méso—-échelle

1035 < t < 10%s

Dispersion essentiellement par

diffusion turbulente

Mécanismes de transport prépondé-
rants vis-d-vis des réactionms

chimiques

Macro-échelle

t > 1068

Dispersion par la circulation
générale de 1'atmosphére (vents,
diffusion turbulente 3 grande

échelle) .

Transport et chimie doient &tre
pris en compte.

Effet de NOx sur 1'ozone.

=492
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Une synthé&se des données fournies par les motoristes sur la
teneur des gaz émis est présentée au paragraphe 5.2. Ensuite, les mécanismes
de dispersion i 1'échelle locale sont décrits au paragraphe 5.3 et la
dispersion des sillages 3 l'échelle du couloir de vol est alors étydiée
au paragraphe 5.4 par un modéle simple de diffusion_turbulente. Enfin,
au paragraphe 5.5., l'effet des oxydes d'azote sur 1'ozone atmosphérigue

est estimé 3 1'aide du modéle mathématique décrit au chapitre 3.
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5.2. TENEUR DES GAZ EMIS PAR LES MOTEURS D'AVIONS

La quantité globale des gaz &mis par unité de temps dans 1'atmosphére
par une flotte d'avions dépend directement du nombre N d'avions qui composent
cette flotte, du nombre M de moteurs par avion, de la consommation @ de
chaque moteur, de 1'indice d'émission EI du gaz que 1l'on considére et
de la fraction journaliére moyenne fr pendant laquelle volent les avionms.

Pour un gaz i, on peut écrire que la production globale Si exprimée en |

g/an est donnée par la relation
5; = 8760 N M £ EI, (5.1)

si w est donné en kg/hedfe - moteur et E'Ii en g de gaz i émis par kg de

fuel consommé.

Dans 1'approche du probléme que 1'on envisage ici, les résultats
finaux seront exprimés en fonction du paramétre Si pour étre indépendants
des caractéristiques des avions et de leurs moteurs. Néanmoins, pour relier
de maniére approximative la production totale au nombre d'avions, on peut
supposer que ceux-ci volent 7 heures par jour (fr = 7/24) et qu'ils sont
tous quadri-moteurs (M = 4). Il reste alors 3 connaitre la consommation
de kéroséne et 1l'indice d'émission de chacun des constituants qui doivent

€tre pris en considération dans 1'@tude des perturbations atmosphériques.

La consommation de k&roséne par les moteurs d'avions dépend
des conditions de vol. Elle décroit en méme temps que la pression atmo-
.sphérique ambiante de telle maniére que le taux de mélange air/kéroséne
soit constant & 1'entrée de la chambre de combustion. Broderick gg_gl
(1973) ont suggéré un profil de consommation pour un avion volant de
New York & Paris (fig. 5.2). Dans le cas de Concorde (moteur Olympus
593 Mk 602), la valeur de 5000 kg/heure-moteur peut &tre adoptée. Ce chiffre
est approximativement deux fois plus &levé que celui qui se rapporte au
Boeing 747 mais il est trois fois inférigur d celui qui est généralement
-adopté comme hypothése pour le futur avion supersonique américain.

(Johnston, 1971).
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établi par Broederick et al (1973).
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La formation des gaz polluants dans les moteurs a été &tudié

1971; Barrére, 1973; Eberius et Just, 1973; Quillevéré, 1973). Elle dépend
essentiellement des conditions qui régnent dans la chambre i combustion en
amont de la turbine du moteur et quelque peu de la composition du kéroséne.
Cette chambre comprend essentiellement deux zones dans lesquels les phénoménes
sont trés différents. Dans la premiére d'entre elles, la zone primaire,

le kéroséne et l'air sont mélangés et le fuel est briilé i prés de 907.

Dans la zone secondaire; une quantité supplémentaire d'air est introduite
pour réduire la température des gaz 3 un niveau acceptable pour la turbine;

en méme temps, l'efficacité de la combustion atteint 99,9 pour cent (régime

nominal) .

Les produits de la combustion sont généralement classés en cing
catégories. Les deux premiéres regroupent plus de 99,97 des gaz &mis mais
ce sont les trois derniéres catégories qui reprennent les polluants
potentiels. Le. tableau 5.2 indique les diverses particules gazeuses ou
solides émises 3 1'issue de la combustion ainsi que leur proportion

approximative.

Le premier groupe d'é&léments est constitué des gaz qui ont
traversé le moteur sans étre chimiquement altérés. Il en est ainsi de
1'argon et de la majeure partie de 1'azote moléculaire. La teneur en

oxygéne est donnée par la proportion de molécules de O, qui n'ont pas

2
participé 3 la combustion.

Les &léments du deuxiéme groupe, la vapeur d'eau et le dioxyde
‘de carbone, résultent de l'oxydation compléte des &léments premiers du
kéroséne, le carbone et 1'hydrogéne. Leur proportion est suffisamment

élevée pour que leur effet sur l'atmosphére ambiante soit examiné.

Comme la combustion peut n'@tre pas compléte, il faut envisager
un troisiéme groupe d'éléments dont les principaux sont le monoxyde de

carbone, l'hydrogéne moléculaire, des hydrocarbures éventuellement oxydés



249.-

TABLEAU 5.2.- Produits de la combustion d'un moteur d'avion conventicnpel

(d'aprés Grobman, 1971).

Type : Espéces : Teneur approximative
1. Air . N, 77 %

0, _ 16,6 %

Ar : 0,9 7

2. Produits de 1la H20. 2,7 %
combustion CO2 2,8 7
compléte -

3. Produits de la co 5 - 100 ppmv
combustion HC 1 - 20 ppuv
incompléte HC partiellement oxydé 1 - 20 ppmv

H2 5 - 100 ppmv
particules 0,5 - 50 ppmv

4, Composés non SOZ’ SO3 1 - 10 ppmv
hydrocarbonés métaux ou oxides

métalliques (5 - 20) x’lo_3 ppm
5. Oxydes d'azote NO, NO _ 50 - 400 ppmv

2
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partiellement et des particules carbonées i 1'état solide. Le taux de
proddction de ces effluents est fortement réduit lorsque la puissance
des moteurs est accrue, c'est-i-dire lorsque le mélange s'enrichit (Sawyer
et_al, 1973).

Le quatriéme groupe est constitué des &léments non carbonés
qui -sont 1ibérés par le kéroséme. Il s'agit essentiellement des oxydes
de soufre, des oxydes métalliques et des particules de métal. La réduction
de leur teneur implique un raffinement plus poussé& du pétrole de base,

ce qui est possible grdce 3 la technologie actuelle.

Enfin, le cinquiéme groupe comprend les oxydes d'azote qui
retiennent particuliérement notre attention dans cette &tude. A l'issue
de la combustion, les oxydes azotés se trouvent sous forme de NO -
probablement en majorité - ou de‘NOZ. Leur production pourrait résulter
trés partiellement de la présence de ces composés au sein méme du kéroséne.
Maig le ﬁrocessus fondamental de la formation de NO se situe dans la zone
A haute température, en effet, le monoxyde d'azote est formé en présence

d'oxygéne par le processus de Zeldovich (1946)

N2 + 0 = N + NO

N + O2 = NO + O

et, en présence du radical hydroxyle, par la réaction

N+OH = NO+H.

Dans les zones 3 température moins élevée, les mécanismes secondaires

suivants doivent &tre pris en considération (Barrére, 1973)

N.O+ 0 = N, + 0

2 2 2
N20 +0 = 2NO
N20 +H = N2 + OH .
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de NO dans la zone primaire de la chambre 3 combustion est insuffisante
pour que des conditions d'équilibre soient afteintes. De plus, pendant
que le gaz se dilue et se refroidi: dans la zone secondaire de combustion,
la concentration de la molécule NO reste "gelée" 3 la valeur qu'elle a

atteint 3 1'issue de la combustion dans la zone primaire.

La valeur des congtantes cinétiques du processus de Zeldovich
indique que le taux de production du monoxyde d'azote & 1'intérieur des
moteurs varie fortement avec la température. D'ailleurs la formation
de NO n'apparait que si cette température dépasse 1900 K. Mais, au-deld
de cette valeur, le taux de production de NO est multiplié par un facteur
1973). Un faible indice d'émission.des oxydes d'azote implique donc un
temps de séjour -du mélange aussi bref que possible dans la zone 3 haute

température de la chambre 3 combustion.

La quantité du dioxyde d'azote produite 3 l'intérieur des moteurs
d'avions est encore mal connue. Le plupart des travaux (voir par ex.
Caretto, 1968) admettent que cette quantité est trés faible. Néanmoins
les mesures récentes de Lazalier et Gearhart (1972) indiquent une valeur
appréciable de NO2 formé, quelle que . soit la puis;;nce de fonctionnement
du moteur. Quillevéré et_al (1973) suggérent une transformation possible de NO
“en NO, dans la flamme de réchauffe du moteur. En raison des incertitudes
qui subsistent, on considére en général la formation globale des oxydes
d'azote (NOx) que l'on exprime, conformément 3 l'usage, sous forme d'un

taux de production massique rapporté a NOZ'

La quantité de NOk formée au sein d'un moteur varie appréciablement
tout au long de la croisiére de l'avion. Aprés le décollage et jusqu'au
moment ol 1'avion a atteint sa vitesse supersonique, elle s'aceroit
réguliérement en raison de 1'augmentation de la température au sein de

la chambre 3@ combustion. Puis, lorsque la température de régime est
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atteinte, elle se met & décroltre puisqu’au fur et 3 mesure que l'avion
poursuit sa route, son altitude augmente progressivement et donc la pression
et la température au sein de la chambre 3 combustion -diminuent réguliérement.
‘A titre d'exemple, la figure 5.3 montre la valeur présumée de 1l‘'indice
d'émission de NOx pour Concorde sur un trajet New York Paris (Broderick

pour permettre une comparaison.

Dans les modéles théoriques qui tentent d'estimer 1l'impact sur
1'atmosphére d'une flotte d'avions, il convient de se donner des valeurs
moyennes des indices d'émission. Le tableau 5.3 indique les données dont
on fait usage dans ce travail pour différents types de moteur. Enfin, en
adoptant ces derniers chiffres, la production annuelle des effluents par
une flotte de 500 Concorde est estimBe au tableau 5.4 et est comparée
3 la quantité naturelle de ces gaz présénts dans la stratosphére. La
derniére colonne du tableau 5.4 indique qu'a 1'exception du NOX, le temps
nécessaire pour injecter une quantité d'effluents du méme ordre de grandeur
que la quantité naturelle des molécules considérées est toujours long
vis-3-vis du temps de résidence des particules dans la stratosphére. En
d'autres termes, 1'introduction par les avions de C02, de H20, de CxHy et
"de CO ne modifie pas de maniére sensible la teneur naturelle de ces gaz.
Les oxydes de soufre entralnent par une suite de réactions chimiques la
formation d'acide sulfurique et de sulfates et contribuent donc a
1'accroissement de la _teneur en aérosols. L'absorption du rayonnément golaire
visible et infra-rouge ainsi que 1l'émission et'l'absorption du rayonnement
atmosphérique subissent donc des variations qui entraTnent une modification
du bilan thermique de la stratosphére. Ce probléme n'est pas abordé dans ce
travail et seuls les oxydes d'azote devront donc étre pris en considération

dans 1'étude des perturbations par les véhicules stratosphériques.
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TABLEAU 5.3.- Emissions par différents types d'avions

254 .-

Type Consommation Indice d'émission (g/kg fuel)
d'avion par'moteur
; (1) (2) (3)

(kg/hegre) 002 HZO sox C CxHy co NOx
Concorde 5220 3100 1300 1.0 0. 0.2 3.5 18
AST 22000 3100 1300 1.0 0 0.2 3.5 21
B~-747 2500 3100 1300 1.0 O. 0.12 4 15
DC1l0 et L-1011 2500 3100 1300 1.0 0. 0.12 4 15
TU 144 2500 3100 1300 1.0 0 0.2 3.5 1§
(1) rapporté i S0,
(2) rapporté a CH4
(3) rapporté a NO
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TABLEAU 5.4.- Production artificielle de gaz polluants par une flotte

de 500 avions de type Concordelet quantité naturelle des

mémes gaz dans la stratosphére. (valeurs approchées).

