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Déegradation de la qualitée de I’air

« Particules fines produites par le trafic et la combustion
restent pres de la surface: le “smog d’hiver”

« Un autre type de smog est produit dans les régions
polluées pendant les jours ensoleillés




Dégradation de la santé

Impacts multiples sur I'organisme
(y compris I'activité cérebrale)

Organes exposés Dimension des

particules
Nez et gorge 5-10 um
Trachée-artére 3-5um
Bronches 2-3 um
Bronchioles 1-2 um

Alvéoles (vésicules
pulmonaires) 01-1um
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Effets multiples sur le climat

Bilan radiatif planétaire

Effet direct Effet indirect
diffusion/absorption/émission modification des propriétés
radiation solaire et infrarouge des nuages

Aérosols

/ N\

Cycles Chimie atmospherique
biogéochimiques Réactions hétérogénes avec
Apport de nutriments (ou plusieurs gaz traces

polluants) aux terres et océans Réactions photochimiques



Aérosols

« Suspension de "petites" particules dans l'air
* Peuvent étre solides ou liquides
« Grande variété d'origines et de propriétés

Pixel Size = 1.38 nm EHT = 1.50 kV Bxractor I=233.40pA  Signal A= InLens Date :15 Aug 2000 Time :17:34 Pixel Size =7.12 nm EHT = 150 kV Extractor 1=187.90 A Signal A= InLens Date :14 Aug 2000 Time :9:29
D ix J. Huth MPCH_Mainz i

Mag = 268.81 K X WD= 2mm Mix Signal = 0.00e+000 Mag = §2.20 K X WD = 2mm Mix Signal = 0.00e+000 J. Huth MPCH_Mainz




Sources d’émission

naturelle anthropique

Masse totale en suspension
a I’échelle globale (~Tg an)

~30%
Sels de mer

~60%

Poussieres
désertiques

Textor et al., ACP, 2007
Huneeus et al., ACP, 2012



Emission primaire (directe) ou
secondaire (formation en atmosphere)

cloud
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Aérosols secondaires : :
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Chemical conversion

of gases to low

Hot volatility vapors
vapor *
Condensation Low
volatility
¥ vapor
Primary particles *
Homogenieous
Coagulation nucleation

Chain aggregates

of nuclei

Droplets

Coagulation

Coagulation

Coagulation

Rainout
and
washout

/¥

Condensation growth

Poly-disperses en
atmosphere

Comparaison de la taille des particules fines
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Sable de plage fin

Imoge caurtesy of EPS Office of Ressarch and Deeipment
Source: Environmental Protection Agency. Particulate Matter: Basic Information. March &, 2007.
Awailable at hop://www.apa.gov/ air /particlepollution/ basic. html. Accessed on February 4, 2008,

Durée de vie variable

| | selon la taille mais
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Variabilité spatiale et temporelle

Hsu et al., 2012
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SeaWiFS AOD (550 nm), 1998-2010



Répartition verticale
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Composition et forme variees

H 3

Biomass Smoke

Nucleation Accumulation

Volume
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Particle Diameter, nm


http://capita.wustl.edu/AerosolIntegration/specialtopics/Integration/Capter4Drafts/Figs/Fig1GenSizeDV000614.gif

L’aérosol organique: Une part importante de la

fraction fine de ’aérosol
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Aérosol organique: >40% de I'aérosol total

Dans cette fraction, une part importante est considérée comme secondaire
Zhang et al. (2007)
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Etat de mélange
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Sulfates (inorganiques) et suies
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L'indice complexe de réfraction

m = n -ik dépends de la composition des particules

k>0 Aérosol absorbant

k=0 Aérosol purement diffusant
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Imaginary refractive index (k)

0.01

0.001

0.0001

Exemple: poussieres désertiques

Complex refractive index (CRI) = n-ik

llllllll

O
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Wavelength (um)

e—e—aVolz (1972) laboratory

e—e—e@Patterson (1977) laboratory

e—e—e Hess et al. (1998) OPAC

e—e—e Dubovik et al. (2002)

& aHaywood et al. (2003) SHADE*

@—aSinyuk et al. (2003) OMI

o oBalkanski et al. (2007) model

= Todd et al. (2007) BODEX

o0 OOsborne et al. (2008) DABEX*

© ©McConnell et al. (2010) DODO™
Formenti et al. (2011) AMMA

+ + +Ryder etal. (2013) FENNEC*

+—+—+\Wagner et al. (2012) laboratory*

— =Steigmann et al. (2017) model

oOgx0®9Pp

* fine fraction only

Diatomite (amorphous
silicate)



Hygroscopicité

Sulfur
Dioxide

Sulfate plus Water



Eff?St de I’hygroscopicite sur la taille

1 Adapted from Denjean et al., 2015
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- Mineral dust particles remain highly hydrophobic after their long-range

transport over the North Atlantic

- No internal mixing with hydrophilic compounds (sea salt coagulation, HNO,
condensation, hygrophilic organic acids condensation,...)



