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TABLE DES MATI�ERES 7
Introdu
tionCe do
ument 
onstitue le rapport �nal du 
ontratde 
ollaboration entre Ele
tri
it�e de Fran
e et leLaboratoire de M�et�eorologie Dynamique. L'obje
tifde 
e 
ontrat pluri-annuel (1998-2000) a �et�e ded�evelopper un mod�ele de simulation simpli��ede la qualit�e de l'air en r�egion Parisienne. Cemod�ele a �et�e nomm�e POLLUTO.POLLUTO est un mod�ele de 
himie-transport:des esp�e
es 
himiques �evoluent en fon
tion du tempset de l'espa
e en fon
tion d'autres param�etres.Ces esp�e
es vont être modi��ees par la 
himieatmosph�erique via un m�e
anisme les reliant entreelles, les 
ouplant �a la m�et�eorologie. Elles vont aussiêtre transport�ees, di�us�ees, �emises ou d�epos�ees. Pour
ela, le mod�ele n�e
essite des for
ages qu'il ne 
al
ulepas: la m�et�eorologie (temp�erature, humidit�e, pro
essusturbulents), le type de sol (pour le d�epôt se
), les�emissions �a la surfa
e.L'�evolution de 
es esp�e
es 
himiques �etant tr�esd�ependante de 
es param�etres, 
ette d�ependan
e �etantnon-lin�eaire et don
 diÆ
ile �a quanti�er, POLLUTOdoit r�epondre aux 
ontraintes suivantes:� pouvoir tester ais�ement un 
ertain nombre deparam�etrisations.� pouvoir e�e
tuer rapidement un 
ertain nombred'�etudes de sensibilit�eEle
tri
it�e de Fran
e ayant, depuis quelques ann�ees,d�evelopp�e la 
haine de mod�elisation A3UR, l'int�erêtde POLLUTO est d'être le plus adh�erent possible�a 
ette 
haine. D'une part sur les param�etrisationsemploy�ees (pour 
omparaisons), mais aussi sur lesdonn�ees d'entr�ee utilis�ees (notamment la m�et�eorologieg�en�er�ee ave
 le mod�ele m�eso-�e
helle MERCURE.).Ainsi, les �etudes e�e
tu�ees ave
 POLLUTO doiventpermettre de renseigner A3UR sur ses param�etres lesplus in
ertains.POLLUTO est don
 �a même d'e�e
tuer, au mini-mum, les mêmes types de simulations que A3UR.Au minimum, 
ar l'int�erêt du d�eveloppement d'unnouveau mod�ele est de pouvoir en faire plus. Ainsi,les 
ontraintes d'�etudes de sensibilit�e et de ren-seignements des param�etres in
ertains nous ont
onduit �a d�evelopper le mod�ele adjoint de POL-