Composé Production Quantité& naturelle Temps nécessaire
artificielle dans la stratosphére pour produire une
quantité égale 3 la

quantité naturelle

(tonnes/an) (tonnes) (années)
co, 2,7 x 107 2,7 x 100 103
H,O 3,4 x 107 1,1 x 10° 3 x 10!
c 8, 5,2 x 102 4,9 x 103 9 x 10’2‘
co 9,1 x 10 2,9 x 10 3 x 10
NO_ 4,8 x 10° 4,7 x 10° 10
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"5.3. DISPERSION DES JETS DE REACTEURS A L'ECHELLE LOCALE

Pour étudier 1e'comportement des gaz émis par les tuyéres de

) sortie des moteurs d'avions, ii faut considérer simultanément les procesgsus
dynamiques et.ch{miqués au sein de la trainée. Les paramétres importants
qui doivent &tre établis dans 1'étude dynamique du fluide éjecté sont

la température au sein du jet, son degré de dilution dans 1'atmosphére
~ainsi que 1'@volution de la forme de la trainée. L'étude de la cinétique
chimique doit‘préciset 1'importance des réactions 4 la sortie du moteur

et de la concentration relative des gaz polluants au cours de la dilution.
Enfin, 1'ensemble deé la discussion doit montrer comment 1'éjection des gaz
par les avions peut &tre prise en compte par un modéle plus global de la

stratospheére.

Comme les réactions chimiques au sein de la trainée n'ont pas
d'effet appréciable sur. la dynamique du jet, celle-ci peut &tre traitée
de maniére indépendante. La dispersion 3 1'échelle locale est caractérisée
par trois phases successives dont les propriétés essentielles ont &té indiquées

au tableau 5.1.

La premiére phase qustitue le régime propre du jet. Ses
caractéristiques ne dépendent~pas des conditions propres de l'atmosphéfe.
Elle débute au moment ol les gaz franchissent le col de la tuyére d'é€jection
et se poursuit jusqu'au moment ol ceux-ci sont entrainés par le tourbillom
engendré par l'avion. La durée propre a cette phase est de 1'ordre de 1 i
10 secondes et le diamétre de la trainée 3 l'issue .de cette période est
voisin des dimensions caractéristiques de 1l'aviom. Tout au long de ce
régime, la température des gaz est &levée vis 3 vis de celle de 1l'atmosphére
ambiante; de plus, les radicaux tr&s réactifs sontbsuffisamment concentrés
que pour engendrer des transformations chimiqﬁes rapides. En particulier,
les modéles aérothermochimiques  doivent indiquer si les oxydes d'azote

peuvent subsister a 1'issue du régime du jet.

A
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La deuxiéme phase constitue le régime tourbillonnaire. Dés que
celui-ci a débuté et pendant 2 minutes edviron, la trainée ne s'élargit
plus que selon la verticale. Les gaz sont déji trop dilués pour que les
véactions chimiques propres au jet puissent se poursuivre. La quantité
relative d'oxydes d'azote est donc "gelée"'ﬁendant ce régime qui s'étend
sur une trentaine de kilométres derriére un avion supersonique du type
Concorde. A l'issue de cette période, la dimension verticale de la trainée
est voisine de 200 ou 300 m, la dimension horizontale reste comprise

entre 10 et 100 m.

La derniére phase de la dispersion 3 1'échelle locale constitue
la transition entre le régime des tourbillons induits par 1'avion lui-méme
et la dispersion par les mécanismes propres de 1l'atmosphére. D&s que cette
phase débute, le sillage s'élérgit selon 1l'horizontale avec une vitesse
plus élevée que celle qui caractérise la dispersion verticale. Les
mécanismes physiques qui, 3 ce stade, assurent 1'évolution de la trainée
sont nombreux et leur rdle respectif a été &tudié en détail par Hoshizaki
et _al (1973).

La dispersion d 1l'échelle locale des jets de réacteur a-été
étudiée par quelques auteurs (voir par ex. Heywood et_al, 1971; Hoshizaki
et_al, 1972; Borghi, 1973; Allegre, 1974). Par un modéle théorique trés
élaboré, le groupe américain Lockheed (Hoshizaki gg_gl; 1972) a simulé la dis-
persion des effluents d'un avion de type Concorde volant 3 1l'altitude de 13,7 km.
Les résultats représentés 3 la figure 5.4 montrent clairement l'existence des
trois 'stades successifs qui ont été décrits précédemment. Dés que le
diamétre de la trainée a atteint 40 m, la dispersion n'est plus isotrope.
Les dimensions horizontale du sillage restent en effet figées jusqu'au
temps t = 2s, tandis-que'l'élargissement du jet se poursuit selon la
verticale. Lorsqu'on se situe dans le troisiéme régime, on observe une
reprise de la dispersion horizontale ainsi que 1'apparition d'une contraction
de la trainée selon la verticale. Celle-ci doit &tre attribuée aux forces

engendrées par l'introduction d'un gaz en mélange homogéne dans un milieu

stratifié ét stable.
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Le modéle Lockheed établit également le facteur de dilution des
gaz. La figure 5.5 indique que 50 ms aprés le passage de Concorde i 13,7 km
d'altitude, la fraction des effluents est réduite d'un facteur 10. Une seconde
plus tard, la concentration des gaz polluants est 300 fois plus petite. Le
modéle indique enfin que ces résultats sont peu modifiés si 1'altitude

de vol de Concorde est portée a 17 km.

L'étude’des.mécanismes chimiques et photochimiques au sein des
jets de réacteurs doit d'abord permettre d'établir les transformations
des différents constituants formés dans les réacteurs; em particulier,
il s'agit d'établir dans quelle mesure les oxydes d'azote produits lors
de la combustion sont altérés par d'autres gaz. Ensuite, il faut déterminer
dans quelle mesure les composés hydrogénés et azotés émis par les moteurs
peuvent, pendant les régimes tourbillonnaire et dispersif , détruire

localement une quantité appréciable de 1'ozone atmosphérique.

Dans 1'étude de 1'évolution des espé&ces chimiques au cours du
régime du jet, les radicaux O, H, OH et H02 dont la concentration peut
(1973) ont utilisé un modéle cinétique qui inclut un schéma de réaction trés
complet et qui envisage diverses conditions de fonctionnement des moteurs.
Les résultats apportés par ce modéle indiquent qu'en absence de post-
combustion, la quantité de NO, est faible vis d vis de celle de NO et que
celle des radicaux H, OH et O reste trés élevée dans toute la zone qui
constitue le jet. Par contre, en présence des hydrocarbones incomplétement
oxydés, qui sont formés en majeure partie pendant la réchauffe, la quantité
de dioxyde d'azote s'accroft mais celle des radicaux H, OH et 0 décroit
fortement. Il en résulte que, la présence simultanée d'une quantité
significative de OH et de NO2 est difficile 3 admettre quelque soit le
régime de fonctionnement du moteur; la destruction d'une quantité appréciable
d‘oxydeé d'azote au profit d'une formation d'acide nitrique est donc &
exclure. Les résultats du modéle Lockheed indiquent d'ailleurs que moins

de 107 de NOx sont transformés en HNO3 ou HNOZ.
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A .Durant les pétiodeé tpufbillonnaire et dispersive, les oxydes
d'azote encore relativement concentrés pburraient attaquer l'ozone
a;mosphérique § 1'échelle locale. En réalité, comme on 1'a indiqué au
chapitre 2, une partie des molécules de NO sont converties en NO2 dans
1'ozonosphére. Quelques minutes aprés ‘le passage de 1'avion un équilibre
entre NO et N02, dicté par les conditions ambiantes, s'éfablit. A ce moment,
un effet des oxydes d'azote sur 1'ozone devient possible par le cycle
catalytique de Crutzen dont la conétante de temps associée 3 la destruction

de 1'ozone est donnée par
1 ='1/5§ n(NOz) . S o (5.2)

Si, on adopte pour le dioxydé d'azote une fraction molaire de 0,1 ppmv,
valeur atteinte moins d'une seconde aprés le passage de 1'avion, le '
temps T est de 10 jdurs dans la stratosphére inférieure, c'est-d-dire
bien plus long que la période de'perturbation associée au passage d'un
avion. D'aiileu;s, au fur et 3 mesure que la dilution de la trafnée se
poursuit, le temps caractéristique « s'accroft jusqu'au moment ol il

atteint sa valeur liée aux conditions naturelles (2 a 3‘ans).

Le modéle Lockheed a tenté de prédire 1'évolution des diverses
'especes chimiques au cours de la dprerSIOn d'un jet ém1a par Concorde
volant i 13,7 km d'altitude. Le5~resu1ta;s sont repris i la flgure 5.6
qdi-montre la fraction molaire des gaz émis dans des conditions normales
de croisiére. On remarque d'abord qu'au cours dé la période dﬁ‘jet, la
concentration des radicaux O, H et OH est tr@s é&levée puis devient
‘ négligeable 10 ms aprés l'éjection. Simultanément les molécules d'acide
nitreux et nitriﬁue"deviennent de plus en plus nombreuses jusqu'au
moment ol leur prdduction n'est plus possible en raison de la disparition
des radicaux hydroxyleé. On observe ensuite un figeage de la chimie qui
maintient les dxversea especes en proport1ons identiquea. Aprés quelques
dizaines de secondes, on observe un réajustement des valeurs relatives de
NO et NO2 sous l'effet de 1'ozone atmospher1que. Ma1s, 4 aucun moment,
une fraction 1mportante des oxydes d'azote n' a été détruite par réaction

chimique. En conseqnence, la quasi totalité des oxydes d'azote produits
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au sein des réacteurs d'avion se retrouve dans 1'atmosphére avec une

durée de vie trés supérieure 3 la période caractéristique de la perturbation
introduite par le passage d'un avion. Le comportement des composés azotés
produits daﬁs les réacteurs et leur effet sur 1'atmosphére naturelle

doit donc étre examiné dans un modéle 3 plus grande é&chelle.
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5.4. DISPERSION A L'ECHELLE MOYENNE DES SILLAGES D'AVIONS

A 1'issue des phases de dispersion décrites au paragraphe
précédent et dont les mécanismes sont induits par le jet lui-méme, les
gaz émis par les moteurs d'avions sont dispersés par les mouvements propres
de 1'atmosphére. Cependant, quelques minutes aprés le passage d'un avion,
il est difficile de décrire la dispersion de la trainée par un modéle
atmosphérique global. En effet, d'une part, la valeur des coeffiicients de
transport qu'il faut considérer dépendent directement de la dimension du
sillage et, d'autre part, la grille i utiliser pour traiter numériquement
un tel probléme doit &tre plus fine que celle qui est généralement adoptée
dans les modéles atmosphériques. On est donc amené 3 considérer une étape
intermédiaire qui gépare la dispersion 3@ microéchelle et le tramsport a
1'échelle de 1'atmosphére. Ce régime est caractérisé par des temps (comptés
a partir du passage de l'avion) compris entre quelques minutes (103 g8) et

quelques jours (106 8).

Pour traiter simplement le probléme de la dispersion 3 moyenne
échelle, on considére que celle-ci peut &tre représentée avec suffisamment
d'exactitude par les mécanismes de la diffusion turbulente. En d'autres
termes, on néglige le transport par advection qui assure une translation
de l'ensemble de la tralnée mais qui participe peu 3@ la dispersion sauf
lorsque les gradients des composantes du vent sont élevés. La méthode
adoptée doit don¢ &tre considérée comme essentiellement paramétrique et
les résultats doivent &tre interprétés comme des ordres de grandeurs puisque

les conditions atmosphériques sont trés variables dans le temps et dams

1'espace.

Les coefficients d'échange K ont fait 1'objet d'une analyse
au chapitre I, lorsqu'ils se rapportaient au transport i 1'échelle atmosphérique.
L'observation et la théofie des similitudes indiquent (Richardson, 1926,
Kolmogoroff, 1941; Batchelor, 1950) que 1'échelle de turbulence qui assuré

la dispersion de particules est du méme ordre de grandeur que les dimensions
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caractéristiques de la trainée. Cette remarque conduit 3 la définition

de coefficiehtsAde diffusion qui s'accroissent simultanément 3 1'étalement
de la trainée. Richardson (1926) a observé que 1e-coeffiéient K était
proportionnel d la puissance 4/3 de l'échelle de turbulence et Obhukov

(1941) a montré que la théorie des similitudes conduit .3 la relation

K=b 51/3 04/3 ‘ (5.3)

ol 0 représente l'échelle des longueurs associée 3 la turbulence et

peut Ette assimilée 3 1'écart-type de la distribution des gaz dans la
trainée; ¢ est le taux de dissipation de 1l'énergie de turbulence qui

est directement relié au coefficient de viscosité du fluide et 3 la
dimension de la turbulence responsable de la dissipation de 1l'énergie.