Réactivitéechimique
Adapté depuis Laskin et al. (2005) acide

nitrique _ _
Carbonate de calcium CaCO, — Nitrate de calcium Ca(NO;),

50%RH

®




Effets multiples sur le climat

Bilan radiatif planétaire

Effet direct Effet indirect
diffusion/absorption/émission modification des propriétés
radiation solaire et infrarouge des nuages

Aérosols

/ N\

Cycles Chimie atmospherique
DI 0]0 éochimi ques Réactions hétérogenes avec
Apport de nutriments (ou plusieurs gaz traces
polluants) aux terres et océans Réactions photochimiques
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Intéractions aerosols-rayonnements

Absorption et diffusion du rayonnement dans plusieurs bandes
spectrales.
lIs augmentent la réflectivité planétaire (« cooling effect ») et empéchent
une partie du rayonnement de s’échapper (« warming effect»)

Scattering aerosols

(a)

(b) &

Aerosols scatter solar radiation. Less solar radiation The atmospheric circulation and mixing processes spread
reaches the surface, which leads to a localised cooling. the cooling regionally and in the vertical.

Absorbing aerosols

() (d) Effet radiatif
\‘ & direct

© © © 0O
© © © 0O
Warming




Albédo de simple diffusion "critique"

M, < 2 R; réchauffement
Werit =

®, > ZR,;; + B(1 —R,) refroidissement

Depend de la reflectivité des surfaces
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Effet radiatif direct aérosols
absorbants au dessus des nuages

Biomass
burning
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Effets radiatifs indirects

Les aérosols agissent des noyaux de condensation des nuages
liguides, CCN, et nuages glaces, IN. || modifient propriétés,
distribution et temps de vie des nuages

Irradiance Changes from
Aerosol-Cloud Interactions (aci)

Cloud in | Cloud in

Radiative Forcing (RFaci) Adjustments Clean Air Polluted Air

Effective Radiative Forcing (ERFaci) AR5



Clean Air

Polluted

* Ice and snow crystals

== Direction of airflow
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Trainées de fumeée de bateaux




Spectres d'activation

loud

N, = C (S-1)¥ A | t-d\A CCN that activates
erosol particle .

that does not activate~>"®* into a cloud drop
N. est la concentration en nombre des particules qui sont activées pour devenir
des noyaux de condensation

C et k dépendent de la masse d'air
— Masse d'air maritime: 30< C<300cm=3;0.3<k<1
— Masse d'air continental: 300< C<3000cm=3:0.2<k<?2

A parité de supersaturation, le nombre de noyaux est plus faible dans les nuages
maritimes que continentales

4 n(Dp) A n(Dp)




0.40

Lien entre composition et
hygroscopicité

0.354

0.30 3

0.25-
0.20—-
0.15—-
0.10—-

0.05-

0.00

I ' I ' I ! ' | ' I

— .
0.60 065 0.70 0.75 0.80 0.85 0.90 0.9

Organic mass fraction

Adapted from Andreae (2015)

5 1.00

Smoke aerosol
falls on mixing line
between sulfate
(x=0.6) and lab
Secondary Organic
Aerosol (k~0.1)



Interactions lies au dépot
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La guantité de suies deposeées change
I'albédo de surface de la neige

I 1 I I I I T ] T ] I l T I ! £ ] g j T I T I 1
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Observations:
croissance de
phytoplancton en zone
de transport des
poussieres desertiqgues




Iron Fertilization Hypothesis

Mineral aerosols
iz (dust)

Mineral aerosols.
(dust) ...

T SR Phytoplankton

Fe : S Fe 2 h. I A
Mineral —- dissolved 2 e . T
R e e S S
; ~ - Nutrients": " ".-, .. = L R i S .
o NP 2 N ‘Bz_actena

4
.~

Zooplankton

Organic matter

M

Le Fer est un micro-nutriment limitant dans certains
écosystemes océaniques eloignés
(High Nutrient Low Chlorophyl regions)



En synthese
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Le bras de fer climatique

b

INitrate 3

you think this
is going

77
W)/ A7 3% =
ast meets west as Hawkeye, Mockingbird, US |-
Agent, Wonder Man, the Scarlet Witch and =%
Iron Man go up against Thor, Hercules, She-
Hulk, and Captain America in a classic battle
of wits and strength as Quasar, Tigra, Sersi and the Wasp
cheer from the sideli Paul Ryan designing for the Van
Dyne cruise wear line.