LUTO, qui permet de 
al
uler les gradients desvariables du mod�ele par rapport �a ses param�etresou ses 
onditions initiales. En parall�ele, des outilsde pr�e- et post-pro
essing ont �et�e d�evelopp�es: enamont d'une simulation, le mod�ele doit disposer dedonn�ees m�et�eorologiques, d'un m�e
anisme 
himique,d'�emissions surfa
iques; �a la suite d'une simulation, lemod�ele doit disposer d'un outil simple, pratique et ra-pide pour visualiser tous types de r�esultats.Le but de 
e do
ument reste, avant tout, de fournirune do
umentation la plus 
ompl�ete possible, �a la foisinformatique et s
ienti�que:� Informatique, permettant �a tout utilisateur dumod�ele de 
onnaitre son ar
hite
ture, ses 
apa
it�eset ses options; �a tout d�eveloppeur d'intervenirrapidement dans le 
ode,� S
ienti�que en reprenant en d�etail toutes lesparam�etrisations employ�ees, que 
e soit pour ladynamique, la 
himie et les �emissions.En�n, 
ontrainte suppl�ementaire, 
e mod�ele doitpouvoir être impl�ement�e informatiquement sur unestation de travail, sans demander de ressour
esimportantes en puissan
e de 
al
ul et en m�emoire.D�evelopper un mod�ele, 
'est aussi et surtout le valider.Que 
e soit en simulation dire
te ou adjointe, denombreux 
as-tests ont �et�e r�ealis�es. Ceux pr�esent�esi
i 
orrespondent �a des 
as r�eels de pollutionatmosph�erique observ�ee en r�egion Parisienne.En�n, les Annexes reprennent plus en d�etail desparam�etres ou donn�ees utilis�ees pour les simulations,un glossaire et un index pour les notions et termes lesplus employ�es. Laurent Menut
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Chapitre 1POLLUTO: Mod�ele dire
t1.1 Introdu
tionLes buts prin
ipaux de POLLUTO sont:� la simulation de la pollution atmosph�erique en mi-lieu urbain, et 
e, ave
 un faible 
oût informatique.� Les �etudes de sensibilit�e par mod�elisation adjointesur la majeure partie des param�etres sensibles �a la
himie atmosph�erique urbaine.Ce mod�ele est 
ompl�ementaire de la 
haine demod�elisation A3UR. Les deux mod�eles peuvent utiliserles mêmes donn�ees d'entr�ee et sont ainsi dire
tement
omparables (�gure 1.2).1.2 Prin
ipe g�en�eralPOLLUTO est un mod�ele de 
himie transport: Ilsimule l'�evolution spatio-temporelle de 
on
entrations
himiques �a partir de donn�ees d'entr�ee, 
onstitu�ees dela m�et�eorologie, de sour
es (
omme les �emissions) etpuits (
omme le d�epôt). Ce mod�ele a �et�e d�e�ni poure�e
tuer des simulations �a m�eso-�e
helle (domaine de10 �a 200km de 
ot�e) �a des �e
helles de temps de l'ordrede l'heure.POLLUTO r�esout l'�equation de 
onservation de lamasse de 
haque esp�e
e 
himique tel que:�
�t + O:(
V ) = A�BLa variable prin
ipale est une 
on
entration 
himique
, qui va �evoluer au 
ours de la simulation. A 
haquepas de temps, une nouvelle valeur de 
 est 
al
ul�ee.Le nombre de 
on
entrations 
orrespond au nombred'esp�e
es 
himiques a
tives, multipli�e par le nombre demailles du mod�ele. Dans l'�equation B.3, V est le venthorizontal, A le 
ux produ
tif et B le 
ux destru
tif.Exprim�e sous forme de 'produits' et 'pertes', le mod�ele
al
ule 
es grandeurs �a 
haque pas de temps 
himiquepour 
ha
une des 
on
entrations des esp�e
es a
tivesdu mod�ele. On re
ense les grandeurs 
al
ul�ees dansle tableau 1.1. On note que les �emissions ne peuvent

Variable Produit PerteAdve
tion Padv LadvDi�usion Pdiff LdiffChimie P
him L
himEmissions PEmisD�epot se
 LdrydepTab. 1.1: Bilan synth�etique des variables 
al
ul�ees enterme de 'produits' et 'pertes'être qu'un terme sour
e (uniquement dans la premi�eremaille verti
ale, et pour 
ertaines esp�e
es mod�eles), etque le terme de d�epot se
 ne peut être qu'un termede puit (uniquement pour les esp�e
es mod�eles pourlesquelles une vitesse de d�epôt a �et�e expli
itementsp�e
i��ee). Nous allons maintenant d�etailler l'a
tion de
ha
un de 
es pro
essus sur la 
on
entration �a 
al
uler.1.3 Conditions initialesLes 
onditions initiales 
orrespondent au d�ebut du
al
ul du mod�ele: les valeurs d'initialisation pourles 
on
entrations en 
haque maille du mod�ele. Cetype d'information peut-être issu de trois sour
esdi��erentes:� Par des mesures au sol (AIRPARIF)� Par d'autres simulations num�eriques, donnant unepremi�ere �ebau
he de la solution au premier pas detemps: mais on ne fait que reporter le probl�eme.� Par une estimation globale empirique: en fon
tiondu type de maille simul�ee, les 
on
entrationspeuvent être uniquement appro
h�ees. On utiliseraalors des mesures issues de 
ampagne ant�erieures,sur des types d'environnements similaires �a 
e quel'on veut simuler.Dans les trois 
as, on 
onsid�erera alors qu'il doit yavoir une p�eriode d'adaptation du mod�ele. Ces troissour
es d'informations sont, bien sûr, 
ompl�ementaires
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METEO