Au niveau de la stratosphére inférieure le paramétre ¢ varie fortement
selon les conditions météorologiques. En général sa valeur est de 1l'ordre

de 10_2 cm2 873 (Barat, 1975) mais en zone turbuiente, elle peut atteindre

plus de 102 cm2 s_-3 (Crooks, 1968). Dans ce travail, on adoptera comme

Walton (1973) la valeur moyennée sur le temps de 2 cm2 s“3 mais on
étudiera l'effet d'une modification de ¢ sur la dispersion du sillage.
Le symbole b représente une constante qui est de 1'ordre de 1'unité.

On adoptera donc b = 1.

La croissance dans le temps du coefficient K ne peut se poursuivre
indéfiniment puisque 1l'@cart type de la.distribution des gaz &jectés est
nécessairement limité par les dimensions propres de l'atmosphére terrestre.

En d'autres termes, l'équation (5.3) ne peut &tre utilisée que 8i la valeur
du coefficient de diffusion ne dépasse pas celle qui caractérise la diffusion
i grande échelle. On peut adopter, pour la stratosphére (voir chapitre 1), les

valeurs moyennes K= 5 x 109,cm2 8 1 pour la dispersion horizontale et

sz = 104 cm2 s-l pour la dispersion verticale, lorsqu'on caractérise le

transport 3 l'échelle atmosphérique. Compte tenu de ces remarques, Walton

propose d'adopter, au lieu de (5.3) les relations plus générales



.A 1.
K = —
Yoo 1
173473
be g K
y -ym
et
1
Kz = :
1 1
+
.bell304/3 K
z zm

265.-

(5.4a)

(5.40b)

Taylor (1918) a montré, dans sa théorie statistique de la

turbulence, que la dispersion d'un groupe de particules dans un fluide

turbulent dépendait de l'intensité des fluctuations au sein du fluide et

du caractére de la corrélation entre ces fluctuations. Ces considérations

conduisent 3 la relation

d 02

= 2 K

dt

(5.5)

qui relie la variance associée & la distribution des particules et le

coefficient de diffusion. En intégrant cette derniére relation pour les

directions y et z respectivement et en faisant usage des équations (5.4),

on trouve les solutions analytiques (Waltom, 1973)

2 .
2/3 2/3
3 : 3
5 A JPR - %o
: € K €
ym . ym

o? 3 02/3 o 3 02/34
_.l + z . = 2t + zo .20 .
7 I

(5.6a)

(5.6b)
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ol g yo et g 20 représentent .les valeurs des écarts?types i l'instant t = O
qui caractérise le début du régime de dlsper31on par diffusion turbulente,
c'est-i-dire, copventxonnellement, 1000 secondes,apres le passage de 1'avion.,
~Les valeurs de oyo et o, i cet iﬂstanf sont fournies par les résultats

du paragraphe 5.3. Si, par hypothése, les dimensions du sillage 1y et

1z sont te}les que 97% des particules sont inclues & l'intérieur

de celles-ci, c'est-a-dire, dans une distribution gaussienne, que

l = : ' .
y 4)3 Uy (5 78)
1z = 4,3 o, ‘ (5.7b)

3 cm peuvent étre

les valeurs cyo = 1,6 x 104 cm et 90 = 1,9 x 10
adoptées 3 l'examen de la fig. (5.4). Les courbes des figures 5.7a et b
présentent l'allure'des écarts—types et des coefficients de diffusion

en fonction du temps. Elles indiquent, lorsque € = 2 cm2 3-3, qu'au moment
oli débute la période de diffusion, le coefficient K est de 1'ordre de

5 x 10'5 cm2 s-;,'c'est-a—dire 10000 fois inférieur § celui qui caractérise
la diffusion 3 grande échelle et 503 100 fois supérieur au coefficient

de diffusivité verticale. Celui-ci s'accroft d'ailleurs de moins d'un

facteur 2 pendant toute la période de dispersion 3 moyenne échelle.

Ces remarques expliquent aisément que 1'étalement d'une trainée
soit plus rapide selon 1'horizontale que selon la verticale. Ainsi, en
10 jours, 1' écart-type oy est voisin de 1000 km mais o, 0 ‘atteint pas 2 km.
Ilfaut en effet attendre prés d'un an pour qu'une quantxte appréciable de
partxcules soit étalée sur une épaisseur du méme ordre de grandeur que la
hauteur d'échelle athSpher1que. C'est ainsi que, dans bien des cas; il est
acceptable de tralter le probléme de .la dlsperslon des- tralnees d'avions

selon la seule dimension horizontale.

Pour un avion volant toujours selon la direction X, 1'évolution
de la concentration dans le plan (y, z) pendant la phase de dilution est

donnée, si on‘néglige 1'effet de la gravité, par 1'équation

an a%n 22 B |
— Ky ——2— + Kz -——-2— - Bn N (5a8)

at’’
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ol les coefficients de diffusion Ky et Kz sbnt donnés en fonction du
temps par (5.4) et (5.6) et ol B constitue un coefficient qui traduit les

pertes éventuelles par réaction chimique.

La solution analytique de 1'équation. (5.8) peut s'écrire sous

forme d'une distribution gaussienne d'écarts-types °y et o,

Q e Bt 1 y -y 2 z -2z 2
‘n(y, 2z, t) = ——————— exp, { - - [( °> + <____-°> J}
: 29 0. 0 2 o o
y < y z
(5.9)

ol (yo, zo) représentent les coordonnées de 1'axe du sillage et od

’ + oo + oo
Q '\jp Jﬁ n(y, z, o) dy dz (5.10)

constitue le nombre des particules considérées déposées par 1'avion par
unité de longueur. Le tableau 5.5 indique,pour les différents effluents

émis»>la valeur de Q correspondant au passage d'un avion de type Concorde.

L'étude des réactions aéronomiques de la stratosphére a montré
que le temps caractéristique propre aux réactions chimiques que subissent
la plupart des effluents est en général trés long et qu'en particulier
aucun mécanisme de destruction directe de NOy au sein de la stratosphére
n'a été identifié. En d'autres termes, pour lés constituants importants
comme HZO; 002 et Noy, seule la disparition par transport doit &tre prise

3 et 1063 aprés

en considération pendant la période qui se situe entre 10
le paséage d'un avion. On supposera donc en général B = O mais, afin
d'estimer 1'effet d'une perte chimique &ventuelle et, en particulier la
possibilité'd'une captation de 1'acide nitrique par les gouttes d'eau des
nuages présents dans la troposphére ou éventuellement dans la stratosphére
inférieure, on envisagera l'existence d'un taux de destruction 8 différent

de zéro.
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TABLEAU 5.5.- Nombre de particules émises par un avion de type Concorde,

par unité de longueur de parcours.

Constituant Nombre Q-de particules émises
par cm de parcours
co 3,9 x 1021
2 21
H20 4,0 x'10
co 7,0 x 10'8
17
CH 7,0 x 10
i 19
NO 2,2 x 10
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La fxgure 5.8 représente la concentration des gaz &mis dans 1'axe

'-

d'un ‘sillage lorsque 8 = O. Le’ temps est compte partir de 1'instant ou
les conditions initiales de la dispersion par diffusion sont posées, c'est-
a-dire 1000 secdndes aprés le ‘passage dé l'avion. Le calcul a &té mené
d'une part en faisant usage des coefficients K variables avec l'évolution
des sillages (e =32 cm2 sh3) et d'autre part en adoptant les valeurs de

-

la diffusivité atmosphérique 3 grande échelle. Si les valeurs de la
concentration obtenue différent peu ag-deli de 1 jour, on remarque une
différence de plus d'un facteur dix, trois heures aprés le passage de

1'avion. La figure 5.9 qui montre la distribution horizontale de la
concentration au temps t = 28 heufes,‘qonduit i des conclusions analogues;

la dispersion des trainées étant plus rapide si les coefficients K sont
constants, la concentration est plus petite sur 1l'axe de vol mais est plus élevée
i grande distance du point de passage de 1'avion. A titre d'exemple, & 600 km
de 1'axe de vol, les résultats obtenus dans les deux conditions de calcul
différent de plus d'un facteur 100. Ceci met en lumidre la nécessité
d'appliquer la théorie des coefficienté de diffusion variables avec 1l'évolution

de la trainée, lorsqu'on envisage la dispersion des gaz & 1'échelle d'un

seul avion.

' Les figurés 5.10a et b montrent 1'évolution des trafnées dans
les conditions d'une diffusivité variable (é‘n 2 cm2 9-3)}'Les résultats
indiquent qu'au-deld du temps t = 1063, la dispersion est telle que la
.distribution devient quasi unlforme. En fait, 3 cette &chelle de temps,
le formalisme adbpte ici n'est plus applicable car c'est essentlellement
la dircnlatian‘générale‘qul assure le transport des particules..D'autre
part, pour des temps aussi longs; les mécanismes a&ronomiques ne peuvent

plus &tre négligés.

L'effet de la varigbilité des conditions atmosphériques peut
Stre estimée en modifiant la valeur du taux de dissipation de 1'énergie
de turbulence €. Célle-ci est de 1l'ordre de 10-2 cm2 s73 en atmosphére

calme mais s'aceroit de plusieurs ordres de grandeur lorsque l'air passe
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en régime turbulent. A proximité d'un nuage d'orage, elle peut dépasser
102 cm2 5-3. Le comportement de 1a stratosphére inférieure est caractérisé
par des phénomdnes turbulents sporadiques et les effluents émis par les
moteurs d'avions peuvent se dispérser de maniére trés différente selon

les conditions rencontrées. Il est donc difficile de présenter ume

" solution générale et les résultats obtenus pour la valeur moyenne de

2 8-3 doivent 8tre complétés par une &tude paramétrique sur e¢. La

2 cm
figure 5.11 montre la valeur de la diffusivit& turbulente selon 1'horizontale
3 différents instants caractérisant la dispersion. On constate que l'intensité
du transport varie dans des proportions importantes selon les conditions
météorologiques. De plus, la valeur limite Kym qui caractérise le transport

a 1'échelle de la Terre est atteinte plus ou moins rapidement selon la

valeur de €. Dans une zone d'orage, il ne faut que 3 heures pour que Ky

soit voisin de Kym = 5 x 109 cm2 s-l. Ce temps est de plus de 10 jours

en atmosphére calme. Les écarts-type oylet o, de la distribution au

temps t = 104 secondes sont représentés en fonction du taux de dissipation

de l'énergie de turbulence & la figure 5.12. Celle-ci montre que la
variabilité des coﬁdicions atmosphériques se fait moins ressentir sur

la dispersion ver;icale que sur la diffusion horizontale; de plus, les
- courbes indiquent que cette variabilité peut conduire 3 des largeurs (oy)

de sillages qui différent d'un facteur 50, 3 heures aprés le passage d'un
avion. Enfin, l'effet de ¢ sur la concentration sur 1'axe de sillage est

donné 3 la figure 5.13. Ici également, on observe des différences importantes
selon l'intensité de la turbulence. La dilution des gaz émis dans le couloir
de vol est 10 & 50 fois plus intense lorsqu'on passe d'ume atmosphére calme

3 des conditions perturbées.

Dans. la description de la dispersion des effluents au sein d'un
couloir de vol, on ne peut cmettre de considérer 1'interaction des trainées
de différents avions. A cette fin, on peut considérer la configuration
simple d'un couloir de dimensioms horizontale h et verticale v. On note
par At le temps séparaﬁt le passage de deux avions successifs. Si At est

choisi de telle sorte que pendant cette période la dispersion est trés
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faible, on peut considérer, si la densité de passage des avions est uniforme
dans toﬁt le couloir de vol, qu'il én est de méme de la source d'émission.
Par intégration sur tous lesjpoints (yo zo) de localisation de 1'émission,
on peut estimer le profil de concentration aux abords du couloir de vol

par l'expression
P

1 ‘*"}2l +
n(y.z,t)=—f f n(Y'YO,z-zo,t)dyodzo.
hv  “_ 4 -
2

() B

¥ (5.11)

2

Les différentes sources individuelles sont donc remplacées par une source
diffuse 3 l'intérieur du couloir. En associant 3 chaque avion une
distribution gaussienne de la concentration on obtient le profil au

voisinage du couloir

- Bt h h
Qe P , ARy y-3
n (y, z, t) = [ erf ( > - erf < J
hv o o
y y
szt % sz - %
X erf. — - erf —_— (5.12)
g g '
z z
ol 1la fonctionAd'erreur erf est‘définie par
2
: X _u
erf (x) = JP e du (5.13)

- 0

Enfin, l'estimation de la concentration au sein d'un couloir
doit prendre en compte l'apport de tous les avions qui sont passés dans
le couloir avant l'insﬁant considéré. Cet apport est d'autant plus faible
que le temps du passage de 1l'avion est éloigné. La concentration aprés le

k iéme passage est donc donnée par

£=k

D otal (y,-z, k At) =~ }: o (y, z, 2 ét) . (5.14)

£=0
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La figure 5.14 représente 1'évolution temporelle de la
conceiitration au centre d'un couloir de 500 km de large et de 3 km de haut.
Les avions y circulent 3 partir du temps t = O et avec une fréquence de
passage de 1 avion toutes les 17 minutes. En absence de mEcanismes de
destruction (B = 0), la concentration augmente rapidement pendant les
20 premiers jours mais s'accroit encore faiblement aprés 4 mois. Par contre,
si on introduit un mécanisme de‘destruction dont la constante de temps est

7 -1 . .
s ), la concentration au centre du couloir

de 23 jours (B =5 x 10~
atteint une solution quasi-stationnaire en 1 mois. Trois mois aprés le
passage du premier avion, le rapport des concentrations obtenues est de
1'ordre de 2 selon que le processus de perte ait &té envisagé ou non.
Enfin, si on applique ce calcul au cas de NO_, la concentration au centre

_a Y
du couloir est de l'ordre de 3,5 x 109 cm 3 lorsqu'on se rapproche des

conditions stationnaires et qu'on suppose B = 5 X 10_7 s-l. Cette concentration

est voisine de 7 x 109 cmn3 au temps t = 100 jours, lorsque g = O. Enfin,
lorsqu'on accroit d'un facteur 2 la fréquence des avions ( t = 8 min 30s),
ce dernier chiffre est également multiplié par 2 (1,4 x 109 cm-3). En
d'autres termes, 3 mois aprés la mise en service de la flotte d'avions
décrite précédemment, la concentration des oxydes d'azote introduite
artificiellement est du méme ordre de grandeur, au sein du couloir de vol,

. . 0 -
que la concentration naturelle (environ 101 cm 7).