Approche multi instrumentale et
synergique

Caracterisation
Compréhension,
Paramétrisation
Validation




Représentation de la variabilité globale

The A-Train

CALIPSO
1:31:15

PARASOL
133

. ¢ g
i 2
=

AERONET, aerosol robotic network, The Afternoon Constellation -
https://aeronet.gsfc.nasa.gov/ A-Train — NASA

https://atrain.nasa.qov/

e

»
Bukit Koto Tabang .. s

7

Global Atmosphere Watch
Programme (GAW), WMO
(World Meteorological
Organisation)


https://atrain.nasa.gov/
https://atrain.nasa.gov/

Manque d’observations dans les zones
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Figure 1. Location of sites contributing to the present study. In blue, sites which provided information for the reference year 2017 and in red,
sites that in addition, provided = 10-year time series for optical properties used in Collaud Coen et al. (2020b).

Laj, P., et al., 2020.
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Quelques conclusions

Plusieurs défis dans I'étude des aérosols atmosphériques
O Instrumentaux, expérimentaux, methodologiques
approche multi instrumentale, multi plateformes et multi échelles

Questions ouvertes (liste pas exhaustive!)
O Limites instrumentales (étendue spectrale UV-IR, large gamme de tailles
1 nm — 100 pum, concentrations trés variables 1 #/cm3 — 108 #/cm3, ...)

O Proxies, modeles simplifiés vs complexité réelle
(études de laboratoire, schéma des modeles, algorithmes de
restitution satellitaires)

U Ensemble des données importante, series longues (>50 yrs recherche)
Techniques d’analyses avancées (IA, machine learning, ...)
Exercices d’intégration et synthese: https://gassp.org.uk/database/

0 Manque d’observations dans les zones éloignées


https://gassp.org.uk/database/

Merci!

paola.formenti@lisa.ipsl.fr

Station d’observation
des aerosols en
Namibie, avril 2022
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Rayonnement solaire spectrale au sol Rayonnement mfrarouge spectrale au
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Bilan radiatif: le role des aérosols

Les aérosols agissent des noyaux de condensation des nuages
liguides, CCN, et nuages glaces, IN. Il modifient propriétés,
Irradiance Corg¢sflonition et temps Gheal

Aerosol-Cloud Interactions (aci)

o . . . Cloud in Cloud in
Radiative Forcing (RFaci) Adjustments clean Air | Polluted Air | Effet radiatif

Effective Radiative Forcing (ERFaci) ARS indirect

— UOQO




A F (W/m?)

3.0

2.5

2.0

1.5

1.0 -

Global Radiative Forcing 1750-2007

Greenhouse Gases:

CO, 1.72
CH, 0.48
N.,O 0.16
Halocarbons 0.34
Ozone 0.30

Direct Aerosol Effect -0.30
Cloud Albedo Effect -0.90
Cloud Lifetime Effect -0.35

Adapted from Isaksen et al. (2009)



Observations aéroportées au large
de la Namibie

Biomass burning aerosol
low Sc Clo'u"d-“' i ¢
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Incertitude sur 'albédo simple de

SSAAEHCINET - SSAin-situ

diffusion
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0.00 aﬁ : %X .
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o & _
-0.05 4 8 ]
ok s :
0.10 ;%é‘-" Magoos 1
! ‘é Mallet2005 1
015 __neh Haywocod2003 .
- A ]
-0.20 [a BND, this study™
- SGP, this study -
02512, . . . . . :
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
AOD44D

Andrews et al., 2016



Quelgues ordres de grandeurs

Epaisseur optique t ~ 0.06 (zone marine €loignée) a 0.9 (zones

sources désertiques), moyennes mensuelles
(Holben et al., 2001)

Albédo de simple diffusion o, ~ (0.7 (aérosols carbonés issus de combustion)
al (sulfates) (Seinfeld and Pandis, 1997)

Coefficient de rétrodiffusion f,, ~ 0.1 a 0.3 selon la distribution en taille des
particules (Seinfeld and Pandis, 1997)
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Conceptual model: .-

Pristine

- Direction of airflow
Xk lce & snow crystals
<4 Graupel or small hail
¢ Raindrop
e Larger cloud droplet _.,,..?(""';'__
* Small doud droplet {’ﬁ #* X : 3 -’

- Smaller cloud droplet :

b ey iagdCd

i S B i '.__ IS B A , ._.’ iz 7 ; . ; .?\,. X
Growing Mature A issipati

ILD

Graphics by Robert Simmon, NASA



Les réactions hétérogenes changent
le concentrations gazeuses: ex. Oq

=250 =200 150 -10.0 —5.0 0.0



Effet de I’eau sur la masse des
aerosols en atmosphere

Dry _ Water associated with
sulfate/nitrate/ammonium sulfate/nitrate/ammonium
aerosols aerosols