Inventaire des sources
de pollution

Photochimie
Flux UV

rayonnement
Modele de MERCURE

Meteo locale

Emissions
Modele

Donnees d’entree AIRQUAL

POLLUTO

AIRQUAL

Concentration
de polluants

Pre-Processeur
Polluto

Chimie

Diffusion
Transport

Fig. 1.1: Insertion du mod�ele POLLUTO dans la 
haine de mod�elisation A3URet peuvent être 
onjointement utilis�ees. La seule
ontrainte pratique pour la fabri
ation des 
hampsinitiaux est d'�eviter de trop fort gradients au d�ebutdu 
al
ul, pour permettre au 
ode de rapidement
onverger lors des premiers pas de temps. Enpratique, l'utilisateur peut fabriquer des �
hiersde 
on
entrations, formatt�es 
omme les �
hiers dedonn�ees d'entr�ee. Ces �
hiers serviront alors �ainitialiser le mod�ele. En 
as d'absen
e, l'utilisateurpeut aussi sp�e
i�er des valeurs 
onstantes sur toutle domaine. Sinon, toutes les 
on
entrations sontinitialis�ees �a une valeur arbitraire: il faut alors pr�evoirun temps de mise �a l'�equilibre des 
on
entrations.1.4 Conditions aux limites1.4.1 TransportOn distingue les 
onditions aux limites pour:� L'adve
tion� La di�usion

Pour l'adve
tion, le probl�eme de la 
onnaissan
e des
on
entrations �a l'ext�erieur du domaine de 
al
ul estd�eli
at. Pour la di�usion, les 
onditions aux limites
onsistent en une 
ondition de gradient de 
ux nulsaux bords du domaine. La �gure 1.2 repr�esentele domaine d'appli
ation des 
onditions aux limitespendant le 
al
ul. Au domaine (nx * ny * nz) estajout�e:� Une maille de part et d'autre en x� Une maille de part et d'autre en y� Une maille au sommet du domaine en z1.4.2 ChimieA 
e jour, 
inq esp�e
es peuvent être sp�e
i��ees enentr�ee du mod�ele 
omme 
ontributions "amont": lemonoxyde de 
arbone CO (valeur �x�ee �a 100 ppb), lem�ethane CH4 (valeur �x�ee �a 1,8 ppm), le PAN, HCHOet l'ozone dont les valeurs sont donn�ees en fon
tion dutemps. La non-prise en 
ompte d'autres esp�e
es estpar
e que:� Leur temps de vie est largement inf�erieur �a 
elui dela travers�ee d'une boite
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x

y

z

x

y

xFig. 1.2: Repr�esentation du domaine de 
al
ul. Ennoir, le maillage o�u vont être e�e
tu�ees toutes lesop�erations. En pointill�ees, les mailles suppl�ementairesservant de 
onditions aux limites, �a la fois pour les
on
entrations import�ees dans le domaine et pourles 
hamps m�et�eorologiques (notamment les 
ux dequantit�e de mouvement).� Les 
on
entrations urbaines sont probablementtr�es largement sup�erieures �a des 
on
entrationsr�egionales.On notera que la prise en 
ompte des 
onditions auxlimites 
himiques dans POLLUTO est possible selondeux m�ethodes:� En 
on�guration totale: Comme indiqu�e sur laFigure 1.2, on ajoute autant de mailles autour dudomaine qu'il y'en a pour le domaine de 
al
ul. Les�
hiers de 
onditions aux limites peuvent don
 êtretr�es �ns, 
ar indiquant pour 
haque maille la valeurd'une 
on
entration, pouvant elle-même �evoluer entemps.� En 
on�guration all�eg�ee: Pour des simulationsdemandant une faible pla
e m�emoire, il est �evidentque l'ajout de deux mailles de 
haque 
ôt�e sur tout letour du domaine est un a