Le probléme de la dispersion des effluents peut également &tre
abordé par résolution directe des équations de transport, en supposant
que le couloir de vol est le sidge d'une production uniforme dans le
temps et dans 1'espace. Cette méthode doit étre considérée comme
intermédiaire entre la résolution & 1'échelle locale et 4 1'échelle
planétaire. Si on suppose que la dispersion verticale peut €tre négligée
vis-a-vis de la dispersion horizontale beaucoup plus rapide, la détermination
de la distribution spatio-temporelle des oxydes d'azote conduit a la

résolution numérique de 1l'équation

on an
— - K, — * Bn=P , (5.15)

ot
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si le coefficient de transport Ky est supposé constant. Le calcul est
effectué en envisageant une injection totale de»l_O12 g/an de NO_ uni-
formément répartie dans un couloir de 500 km de largeur et de 3ykm
d'épaisseur, entourant le globe terrestre i la latitude de 45°. Avec ces
hypothéses, la production locale artificielle P est de 1'ordre de

104 cxn“3 s—l dans 1'intervalle - 250 km < y < 250 km ct nulle 3 1'extérieur.
La figure 5.15 montre 1'évolution de la concentration entre le 1l08me et

le 90éme jour aprés la mise en service de la flotte d'avions. Aprés 3 mois,
la concentration des oxydes d'azote au centre du couloir est voisine de

O10 cm—3 lorsque Ky =5 x 109 cm2 s-1 ce ﬁui est conforme aux résultats
précédents. Mais, lorsque le coefficient de transport est 5 fois plus petit,
la dispersion est plus lente; la concentration est donc plus élevée au
centre du couloir et plus petite & 2000 km de son axe. L'effet d'une perte
par réaction chimique ou par processus de destruction hétérogéne est

représenté 3 la fig. 5.16 ou, pour un coefficient K = 109 cm2 —1 on a

envisagé les conditions B = O et B = 5 x 10_7 s-l. Comme dans le cas de

la fig. 5.14, on constate qu'en 1'absence des mécanismes de destruction,
la concentration des gaz injectés artificiellement s'accroit toujours
aprés 90 jours. Par contre, en présence du mécanisme de perte, une
solution stationnaire est atteinte en prés d'un mois au centre du cou101r,
en 2 mois environ 3 1000 km et en plus de 3 mois & 2000 km. Le temps de
réponse est donc d'autant plus long que 1'on s'écarte de l'axe du couloir.
D'autre part, le rapport des concentrations 3 O et & 2000 km différe
fortement selon la valeur donnée d B. Trois mois aprés la mise en service
de la flotte d'avions, la concentration & 2000 km est 15 fois inférieure
3 celle que 1'on détermine sur 1'axe du couloir, lorsque B = O. Par contre,
siB=5%x 10_7 s—l, elle est prds de 70 fois plus petite. Ceci indique
que l'existence d'un mécanisme de destruction directe rend le profil de

concentration nettement plus étroit.

Afin d'examiner le comportement des effluents d'avions lorsqu'a
partir d'un instant donné, les vols d'avions sont interrompus, on &
intégré 1'équation (5.15) sur une année entidre. On a, d'une part

-

supposé des conditions identiques &.celles qui ont été décrites
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précédemment; le résultat de ce calcul est représenté en traits pleins aux
figures 5.17 et 5.18. On a d'autre part simulé un arrét des vols 6 mois
aprés la mise en service des aviqns.~L'évoluti6n déterminée par ce calcul
est réprésentéeen traits pointillés i la figure 5.17. Dans le premier cas,
on constate que l'accroissement de la concentration devient de plus en

plus lent sans que toutefois des conditions totalement stationnaires ne
soient atteintes aprés 1 an. Les courbes de la fig. 5.18 qui représentent
la distribution des composés azotés de part et d'autre du couloir dé vol
indiquent que la concentration décrolt d'un facteur 2 & 1500 km de 1'axe

. du cguloir pour t = 3 mois, 3 2000 km pour t = 6 mois et & 2400 km pour
Ct=l an_. En d'autres termes, un couloir de 500 km de large perturbe

une zone atmosphérique large de plus de 5000 km. Dans le gsecond cas, lorsque
1'injection est arrétée aprés 6 mois, on observe une décroissance
instantanée de la concentration au centre du couloir. A 4000 km de ‘13,

par contre, il faut attendre plus d'un mois pour qu'un effet se manifeste.
On observe alors un comportement paralléle des concentrations; la constante
de témps associée 3 la disparition des oxydes d'azote est de l'ordre de

200 jéuts §i B = 0. Celle-ci s'accroit et devient rapidement de 1'ordre

de 1/8 lorsqueAB augmente.

En conclusion, cette étude du comportement des sillages d'avions
i l'échelle‘méso indique qu'entre les quelques minutes et les quelques
jours qui suivent le passage d'avioms, la dispersion des oxydes d'azote
peut étre traitée de maniére adéquate par un formalisme simple qui ne
fait pas intervenir la complexité des phénoménes atmosphériques. D'autre
part, dans le cas des oxydes d'azote qui constituent un systéme chimique
quasi isolé, et, en présence d'ozone dont les réactions: aéronomiques sont
lentes, il est possible d'étudier la dispersiom aux alentours d'un
couloir de vol en négligeant les mécanismes chimiques. Cependant, en
présence de gouttes d'eau, déélréactioﬁs hétérogénes peuvent détruire
les molécules azotées et principalement NO2 et HN03. Cet -effet, simulé
dans cette étude par 1'introdyction d'un coefficient de perte 8, peut

modifier, lorsqu'il est présent,le comportement des oxydes d'azote émis
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par les avions dans la stratosphére inférieure, La dispersion de NO
a3 plus long terme ne peut plus €tre dissociée des mécanismes aéronomiques

‘et une telle &tude nécessite 1'élaboration de modéles plus complexes.
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5.5. EFFETS A L'ECHELLE PLANETAIRE DES OXYDES D'AZOTE EMIS PAR LES

MOTEURS D'AVION DANS LA STkATOS#HERE

Pour &tudier l'effet, & 1'échelle de 1'atmosphére, des gaz émis
par les avions volant dans la stratosphére, il faut d'abord connaitre la
distribution moyenne de la production artificielle de ces gaz. En. d'autres
termes, il faut pouvoir estimer la localisation future des couloirs de vol
les plus utilisés et la fréquence de passage des avions dans ces gouloirs.
A déféut d'une estimation réaliste de ces paraﬁétres, on supposera que
1'émission de‘NOx est localisée aux latitudes moyennes dans 1'hémisphére
Nord. De plus, la valeur absolue de la production artificielle totale de

NOX, notée S, constituera toujours um paramétre du calcul,

-L'altitude de 1'injection artificielle de NOx joue un rdle
pattiéuliérement important puisque, dans la stratosphére, les conditions
aéronomiques différent fortement avec la hauteur. S'il s'agit de la premiére
génération d'avions supersoniques (Concorde et Tupolev 144), on admet que
1'émission est situde autoui de 17 km tandis que pour les avions de la deuxiéme
génération, on adopte la valeur de 20 km. Il faut cependant noter que,
dans le premier cas, l'altitude généralement retenue constitue une valeur
maximale puisque, pendant une fraction tyés large de leurs croisidres,

Concorde et Tupdlev 144 naviguent 3 des altitudes inférieures ol la stabilité

de l'ozone et sensiblement accrue.

v Diverses approches ont &té utilisées pour estimer la réduction
‘relative de la quantité d'ozone en fonctiqn de la quanticé S de NOx
injectée par unité de temps. Johnston (1971) a examiné dans un modéle
purement statique et en négligeant 1'effet du tranmsport, l'action sur
1'ozone des molécules d'oxydes d'azote introduites artificiellement. La
concentration intégrée de NOx a 8té obtenue en sﬁpposant que ces particules

résident 2 ans dans 1'atmosphére et sont uniformément réparties autour



289.-

du globe. La distribution verticale de ces oxydes d'azote, résultant de
leur dispersion par diffusion n'est pas déterminée puisque la dynamique
atmosphérique n'est pas prise en compte; mais diverses épaisseurs de la
couche de Nox (de 1 3 20 km) sont successivement envisagées. La figure 5.19
montre les diverses répartitions verticales de NOx adoptées par Johnston
(1971) ainsi que les réductions correspondantes de la colonne d'ozone,

12

lorsque la production artificielle S est de 1,8 x 107" g de NO2 par an.

’

D'autres modéles plus élaborés ont &té congus au cours des récentes
1974; Whitten et Turco, 1973, 1974; Hunten, 1974; Tuck, 1975). Ces auteurs
ont tenté d'estimer l'effet d'une injection d'oxydes d'azote en introduisant
les échanges verticaux dans ]'atmosphére. Dans cette approche, il convient
donc d'établir préalablement un profil vertical du taux de production
artificiel mais la répartition des émissions avec la latitude ne peut &tre
prise en compte, On suppose donc dans ces modéles unidimensionnels une

répartition.uniforme de 1l'injection avec la latitude et la longitude.

Le transport vertical dont on fait usage dans ce type de mpdéles
egt représenté empiriquement par le formalisme de la diffusion turbulente
dont le coefficient K, discuté au premier chapitre, est représenté pour
chaque auteur 3 la figure l.4.a. (Tyck (1975) utilise la distribution de Chang)
La diversité des profils doit &tre remarquée car elle peut conduire 3 des

résultats trés différents.

L'action des oxydes d'azote sur l'ozone a également &té estimée
en tenant compte du transport méridional. Hesstvedt (1974), Brasseur et
Bertin (1974), Rao-Vupputuri (1974) et Widhopf (1974) ont en effet tenté de
prédire la décroissance de la colonne d'ozone en fonction de la latitude.
De tels modéles ﬁtilisent un systéme de réactions aéronomiqﬁes d'une
complexifé similaire & celle des modéles unidimensionnels ais le transport
est décrit par le tenseur de diffusivité Kij (voir chap. 1, § 2) e§,
dans la plupart des cas, par un champ de vitesse advective. La perturbation
est, dans cette approche, localisée non seulemeﬁt'en altitude mais également
en latitude. Rao-Vupputuri (1974), par exemple, concentre les injections
dans un couloir situé entre 40° et 50°N de latitude et 19 et 22 km d'altitude.
widhopf (1974) localise le passage des avions entre 45 et SSBN et envisage
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le cas des altitudes de vol de 17 et 20 km respectivement.