14.93 mg m-2

180 =90 0 a0 180  -180 -90 0 a0 180

mg m-
0 10 15 20 25 30 50 80 110 140 170

Source: J. Seinfeld (CALTECH)



Interactions radiatives dépendent de la position
relative entre aérosol et nuage et du type de nuage

Cumulus : réduction du nuage,

forgage positif
L'aérosol
absorbant est Stratocumulus : renforcement

au-dessus du du nuage, forgage négatif
nuage

Zone de convergence :
augmentation de la convection,
forgage négatif

Altitudes relatives de
I'aérosol absorbant et Nuage bas : réduction du
du nuage nuage, forgage positif

L'aérosol
absorbant est
dans le nuage Nuage haut : réduction du
nuage, forcage négatif
Couche limite bien mélangée :
Laérosol réduction du m_xtr_:\fge, forgage
absorbant est pel
en dessous
du nuage Augmentation des nuages
uonvectifs : forgage négatif
= Processus mal modeélisés dans les modéles a grande échelle 53

= Modeles a petites échelles permettent de contraindre les modéles globaux sur des cas d'études



Effet sur la neige et |la glace

Climat

Emissions / transport / climat Climat

Dépot sec et
humide du
carbone suie

Accumulation
du carbone suie
en haut de la couche
neigeuse

Distribution du
carbone suie <
dans la neige

Sublimation
de la neige

Climat

Y

3 Transfert
Talille des cristaux radiatif Profondeur de la
de neige dans la couche neigeuse
k neige
Couverture |,
| neigeuse
Albédo de Albédo de
. la neige la surface Changement climatique

dans les régions neigeuses

3

Cc

Chauffage
de l'air de
surface

Chauffage




Peut changer le flux océanigue de CO2

Biological and physical pumps of carbon dioxide

CO2 00000000000000 €Oy <] O g
A\ O o) O e
@) O @) O @)
O VARV, V 2
particulate e dissolved o Qe oo <+ A
Cooling ®

Carbonate
Carbonate a0 CaCO3

organic



La parametrisation de I'effet direct

Rayonnement AF < f (WyT Bq)
incident A t

\ Diffusion bédo d - I Wy = Odiff _ Odiff
edo ae simple o :
TBaﬂ 6 |diffusion : e Tabs ¥ 0
---------- oo Epaisseur optiquet:= f [(Oext(z)]dz
Zmin
‘1’ \\‘ Fraction diffusée par le hautff, = — f OP(cosB)d(cos0)

Composition chimique Indice de réfraction :  M(A) = n(A) + ik(A)
Distribution en taille
D,(HR)
Forme Facteur de grossissement alataille: GF=
L : . D, (sec)
Propriétés physico-chimiques P
Hansen et al. (1997), Haywood and Shine (1995), Dandin 56

and Morcrette (1996), Tegen (1997)




Parametrisation

Rayonnement

incident A Diffusion AF « f (Re LWP t,,,,.)
\/ T2 | dovedy | 1o =S Qext)LWP
CCN palss.eur optique du nuage = 7 R,
I nuage:
Re 4 3
Quantité d’eau dans le nuage: LWP = §7TRe PeauCCNh
T Zmin
T Rayon effectif des gouttelettes : R,
*%e
o®me o CN
[ X )
Composition Activité CCN: CCN
chimique ' CN
Distribution en taille _ . D_(HR)
Facteur de grossissementala GF=
Forme taille : Dy(sec)

Propriétés physico-chimiques

Indice de réfraction :m(A) = n(A) + ik(A)

Boucher, 1995, Rongming et al., (2001), Quaas (2005), Lohmann et al. (2000) 57



Noyaux de condensation

Les nuages se forment dans des régions de I'atmosphere ou la vapeur
d'eau est en supersaturation

Saturation ratio S, = P;/ P, o P;, pression de vapeur
Supersaturation S, > 1

Les gouttelettes se forment sur des particules pré-existantes (activation)

Les aérosols qui peuvent devenir gouttelettes s'appellent noyaux de
condensation (cloud condensation nuclei, CCN).



Reactivité chimique

Gas phase Aerosol particle

Volatile oxygenated
organics (for example 1L
aldehydes, acids) \ oo
Surface (PUliEe

reaction S

Gas diffusion

Radicals 4./\/-.,
(OH, NO,, Br, Cl)

Reactive halogens
(for example Br,, IBr, Cl,)

Adapted from Ervens



Les réactions hétérogenes changent
le concentrations gazeuses: ex. SO,

SO, + poussieres = condensation = coating de sulfate sur les
poussieres désertiques (distribution en taille différente que Icelle
des sulfates anthropiques)

Total sulfate load Pure sulfate Sulfate on dust

Bauer et al., 2005
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