Les modéles 3 trois dimensions traitent & l'heure actuelle
essentiellement les problémes de dynamique atmosphérique; leur complexité
ne permet cependant pas d'y introduire les équations de continuitd de tous
les composés minoritaires et ils ne peuvent prétendre 3 une &tude fine des
mécanismes aéronomiques. L'approche numérique de Mahlman (1973) s'attache
d décrire la dispersion des gaz inertes dans 1'atmosphére. Le
champ des vents est &tabli dans un modéle de la circulation générale
qui tient compte 3 la fois'de la topographie terrestre, de l'effet de la
vapeur d'eau et de la variation saisonniére de 1'intensité de la radiation
solaire. En supposant que NOy se comporte comme un gaz inerte, Mahlman
simule la dispersion des oxydes d'azote injectés par les avions stratosphériques
mais il n'@tudie pas l'effet de ces molécules sur 1'ozone atmosphérique.
tri-dimensionnel pour &valuer de maniére simple l'effet de NOx sur 03.
2 et HNO3

établie par une approche bi-dimensionnelle (Prinn et al, 1974) et ces

En réalité, la distribution naturelle de NO, NO est d'abord

résultats sont alors introduits comme donnée dans le modéle 3 trois dimensions
qui simule le comportement dés vents, de la température et.de la concentration
d'ozone. Cette procédure a également &té utilisée pour déterminer 1l'effet

d'une perturbation dans un couloir situé entre 40° et 50°N.

La réduction relative de la quantité totale d'ozone, obtenue
par les divers modiles atmosphériques est représentée a la figure 5.20 en
fonction de la production annuelle de NO_ par la flotte d'avions strato-
sphériques. Les auteurs des différents modéles sont identifiés par un chiffre
dont la correspondance est indiquée au tableau 5.6. Dans le premier cas
(fig, 5.20.a) 1l'altitude de 1l'injection est située 3 20 km, dans le second
cas (fig. 5.20.b), elle eéz localisée a 17 km. Les résultats sont caractérisés
par une grande dispersion qu'il convient d'expliquer en tenant compte
des caractéristiques propres a chaque modéle, qu'il s'agisse des données
de cinétique chimique, du choix des conditions aux limites ou du type

de paragétrisation du transport atmosphérique.



100 B S | T f’"*r--——".‘ ——r T T T
®
- ® (V] e
- by he
) d
0 1! J; ® -
- . A 3]
.
| ‘ %ﬁ A
- [ a |
< o A .
8' INJECTION A 20 Km
)
w L R
=
"2-’ ol . L 1 X 1 i 1 1 | {
q 01 10 10 100
=2 .
(@]
< 100 T T T T T T T T T T
-
w = 4
2
o) €)]
2 A -
= A
o 10— 0 -
E )] o
L A 4
a
A A
. ﬁ A -
W @ o -
INJECTION A 17 Km
A
- 4
0. A L | 1 1 1 o o 1 L
01

10 10 100
EMISSIONS DE: NO, no‘zg/an de NO,)

Fig. 5.20.- Réduction de la quantité totale d'ozone

em—————

atmosphérique sous l'effet d'une injec-
tion artificielle d'oxydes d'azote.
Résultats obtenus par différents auteurs
(voir tableau 5.6 pour 1'identification
des divers mod2les). Altitude de 1'in-
jection : 20 km (a) et 17 km (b)

292.-



293.-

. TABLEAU 5.6.- Identification des divers modéles et de leurs auteurs.

1. Johnston (1571)

2. Crutzen (1972a, 1972b, 1974b)

3. Hesstvedt (1972, 1973, 1974a, 1974b)

4. Chang et al. (1973); Chang et Duewer (1973b), Chang et Johnston (1974)
5. Stewart (1973); Stewart et Hoffert (1973)
7. Whitten et Turco (1973, 1974)

8. Shimazaki et QOgawa (1974)

9. Rao~-Vupputuri (1974)

10. Widhopf (1974); Widhopf et Taylor (1974)
11. Cunnold et_al. (1974) |

12. Hunten (1974)

13. Brasseur et Bertin (1974).1
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~ Si 1'on examine les différences propref aux mécanismes chimiques
adoptés, il faut d'abord indiquer que les premieré modéles (résultats notés
par un cercle sur la fig. 5.205 n'ont pas tenu compte de l'effet de 1'acide
nitrique, et leurs résultats doivent donc &tre rejetés; ils conduisent
i une destruction trop igtense de 1'ozone. On sait, en effet, que les ]
radicaux uox et les oxydes d'azote NOx contribﬁent chacun 3 détruire catalyti-
quement 1'ozone mais la présence du radical hydroxyle OH tempére 1'action
du dioxyde d'azote'NOZ,par la réaction (b22) qui joue donc un rdle fondamental

dans le probléme des injections artificielles.

Pour expliquer une partie de la variaﬁilité des résultats
obtenus par les différents mod&les mathématiques, il convient de déterminer
pour chacun d'eux la répartition relative de NOy en NO, NO, et HN03. La

figure 5.21 représente le rapport des concentrations de HNO, et de NOZ,

tel qu'il est déterminé dans 1'atmosphé&re naturelle par 1es3différents

modéles qui se sont attachés i traiter le probléme des perturbations. Si ce
rapport est reiativqment<bien établi dans la stratosphére supérieure ou

1'acide nitrique ne joue plus aucun rdle, sa valeur,qui dépend directement

de la concentration mal connue du radical OH, différe fortement d'un modéle

3 1'autre au-dessous de 30 km. En particulier, on constate de nettes divergences
au niveau de la tropopause. Il est 3 noter que les données de 1'observation
également trés dispersées ne permettent pas de mieux fixer la quantité

relative d'acide nitrique vis-&-vis de celle de NO_ . A titre d'exemple,

3 10 km d'altitude, Brasseur et Bertin (1974) indiéuent un rapport de
1'ordre de 3 comme Whitten et Turco (1974). Mais les valeurs correspondantes
sont 4,5 chez Stewart et Hoffert‘(1973), 6,8 chezIHesgtVedt (1973),

8 chez Mc Elroy et al (1974), 25 chez Chang (1974) et 40 chez Prinn et al
(1974) . Des divergences subsis;ent_dans la stratosphére moyenne et il est
clair que, dans ces conditions; la fraction de 1'azote non apparié qui '
contribuera 3 la destruction de l'ozone, qu'il s'agisse devmolécules
introduiteg naturellement ou artificiellement, différe selon les mpdéles.

Les résultats de Stewart et Hoffert (1973) sont typiques 3 cet égard., En
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raison de la valeur de la constante b22 adoptée, le rapport n(HNO3)/n(N02)
obtenu dans la stratosphére moyenne est &levé et la destruction chimique
de 1'ozone est relativement faible (fig. 5.20'- carré n’° 5) par rapport
aux valeurs calculées lorsque l'effet de l'acide nitrique est omis

(fig. 5.20 - cercle n°® 5).

§i, & présent, on examine le rapport des concentrations de NO2
et NO, on remarque également des différences qui ne sont pas négligeables

(fig. 5.22). L'observation simultanée de NO et de N02 aux latitudes moyennes

Stewart et Hoffert (1973) de 5,6. Crutzen (1974) obtient une valeur plus
réaliste de 2,6, Hesstvedt 2 et Whitten et Tﬁrvo 1,5. Cette diversité
constatée dans les modéles qui simulent 1'atmosphére naturelle doit également
- conduire 3 des résultats variables lorsqu'il s'agit de traiter le cas des

perturbations.

" Le choix des conditions aux limites peut aussi, dans certains
cas, étre déterminant lorsqu'il s'agit d'estimer les conséquences d'une
injec¢tion de NO_ par les avions. En réalité, la contrainte exprimée aux
limites du domaine de résolution détermine partiellement la faculté des
particules injectées de s'&chapper du domaine. Tous les mod2les qui sont
examinés ici traitent le probléme de la perturbation stratosphérique
jusqu'a des altitudes bien plus &levées que celles qui sont caractéristiques
des émissions. Le choix de la stratopause comme hauteur maximale pour la
résolution des &quations propres aux substances-traces est, en géméral,
adéquat. Mais, 1'imposition d'une limite inférieure au niveau de la
tropopause (env. 12 km), lorsque 1'injection des gaz se situe 3 17 ou
20 km, peut conduire a des erreurs importantes en raison de la trop grande
proximité des deux niveaux. De plus, le type de condition adoptée peut

conduire i de grandes différences du comportement des gaz dans la stratosphére
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inférieure. Si on adopte une valeur du flﬁx au travers de la tropopause,
tout le transport vertical des gaz injectés par les avions est limité,
dans cette région de 1'atmosphére ,par la valeur de ce flux. Le nettoyage
de la stratosphére calculé théoriquement est dicté par des considérations
qui ne sont pas nécessairement conformes i la réalité. Au contraire, si
la condition 3 la tropopause est donnée sous la forme d'une concentration,
celle-ci ne pourra s'accroitre sous l'effet de 1'injection artificielle
alors que, dans la pratique, rien n'indique qu'elle restera constante.

A titre d'exemple, les points n®7 (triangle et carré de la fig. 5.20)
obtenus par Whitten et Turco (1973) pour une injection de 16 x 1012 g/ an
sont représentatifs de conditions aux limites différentes. L'influence
est d'autant plus marquée que l'altitude de 1'injection est plus proche
de la limite inférieure du domaine. En conséquence, il est souhaitable
que les modé&les de ce type traitent le probléme jusqu'au niveau du sol.

-

La dispersion des points qui apparait 3 la figure 5.20 doit
également &tre attribuée 3 la diversité de la représentation de la
dynamique atmosphérique et, en particulier, aux divers temps de résidence
des particules injectées artificiellement. Pour examiner cet aspect du
probléme, il faut envisager séparément les modéles numériques selon le

nombre de dimensions spatiales considérées.

La seule approche qui n'ait pas pris en compte l'effet de la
dynamique de 1'atmosphére et qui donc s'est bornée d envisager 1l'effet
purement chimiquevd'gne distribution verticale de NOx doit €tre attribuée
i Johnston (1971). Son modéle revét donc un caractére historique et, en
raison de ses faiblesses importantes (simplification trop poussée du
schéma, absence -des effets de l'acide nitrique et du transport vertical),

il ne peut étre retenu dans la solution finale du probléme.

Lorsque seuls les &changes verticaux sont considérés, le temps
de résidence des particules est dicté par la valeur du coefficient K

(relation 1.16). Sa distribution verticale détermine 3 la fois le

comportement des substances—-traces de 1'atmosphére naturelle et, comme on



299.-

1'a indiqué précédemment, elle détermine la vitesse de dispersion des gaz
introduits artificiellément. Pour isoler 1l'effet propre 3 la diversité

des temps de résidence adoptés par les divers auteurs, Chang (1974) a

établi, pour des conditions photochimiques et des valeurs aux limites
rigoureusement identiques, la distribution verticale de quelques composés
stratosphériques lorsque les divers profils de K (fig. 1.4) sont adoptés.

A titre d'exemple, la distribution naturelle de 1'acide nitrique est
représentée 3 la figure 5.23. On constate une bonne concordance des résultats
au-dessus de 30 km d'altitude mais, dans la stratosphére inférieure, on

observe que la concentration de HNO, passe par un maximum d'autant plus

3
prononcé que la valeur de K est faible.

La variabilité dans le choix du profil du coefficient d'échange
conduit également 3 une diversité dans les résultats qui caractérisent
1'effet d'une perturbation par les avions stratosphériques. Si la valeur
de la production artificielle de NOy est encore notée S, 1'accroissement
de la quantité totale de ce gaz ANOy peut s'écrire,si on adopte des

hypothéses de linéarité,
ANOy =1 § , (5.16)

ol T est une constante qui différe selon les modéles et qui posséde la
signification physique d'un temps de résidence. En d'autres termes,

T est intimement 1ié au profil du coefficient K. Chang (1974) a également

calculé la réduction relative de la quantité d'ozone pour diverses valeurs

de S en adoptant les divers profils du coefficient d'échange de la figure 1.4

et en maintenant i nouveau les autres conditions aéronomiques rigoureusement
identiques. Que l'injection se situe 3 17 ou 3@ 20 km, la diversité des

résultats est caractérisée par un facteur 6. A titre d'exemple, pour une émission
3 17 km de 0,6 x 1012 g/an, le modéle de diffusion turbulente de Whitten

et Turco conduit 3 une réduction de 0,6 pour cent d'ozone alors que les

chiffres correspondants sont,dans la représentation de Chang,de 1,4 pour
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cent, dans celle de McElroy de 1,8 pour cent, dans celle de Crutzen de

2,2 pour cent, et dans celles de Shimazaki ainsi que Stewart et Hoffert

de 1'ordre de 3 pour cent. En réalité, le.temps de résidence t déduit

de la relation (5.16) est trés variable selon le modéle comme 1'indiquent
les valeurs établies par Chang (tableau 5.7). Ces différences trés marquées
sont en grande partie responsables de la dispersion des points apparaissant
3 la figure 5.20. En particulier, les faibles valeurs fournies par Whitten
et Turco doivent &tre imputées 3 une valeur peu.élevée du coefficient de

transport.

Rien n'indique, 3 1'examen des réégltéts de la figure 5.20, que
les modéles stationnaires (3n/3t = 0) conduisent & des réductions de la
quantité d'ozone sensibléﬁent,différentes des valeurs obtenues en recherchant
la solution permanente d'un'@pdéle évolutif (t + »). Si la seconde
technique gsemble plus logique pour traiter un probléme de perturbation,
elle nécessite des temps .de calcul relativement longs. La simulation des
processus aéronomiques doit €tre poursuivie pendant un temps égal a
plusieurs fois la valeur du temps de résidence t sinon on se situg toujours
dans la partie transitoire de la solution. Le résultat de Stewart et Hoffert
(carré n® 5 3 la fig. 5.20) est caractérisé par un temps de simulation trop
bref; le calcul a été interrompu aprés 18 mois d'évolution alors que le

temps de résidence de NOy dépasse 2 années.

Enfin, pour terminer cette analyse de 1'approche unidimensionnelle,
il convient de préciser les limitations de tels modé&les, principalement
lorsqu'il s'agit d'évaluer l'effet d'une perturbation sur 1'ozone atmosphérique.
I1 faut d'abord'indiquef que les conditions physiques propres i 1'atmosphére
varient considérablement aVec:La latitude. En particulier, les caractéristiques
de 1l'ozone sont trés différentes 3 1'équateur ol ce gaz est formé et aux
poles ol il est tramsporté par advection et diffusion turbulente. Les
modéles unidimensionnels éont en général établis pour une valeur fixe de
1'a§g1e zénithal du Soleil alors qu'en réalité, cet angle, méme s'il
cdrrespond a4 des conditions moyennes de la journéé, varie avec la latitude

et la saison. L'action des oxydes d'azote sur 1'ozone atmosphérique peut
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IABLEAU'S.?.— Durée de résidence propre & quelques modé&les unidimensionnels

(ed année)

- q'aprés Chang,1974.

N°® Auteur . . Injection 3 17 km : Injection & 20 km
2, Crutsgen . -'1,36 1,87 .

4. Chang | 0,96 ' 1,66

5. Stewart et Hoffert . 2,11 » : 2,77

6. Mc Elroy et.al 0,87 2,54

7. Whitten et Turco 0,43 ' 0,61

8. Shimazaki | 1,67 2,08
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donc également varier avec ces derniers paramétres mais ces effets ne

peuvent &étre correctement représentés par les mod&les unidimeneionnels qui

ont €té analysés. La lacune la plus évidente de 1'approche unidimensionnelle
est l'impossibilité de tenir compte des mécanismes de transport méridional.

Le comportement aéronomique de 1'ozone stratosphérique ne peut &tre compris
qu'en considérant 1'évolution des molécules de ce gaz dans le plan méridien.
Une étude des perturbations de ce gaz doit donc &tre effectude dans un
domaine de résolution correspondant. Enfin, dans l'aﬁproche unidimensionnelle,
on est en général contraint de considérer que 1l'injection des gaz émis par

les avions est unigorméﬁentArépartie autour de la Terre et il n'est donc pas

possible de tenir compte de l'existence de couloirs aériens.

A l'inverse de ces approches simples, les modéles tridimensionnels
peuvent en principe simuler la réalité dans toute sa complexité. Mais de telles
résolutions numériques sont loin d'€tre simples et jusqu'd présent, il n'a pas
encore &té possible d'intégrer dans de tels modéles tous les mécanismes
aéronomiques. En général, il s'agit de méthodes de calcul mises au point pour
établir la circulation générale et la structure thermique de 1'atmosphére;
1'équation de continuité de 1l'ozone est &ventuellement adjointe aux autres

équations (Cunnold et_al, 1974).

Les modéles bidimensionnels semblent donc constituer un

compromis acceptable pour &valuer la destruction de 1'ozone i l'échelle
de 1'atmosphére, sous l'effet d'une injection par les avions qui sillonneront

la stratosphére. De tels schémas, dont les caractéristiques sont indiquées
au tableau 5.8, sont peu nombreux et les résultats disponibles ne revétent
pas encore un caractére définitif. La simulation du transport, bien que
trés schématique, est plus complexe que dans le cas unidimensionnel puisqu'il
faut se fixer trois composantes du tenseur de diffusivité et deux composantes
de la vitesse du vent. Ainsi qu'on 1'a indiqué précédemment, la détermination
de ces cinq paramétres doit étre cohérente car la séparation des mouvements
advectifs et turbulents n'est pas univoque. Le choix par Widhopf de la

circulation générale déterminée par Louis (1974) et du transport turbulent



'ABLEAU 5.8.- Caractéristiques principales des modé&les bidimensionnels publiés.

auteur Type de Domaine Domaine de Circulation Transport Température Chimie
modéle d'altitude latitude générale turbulent

lidhopf évolutif 10 = 50 km PSle a Pdle Louis Luther donnée - H

1974)

>rinn évolutif 8 - 38 km " Gudiksen Gudiksen donnée 0 -H

11974)

ao- stationnaire 10 - 55 km " calculée Reed et calculée 0 -H

Jupputuri German

'1974)

less tvedt évolutif 10 - 35 km Hémisphére Gudiksen ? donnée 0-H

11974) Nord

Jrasseur-— stationnaire O - 50 km Pole 3 Pole - déterminé par donnée 0 ~H

lertin les auteurs

.1974)

1975) évolutif 0 - 50 km Pole 3 Pole Cunnold idem donnée 0-H

-'%0¢
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par Luther (1973) peut conduire 3 des contradictions. Pour éviter ces
derniéres ou pour obtenir une distribution plus réaliste des composés
mineurs, certains auteurs (Hesstvedt par exemple) ont procédé a certains
ajustements empiriques des coefficients de transport. Le calcul de la
carte bidimensionnelle d'un gaz quasi inerte (comme 1'ozone dans la
stratosphére inférieure) et sa comparaison avec l'observation constitue

un test intéressant pour juger de la validité de la modélisation des
échanges dynamiques. Malheureusement, plusieurs auteurs ne publient pas

de telles cartes. En conclusion, pas plus que dans l'approche unidimensionnelle,
le transport 3 grande échelle dans la stratosphére n'est &tabli de maniére
satisfaisante dans les schémas bi-dimensionnels. Ceci est particuliérement
vrai au niveau de la tropopause dont la complexité peut difficilement &tre
représentée. Les différentes distributions spatiales des coefficients de
transport adoptées par les auteurs de modéles 3 deux dimensions expliquent

donc la diversité des résultats tels qu'ils sont représentés & la figure 5.20.
: q P g

Enfin, la plupart des modéles ne considérent pas 1l'influence

de N205. L'introduction de cette molécule dans le schéma photochimique devrait
" conduire 3 une légére réduction de la destruction de l'ozone sous 1l'effet
d'une injection artificielle de NOy. L'existence de N,O; dans une proportion
qui pou;rait €tre proche de celle de NO, NO2 ou HNO3 dans la stratosphére
moyenne, réduit la fraction d'azote non apparié qui est transformé en N02.
Cependant, comme on 1'a indiqué au chapitre 3, le calcul réaliste de N205
impose de traiter un probléme de variations journaliéres. Une telle approche

nécessite des temps de calculs extrémement &levés.

Le modéle qui est décrit en détail au chapitre 3 est 3 présent
utilisé pour estimer la réduction de 1'ozone atmosphérique sous l'action
d'une perturbation par les avions volant dans la stratosphére. Comme on
souhaite connaftre l'effet maximum causé par l'injection d'oxydes d'azote, on
rechercﬁe essentiellement la partie stationnaire de la solution ; c'est
pourquoi on fait usage en général du modéle B défini en 3.3. Bien que
moins élaborée que le modé&le A, 1'approche stationnaire B permet 1'examen
de cas plus nombreux, en raison de la rapidité de la résolution numérique

qui lui est propre.
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Pour schématiser de maniére simple le probléme traité ici, on
considére une injection artificielle de NO_ localisée dans 1'espace et
émise de maniére uniforme dans le temps. Le couloir de vol épais de 4 km
et large de prés de 1000 km (20° de latitude) contourne la Terre et son
axe est situé 3 45° de latitude (hémisphére d'hiver) et i 17 ou 20 km
d'altitude. Afin de présenter des valeurs indépendantes des variables
qui peuvent dtre modifiées 4 1'avenir (consommation des moteurs, nombre
dé.moteurs, indice d'émission de NOx, durée quotidien de vol, etc...),
on présente les résultats en fonction du paramétre S ﬁui représente la
production globale des oxydes d'azote (ramenée en masse & NOZ)' Cependant,
de manidre a garder 2 l'esprit un ordre de grandeur du nombre d'avions
- correspondants, on peut considérer qu'avec une consommation de 5000 kg de
carburaﬁ£ par heure et par moteur, un indice d'émission de 18 g de NO2
~  par kg de kéroséne briilé et pour des avions quadri-moteuyrs volant chaque

jour de 1'année durant 7 heures, 'le nombre N

1 d'avions correspondant a

une production S est donné par

N, = 1086 x 1072 s[g/an] . (5.17)

Cette relation est applicable au cas de Concorde et de Tupolev 144. Dans

le cas du supefsonique américain (version 1971) dont le projet a été abandonné,
1la commation-pré?ue de kéroséne était de 1l'ordre de 15000 kg par heure

et par moteur et 1'indice d'émission de NO, était de 22 g/kg. Ceci conduit

i un nombre d'avions

N, = 296 x 10712 g [g/an ] . (5.18)

On considére; dans ce travail, une plage de production comprise entre

o,1 x 1012 g/an (correspondant 3 une centaine de Concorde ou 30 supersoniques

12

-

g/an (correspondant 3 prés de 5400 Concorde ou
12

américains)et 5 x 10
1500 supersoniques américains). La valeur S'= 1,8 x 10" g/an est adoptée
dans la plupart des modéles &laborés aux Etats-Unis et discutés précédemment.
Elle sera également utilisée dans ce travail de maniére 3 permettre des

comparaisons.
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La perturbation introduite par les avions se manifeste d'abord
par un accroissement perceptible de 1'azote non apparié Noy. La carte de
la figure 5.24 montre comment se transforme la distribution des composés

12 g/an dans

azotés lorsqu’'on envisage une ‘source artificielle S = 1,8 x 10
un couloir axé a 20‘km'd'g1£itude et 45° de latitude. On observe d'abord
autour de la zone d'injection un accroissement des oxydes d'azote qui

' dépasse 100 pour cent. Ensuite, on constate une dispersion latérale
impqrténte surtout en direction du pole.de 1'hémisphére dans lequel le
couloir se situe. Mais, 3 1'état stationnaire, l'hémisphére opposé est
également quelque peuAperturbé . Enfin, la dispersion verticalg est moins
intense que la dispersion horizontale mais on observe cependant un
accroissement sensible de la coqcentratibn sur une épaisseur de 20 km

d'altitude.

Comme aucun mécanisme de perte globale de NO par processus
photochimique n'est introduit dans la stratosphére, les composés azotés
doivent s'éliminer de cette région de 1'atmosphére par transport au travérs
de la tropopause. Ce flux qui comstitue un nettoyage de la stratosphére est
de 1l'ordre de 2 x 108 cm..2 s-1 3 12 km d'altitude, dans les conditioms
naturelles. Mais il s'accroit -avec la quantité de molécules introduites
12 g/an

3 17 km, il doit 8tre multiplié par 4 dans les régions de 1l'injection et

artificiellement. A titre d'exemple, pour upe production S =1 x 10

par un facteur 2 dans 1'hémisphére opposé . La figure 5.25 montre pour deux
latitudes 1'accroissement du flux particulaire de NOy en fonction de la

production artificielle S.

Si, 3 présent, on examine 1l'effet sur l'ozone des injections par
les avions, on constate d'abord qué les variations relatives de la teneur
en ozone sont bien plus faibles que celles en NOy. Dans la stratosphére
inférieure, le temps associé aux mécanismes photochimiques de 03 est,
en effet, bien plus élevé que celui qui se rapporte au transport atmosphérique.
Cependant, si vers 15 km, 1'ozone peut &tre considéré comme quasi inerte,
la dispersion des gaz &mis par les avions améne les oxydes d'azote 3 des

-altitudes ol 03 devient plus réactif, A titre d exemple, la variation
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de la distribution verticale de 1'ozone, i la latitude de 60 degrés
(hémisphére de l'injection) est représentée 3 la figure 5.26, lorsque

la production § = 1,8 x 1012 g/an 3 20 km est adoptée.

Lorsqu'on examine 1'action des oxydes d'azote dans le plan
méridien, on constate que l'effet n'est pas uniforme avec la latitude.
La figure 5.27-montré, en effet, que, pour une sourcé située i mi-chemin
‘entre l'équatéu?‘et le pdle, la destruction de l'ozone est plus intense
dans les régiéns polaires que dans les régions &quatoriales et tropicales.
Méme, dans ‘1'hémisphére opposé 3 celle de l'injection, c'est dans les
régions polaiyres que la réduction de la quantité& d'ozone est la plus
sensible. Ces constatations conduisent 3 plusieurs remarques.vEn premier
lieu, il apparait que c'est dans les régions ol 1l'ozone est le plus
abondant et ses variations les plus marquées, que l'effet des avions
stratosphériQues'se fait le plus ressentir. En second lieu, l'injection
des oxydes dfazoté engendre des effets jusqu'a des distances trés éloignées
de la_sourcéi Ainsi; par exemple, la réduction relative de la quantité
d'ozone causde par des avions volant au-dessus de 1'Atlantique Nord
peut étre plus &levée 3 1'extrémité de 1'Amérique du Sud qu'au Mexique
ou au Nord du Brésil. Une telle conclusion a &galement &té obtenue par

Cunnold gg_gl (1975).

L'altitude de l'injection'constitue également un paramétre
important. Le temps caractéristique des mécanismes chimiques varie en
effet trés rapidement dans la stratosphére inférieure. La réduction de
la quantité d'ozone est donc d'autant plus sensible que 1'altitude de
l'injection est élevée. La figure 5.28 montre, pour une production
artificielle 3 = 1,8 x 1012 g/an, comment varie la concentration intégrée
de 1'ozone aux diverses latitudes lorsque l'injection passe de 17 a 20 km
d'altitude. On remarque une différence principalement dans 1'hémisphére
olu la perturbation est produite. Pour des raisons écologiques, il convient
donc de faire voler les avions 3 des altitudes aussi peu &levées que

possible.
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La valeur de la production artificielle de 1,8 x 1012 g/an ‘qui,

a été jusqu'a présenﬁ'adoptéeAdans cette analyse, est vraisemblablement
beaucoup trop &levée car elle n'est pas le réflet du nombre d'avions
susceptibles de voler d'ici 1'an 2000. Cependant, elle procure des
résultats qui indiquent tr&s clairement la nature et 1'aspect qualitatif
des modifications qui pourraient intervenir dans 1'atmosphére. Pour tenter
de présenter des résultats quantitatifs, il convient d'adopter des injections

plus réalistes. La figure 5.29 montre, 3 titre d'exemple, comment est : .
modifiée la d1str1but10n latitudinale de la colonne d'ozone 1orsque, pour
une injection 3 17 km, on réduit la production S = 1,8 x 10 g/an 3

S =0,5% 10 ? g/an. L'effet de la perturbation a fortement diminug.

Dans le but de présenter les résultats propres & ce modéle sous
une forme analogue 3 celle des autres travaux qui traitent de cette question
on a déterminé la réduction de la quantité totale d'ozone présente dans

1'atmosphére. Cette quantité OZ est donmnée par 1'expression

2 + 1 oo
0Z = 27ma Jf cos @ de[ ' n(O3 ,; @, z) dz (5.19)
(s}

-7
si n(O3 ; ¢, z) représente la concentration d'ozone & la latitude 9 et &
1'altitude z et si a est le rayon terrestre. Bien que proportionnellement
plus importante, la réduction d'ozone dans les régions polaires intervient
peu dans le bilan total; en effet, la présence du facteur cos ¢ dans
1'intégrale (5.19) qui rend compte du rétrécissement de la surface terrestre
comprise entre deux paralléles lorsqu'on se rapproche du pole, affaiblit
la contribution des effets i haute latitude. La variation relative de
0Z qui est en général adoptée.ccmme critére de limitation du nombre d'avions
autorisés a vole# dans la stratosphére traduit donc des conditions globales
mais masque des effets locaux qui peuvent, cependant, revétir une grande
importance. Les graphiques de la figure 5.30 comparent les résultats
obtenus dans ce travail avec ceux qui ont &té retenus par le Département

des Transports des Etats-Unis d'Amérique dans son analyse du probleéme.
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45° de latitude Chiver) et 17 km d'altitude.
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Qu'il ;'Agisse d'une injecFion 4 17 km (fig. 5.30a) ot & 20 km (fig.
5.30b), les valeurs obtenues dans cette &tude se situent entre les limites
données Par'le'ﬁodéle unidimensionnel de Chang (1974) et 1'approche bi-
dimensionnelle de Widhopf (1974). De plus, ils sont en bon accord avec

le prohléme tridimensionnel,

Afin d'estimer 1'étendue de la flotte stratosphérique & laquelle
il faut se limiter pour éviter d'engendrer un déséquilibre trop sensible,
on pgthcouve;tir les productions S en un nombre N d'avions correspondants
(relatiou'§.17 et 5.18). Il apparait qu'en raison de la dissipation de NOx
plus faihle et de 1'altitude de vol moins &levée, les avions européens
ancofdelec Tupolev 144 seront moins enclins 3 détruire 1'ozone que les
appareils supersoniques en projet il y a quelques années aux Etats-Unis.
8i on adopte comme seuil 3 ne pas dépasser une réduction de 1 pour cent de
1'ozone global, une flotte de 270 Concorde ou Tupolev 144 pourrait &@tre
admise>selon'notre modéle. Mais pour un effet identique, il faudrait se
limiter 3 36 superspniqués américains dans leur version 1971. Ces chiffres sont
évidemment enfachés d'une erreur car ils sont liés aux caractéristiques
propres du modéle mathématique et, en particulier, aux valeurs des
paramétres - encore mal ¢onnus - qui décrivent la dynamique atmosphérique.
Une comparaisoﬁ de tous les modéles qui ont traité de cette question montre
que la plage d'incertitude sur des résultats est actuellement d'un facteur 2
et que les valeurs obtenues dans cette &tude se situent dans la moyenne des
valeurs déterminées par les autres auteurs. On peut donc estimer que les
chiffres que nous avons avancés sont valables 3 un facteur 2, ce qui, pour
un probléme géophysique de cette complexité, doit &tre considéré comme

satisfaisant.

Il convient d'indiquer que les conditions de calcul ont téujours
été choisies du coté de la sécurité. L'altitude de vol de 17 km constitue pour
Concorde et Tupolev un maximum maximorum qui sera rarement atteint.
L'introduction dans le calcul de N,0. et de ses variations journaliéres

275
pourrait quelque -peu amoindrir l'effet de NOx sur 1'ozone. Enfin, une
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réduction de 1'indice d'émission des moteurs, au ¢ours des prochaines
‘années, conduira également 3 des conclusions plus optimistes. Le nombre de

270 Concorde ou Tupolev pourrait donc constituer une sous-estimation,
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5.6. CONCLUSIONS

Les avions.qui voleront dans la stratosphére inférieure y 1n3ecteront
dlrectement des quantltes apprec1ab1es de gaz resultant de la combustion des
moteurs, Parmi ces composés, seuls les oxydes de soufre et d'azote sont
susceptibles de perturber 1'équilibre naturel de la stratosphére. Les composés
du soufre pourraient,en effet, conduire 3 une modification du bilan thermique
de la stratosphére et de la troposphére et ainsi engendrer des effets ‘
climatiques. Ce probléme ne fait pas 1'objet de ce travail et n'a donc
pas été abordé ici. L'accroissement des composés de 1'azote est susceptible
de réduire la quantité d'ozone et ainsi d'accroitre 1'intensité de la
radiation ultraviolette au niveau du sol. Une telle perturbation pourrait
proVoquer des effets bioldgiqués nocifs et notamment un accroissement du

nombre le cancers cutanés chez 1l'homme.

On a tenté, dans ce chapitre, de représenter la dispersion & petite
et a grande échelle des gaz émis par les avions pour determlner finalement
1'impact d'une flotte d'avions stratosphériques sur la quantité d'ozone.

Les oxydes d'azote qui sont formés au sein de la chambre 3 combustion
des moteurs d'avion ne sont pas altérés durant la premi&re phase de leur
vdispersion‘dans 1'atmosphére malgré les réactions chimiques tré&s rapides qui
se déroulent i cet instant. Ils se retrouvent donc dans 1'atmosphére avec une
durée de vie trés supérieure 3 la période caractéristique de la perturbation
‘dynamique causée par le passage de l'avion. L'équilibre qui se crée entre les
différents composés azotés est alors dicté par les seules conditions aéro-
nomiques et, durant la dispersion a 1'échelle moyenne , 1'ozone est peu
sensible a la pérturbatioq.'t'azqte non apparié se comporte alors comme un
gaz quasi inerte dont la diffusion, beaucoup plus rapide dans la direction
~horizontale que verticale: varie fortement avec les conditioﬁs'météorologiqués
rencontrées. Comme le comportement de la stratosphére inférieure est
caractérisé paf des,phéhoménes sporadiques:'il n'est pas possible de présenter
une solutiom générale qui décrit la dis?ersion mais les cas particuliers

envisagés doivent montrer les tendances et les facteurs dominants.
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L'effet sur 1'ozone des oxydes d'azote &mis par les avions ne se
produit qu'd long terme et il doit donc €tre estimé dans un modéle global de
la stratosphére qui prend en compte la dynamique atmosphérique et les réactions
aéronomiques les plus importantes. Plusieurs travaux ont &té consacrés i ce
probléme mais les résultats obtenus ne sont pas toujours cohéremnts. On a donc
tenté, dans ce chapitre, une nouvelle approche de la question en simulant
dans le modéle bidimensionnel décrit au chapitre 3 une perturbation de la

quantité de NOy, localisée aux latitudes moyennes.

Avant de résumer les résultats du calcul, il convient d'insister
sur la prudence avec laquelle ceux-ci doivent &tre utilisés. Au stade actuel
de la formulation des mécanismes stratosphériques, tout modéle mathématique
n'a pour ambition que de déterminer des tendances générales. Cependant,
malgré ses imperfections, la technique du modéle comstitue le seul mqyen
d'anticipation qui soit d notre disposition. Mais, les valeurs fournies
par le calcul devront &tre validées par un contrGle continu de la

stratosphére au fur et 3 mesure du développement de la flotte stratosphérique.

La prédiction mathématique indique que la mise en service d'avions
volant dans la stratosphére inférieure devrait conduire 3 une réduction de
la quantité d'ozone. L'analyse des résultats montre, en particulier, que
les effets sont d'autant plus marqués que l'altitude de l'injection est
élevée. Ainsi, la diminution de la masse d'ozone doit &tre multipliée par
1,5 lorsque la localisation de la perturbation passe de 17 3 20 km. D'autre
part, le calcul montre que, si l'effet des avions se fait ressentir tout
autour de la Terre, méme lorsque ceux-ci sont concentrés déns un couloir
de vol bien délimité, la perturbation de i'ozonosphére est cependant la plus
marquée dans les régions polaires ol la destruction de la molécule O3 ne

peut &tre compensée que par le transport d'ozome vers les hautes latitudes.

L'examen des résultats quantitatifs indique, si on se référe au
nombres de véhicules stratosphériques actuellement planifiés, que les avioms

du type Concorde ou Tupolev 144 susceptibles d'entrer en service dans
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les 10 prochaines années ne peuvent altérer de maniére sensible la couche
‘d'ozone atmosphérique. En tout cas, les conséquences ne seront pas détectables,
D'autre part, il apparait qu'avec la technologie actuelle, l'avion franco-
britannique ou soviétique présente moins de dangers potentiels que le
supersonique américain dans sa version de 1971. L'effet des premiers

est environ 7,5 fois moindre que celui du second, lorsqu'on se référe

3 leurs actions sur la quantité globale d'ozone. Enfin, si on adopte

comme seuil maximum acceptable une réduction de 1 pour cent de la masse
d'ozone, une flotte de prés de 300 Concorde ou Tupolev 144 pourrait €tre
tolérée, selon les résultats de notre modéle. Mais, s'il s'agissait du
supersonique améficain, il faudrait se limiter 3 une quarantaine d'unités.
Ces résultats sont entach&s d'une incertitude mais il nous semble qu'ils
constituent des minima puisque les hypothéses adoptées pour le calcul se

-

situent toujours du cOté de la sécurité.

La limite obtenue pourrait &tre reculée si, dans les prochaines
années, une nouvelle technologie des moteurs &tait congue; celle-ci devrait
assurer une réduction des taux d'émission tout en n'altérant pas le
rendement de la combustion. Les travaux en cours indiquent que 1'indice
d'émission pourrait &8tre diminué d'un facteur 6 et que le coilit inhérent
i ces mesures serait moins &levé que les dépenses destinées 3 remédier aux

effets causés par la pollution due aux moteurs (Grobecker et al, 1975).

Les perturbations de la couche d'ozone engendrées par les avions
supersoniques civils s'ajoutent 3 celles qui sont causées par les autres
avions. Si, selon les &tudes du Département américain des Transports, la
contribution des avions militaires est négligeable, celles des avions sub-
soniques civils qui seraient au nombre de 1700 en 1975, ne peut &tre passée
sous silence. L'ensemble des avions de lignes commerciales volant 3 proximité
de la tropopause, leur action sur l'ozone n'a pas 1'ampleur de celle des
avions du type Concorde. Leur effet actuel se manifesterait cependant par
une réduction de l'ozone voisine de 0,1 pour cent (Grobecker et al, 1975)
‘et pourrait s'accroitre quelque peﬁ en raison de la multiplication du
nombre de gros porteurs. Toutefois, aucun probléme sérieux ne se pose pour

les 10 prochaines années.
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On fera, pour conclure, troia'remarques.~D'abord, il apparait
nécessaire de poursuivre les €tudes de la stratosphére et, en particulier,
de petfeFtionnet les modéles par une meilleure comnaissance dgs.pa;amétres
physiques qui interviennent. Ensuite, il 8'agit d'entreprendre une surveillance
continue de la stratosphére et plus spécialement de la teneur des composéé
mineurs et deAl'intensité du flux solaire, en relation avec le développement
de la flotte stratosphérique. Enfin, il convient de tenter de réduire
l'indice d'émission des moteurs et ainsi de permettre & un plus grand nowbre
d'avions de sillonner la stratosphére sans engendrer d'effet €cologique

sensible.
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CONCLUSION GENERALE

S'il est établi depuis prés d'un demi si&cle que 1‘'ozone
atmosphérique posséde une origine photochimique, ce n'est que depuis:
peu de temps qu'on tente de définir 1'ensemble des mécanismes de destruction
de cette molécule dans 1'atmosphi&re. C'est ainsi qu'on sait depuis 1970 que
les oxydes d'azote catalysent la recombinaison de 1'ozone avec 1'oxygéne

atomique dans la stratosphére moyenne et inférieure.

C'est la raison pour laquelle on a pu craindre que les composés
azotés introduits artificiellement au-dessus de la tropopause pourraient
altérer la couche d'oZone et ainsi provoquer un accroissement de 1'intensité
du rayonnement ultraviolet abiotique au niveau du sol. Les ordres de
grandeur des masses d'oxydes d'azote injectées dans la stratosphére, soit
lors des explosions nucléaires, soit par les avions qui, dans les années
i venir, voleront au-dessus de la tropopause, ne sont en effet pas
nécessairement négligeables vis a vis des taux de production naturelle
(voir tableau, page suivante).

Au moment ol ces problémes liés 4 la sauvegarde de l'environnement
se sont posés, les propriétés physiques et chimiques fondamentales de la
stratosphére étaient encore trés peu connues; il n'existait pas de base
scientifique valable pour juger de la sensibilité de 1'ozonosphére 3 une

perturbation liée 3 1'activité humaine.

Le probléme de la contamination atmosphérique se pose en termes
trés différents selon que celle-ci apparalt dans la troposphére ou dans la
stratosphére. Dans la premiére de ces deux régiohs, ol la température
moyenne décroit avec 1'altitude, les processus d'&change selon la verticalé
sont trés rapides; ils se produisent sous forme de vents, de turbulence
ou de chutes de pluie qui ont pour effet de purifier 1'atmosphére en

quelques jours. Dans la stratosphére ol le gradient de température est
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TABLEAU

COMPARAISON ENTRE LES PRODUCTIONS NATURELLE ET ARTIFICIELLES D'OXYDES
D'AZOTE. '

P =0,3%x10

. Production naturelle

Valeur déterminée par 1e‘mod§ie mathématique (voir aussi Nicolet et
Peetermans, 1972 et Nicolet, 1975).
P= (0,53 3) x 1012 g de,NO'2 par an

o e i e e e s i e e e fhe e it e St et e s e e 2 it Pt e e e e et e ) o e

Valeur moyennée pendant la campagne d'explosion 1961-1962 rapportée
& sa valeur annuelle 1. '
P=(0,333)x 1012 g de N02 par an

Valeur obtenue pour les conditions adoptéés dans ce travail
P4=’0,09-x 1O12 g de NOé par an

Production_par_ 100 avions du_type supersonique américain (1971)

Valeur obtenue pour les conditions adoptées dans ce travail

12 g de'N02‘pafban.
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‘inversé, le mélange vertical est beaucoup plus lent et les impuretés
introduites artificiellement peuvent y séjourner durant plusieurs années

et faire subit au milieu environnant des transformations chimiques.

Le rble des oxydes d'azote dans la destruction de l'ezone a été
mis clairement en évidence au laboratoire et, avec les concentrations
de NO et NOZ

gensiblement i la destruction de 1'ozone au-dessous de 35 km d'altitude.

observées dans 1'atmosphdre, ces composés devraient contribuer

Cependant, le temps caractéristique de la destruction catalytique de 03
‘reste élevé dans la stratosphére inférieure ol sa valeur dépasse celle

du temps de résidence des particules atmosphériques. En d'autres termes,
malgré la relative stabilité de la stratosphére, le transport tempére
considérablement 1'effet chimique des oxydes d'azote. D'ailleurs le cycle
catdlytique de destruction de l'ozone n'a jamais &té directement observé

dans - 1'atmosphére.

La production de grandes quantit&s de NO 3 la suite de la
déflagrafion des bombes atomiques devrait, en principe, fournir des
indications utiles sur 1l'efficacité de ces mécanismes dans le milieu
. atmosphérique lui-méme. Cependant, 1'analyse des données recueillies
par les stations d'observation réparties autour de la terre montre
qu'd 1'issue des campagnes d'explosions, 1'ozone n'a pas‘subi d'altérations
manifestes. On ne peut pour autant conclure 3 1'inefficacité de NO et
NO2 ; .
il subsiste une incertitude d'au moins un facteur 10 sur les quantités d'oxydes

dans la destruction de l'ozone atmosphérique. En effet, d'une part,

d'azote effectivement injécﬁées dans la stratosphére par les bombes et,
d'autre part, l'existence de variations naturelles de la quantité d'ozone
3 court et i long terme rend 1'analyse statistique des données particuliérement
malaisée. '

] On est donc conduit 3 envisager une approche différente et 3 traiter:
le probléme en simulant les mécanismes atmosphériques dans le cadre d'un

modéle mathématique. Un tel modéle fait usage de données provemant de
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l'observation (flux solaire ultraviolet, distribution de la température et
des coefficients de transport) ou de mesures au laboratoire (vitesse de
réaction chimique, section efficace-d'absorption du rayonnement UV,
efficience quantique de dissociatién des molécules). La distribution de

la concentration et du flux des principales molécules stratosphériques est
déterminée par résolution des équations de continuité et de transport
auxquelles il faut adjoindre des conditions aux limites adéquates. Cette
approche ne saurait cependant prétendre totalement 3 la démonstrativité
scientifique; en e¢ffet, en raison des simplifications apportées i la
formulation des mécanismes stratosphériques, les modéles n'ont 3 1'heure
actuelle pour ambition que de déterminer des tendances et des ordres de
grandeurs. Cependant, malgré leurs imperfections, ils constituent le seul

-

moyen d'anticipation & notre disposition pour estimer 1'impact d'une

perturbation.

Le modéle bidimensionnel décrit dans ce travail a permis, par
une représentation paramétrique du transport atmosphérique, de reproduire
de maniére satisfaisante la distribution spatio-temporelle de plusieurs
constituants minoritaires de la stratosphére. Il a montré, en particulier
que la destruction chimique des molécules atmosphériques est atténuée dans
la stratosphére inférieure par l'effet du transport qui joue le premier
rdle & proximité de la tropopause. Il a également permis d'estimer le
role relatif de l'hydrogéne et de l'azote dans le bilan de 1'ozome. La
comparaison des différents taux de destruction de 03 1nd1que qu'entre
35 et 45 km' d'altltude, 1a’ recamblnalson dlrecte entre 1' oxygene atomique
et 1'ozone contrebalance presque exactement la productxon photochlmlque
de cette derniére molécule. Par contre, 3 la stratopause,\l effet des
‘padicaux tydrogénés, par une action sur l‘qkygéne atdmiqpe, devient manifeste.
‘Dans “la stratosphére ﬁbyéﬁhe‘éf‘ihférieure, la deét}uction catalytique
de l1'ozone par les oxydes d'azote Joue 1e premler réle et, enfin, &
proximité de‘la tropopause, 1! effet des composes hydrogenes OH et HOZ

.apparalt- par une action directe sur 1'ozone.
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L'influence réelle de HOx et de NOx ne peut étre déterminée
qu'en couplant l'effet du transport aux mécanismes de destruction chimique.
Dans le cas de l'ozone, la variabilité des conditions avec la latitude
requiert 1l'introduction des échanges de masse dans le plan méridien. Le
modéle reproduit correctement le transfert de 1'ozone des régiomns
équatoriales et tropicales ol il est formé vers les régions peu éclairées
des pbOles ol il est partiellement détruit par réaction chimique. La prise
en compte d'une dynamique advective et turbulente 3 grande échelle permet
~également une représentation adéquate des variations saisonnidres de la
concentration d'ozone. En particulier, le rdle du flux contregradient

apparalt comme primordial car il détermine avec une grande sensibilité

1'apport d'ozone vers les pdles.

C'est dans le cadre de ces mécanisqes que l'action des composés
hydrogénés et azotés a &té estimé. Si 1l'effet propre de NO et de NO2
conduit & une réduction de prés de 50 pourcent de la quantité globale

d'ozone par rapport 3 sa valeur calculée dans une atmosphére d'oxygéne

pur et si l'effet propre de OH et de HO, se manifeste par une réduction

correspondante de 20 pour cent environ,zl'action combinée de l'hydrogéne
et de l'azote n'est pas supérieure 3 celle de Nox pris isolément. Il.semble
donc que l;ozone, dans une proportion iden;ique, est d'une part détruit
catalytiquement par HDx et d'autre part protégé par ces radicaux qui
assurent la conversion d'une fraction de NOx (destructeur de 03) en HNO3
(sans effet sur 03). La présence des oxydes d'azote rend donc 1l'ozone
quasi insensible 3 une introduction de vapeur d'eau dans la stratosphére.

Par contre, l'effet de NO et de NO, se manifeste avec une grande

sensibilit&. La teneur en ozone dégend donc directement du flux d'hémioxyde
d'azote NZO provgnant‘du sol et de la conversion de cette molécule en
monoxyde d'azote NO., Une modification du taux de formation de N20 dans

les sols, par exemple 3 la suite de l'emploi intensif d'engrais azotés,

pourrait ne pas étre sans action sur 1l'ozone atmosphérique.

L'injection artificielle de NO_ au sein méme de la stratosphére
pourrait également altérer 1'ozonosphére. Les premiers modéles indiquaient

une réduction élevée de la quantité totale d'ozone en fonction du nombre
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d'avions mis en service 3 17 ou 3 20'km d'altitude mais 1'introduction
d'échanges atmosphériques et la prise en compte d'une chimie plus compléﬁe
ont montré qu'il existait, au sein de la strétosphére, des mécanismes
- naturels d'élimination des contaminants et que le danger devait atre
ramené i de moindres proportions. Le modéle présenté dans ce travail montre
que, pour les conditions adoptéés;.il faudrait prés de 300 avions du type
‘Concorde volant 7 heures par jour pour provoquer une réduction moyenne
de la colonne d'ozone voisine ‘de 1 pour cent. Méme si l'injection est
principalement- localisée aux latitudes moyennes, l'effet serait plus
marqué dans les régions polaires ol 1'ozone est moins stable que dans les
régiéns équatoriales ou tropicales ol sa destruction est rapidement
compensée par une production photochimique. Tous les modéles strato-
sphériques quelque peu &laborés conduisent i des conclusions similaires;
la flotte d'avions supersoniques, avec l'effectif prévu pour les prochaines
années, ne constitue pas un danger réel d'une modification de 1'équilibre
écologique. Cependant, la multiﬁlication du nombre d'avions ne devrait
dtre acceptée qu'd condition qu'un effort de réduction des taux d'émission

par les moteurs aboutisse simultanément.

Enfin, malgré les recherches entreprises depuis quelques années
pour mieux connaitre la stratosphére, beaucoup d'incertitudes subsistent,
notamment quant 3 la stabilité de la couche d'ozone sous l'effet de

produits industriels tels que les composés halogéﬁés.
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