roissement important dunombre de mailles de 
al
ul. Cette sesonde optionpermet de ne prendre en 
ompte que l'�evolutiond'une 
on
entration pour 
haque 
ôt�e. On n'ajoutedon
 ainsi que 5 mailles au domaine (Ouest, Est,Sud, Nord et sommet du domaine).1.5 Emissions surfa
iquesLa prise en 
ompte des �emissions dans un mod�elede transport-r�ea
tif est, �a la fois, l'un des points lesplus importants et l'un des plus mal 
onnus au niveau

des donn�ees. Le r�esultat d'une simulation d�ependra�enorm�ement de 
es donn�ees: mais 
es donn�ees sontelles-mêmes tr�es d�eli
ates �a r�eunir. On peut s�eparer
e type d'informations en deux 
lasses:� Les sour
es d'�emissions pon
tuellesLa vo
ation de POLLUTO n'est pas de r�esoudredes probl�emes li�es aux �emissions pon
tuelles: le
ode ne prendra don
 pas en 
ompte des e�etsde pana
he �a petite �e
helle, inf�erieure �a la maillede 
al
ul. Par 
ontre, la prise en 
ompte de
on
entrations importantes ext�erieures au domainede 
al
ul sera e�e
tu�ee. Cela 
on
erne les adve
tionssynoptiques, dont la 
ontribution dans le 
al
ul estnon n�egligeable (
omme une adve
tion d'ozone). Cetype de donn�ees sera alors pris en 
ompte dansle mod�ele 
omme un for
age aux 
onditions auxlimites.� Les sour
es d'�emissions surfa
iquesIl est �evident que les �emissions surfa
iques sontpar 
ontre indispensables: 
es 
ux d'emissionsalimentent les pro
essus 
himiques du mod�ele. Les�emissions surfa
iques sont lues par le mod�ele 
ommeun terme sour
e d'entr�ee. Ces donn�ees sont horaires,pour 
haque maille, 
haque type de jour de lasemaine et pour toutes les esp�e
es mod�eles (COV,CO, NOx et SO2). Quelle que soit la dur�ee de lasimulation, le mod�ele doit être renseign�e en 
haquemaille et �a 
haque pas de temps sur les �emissionssurfa
iques.Les �emissions sont lues avant toute simulation. Deuxsour
es possibles d'�emissions sont �a notre disposition:� Les �emissions issues de pr�eparations AIRQUAL� Les �emissions fabriqu�ees �a partir de la baseeurop�eenne G�en�emis1.5.1 Emissions AIRQUALPour toute la p�eriode simul�ee, le 
ode int�egre unevaleur horaire en terme de VOC et de NOx. Cettevaleur est donn�ee par se
teur d'a
tivit�e. On aura ainsides donn�ees d'�emissions pour les types de produ
tion/ perte suivants:� Automobiles �a moteurs diesels (ave
 et sans pot
atalytiques)� Automobiles �a moteurs essen
e (ave
 et sans pot
atalytiques)� Camions (ave
 et sans pot 
atalytiques)� Motos� Pertes par �evaporation� Produ
tions biog�eniques� Produ
tions industrielles� Produ
tions du domaine d'a
tivit�e tertiaire
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es pon
tuelles et stationnaires de NOx� Sour
es pon
tuelles et biog�eniques de NOxVentilation pour 
haque type de sour
eAvant int�egration horaire, on ventile les �emissionspour 
haque type de sour
e. Cette ventilation vapermettre de retrouver les �emissions des esp�e
esmod�eles pour 
es sour
es. Les �
hiers fournissentdes valeurs en [tonnes/km2/h℄. On ram�ene don
 
es
ux en [mole
ules/
m2/s℄, syst�eme d'unit�e du mod�ele.Une se
onde 
onversion est appliqu�ee, utilisant N lenombre d'Avogadro et Mi la masse molaire de 
haqueesp�e
e mod�ele i. On a don
 le 
al
ul, tel que:EModi = EGlobal:�i:NMiave
 EGlobal les �emissions de VOC et NOx fourniesau d�epart. Que 
e soit pour la ventilation de VOC ouNOx, les 
oeÆ
ients �i ont la 
ontrainte suivante:NmodXi=1 �i = 1ave
Nmod le nombre d'esp�e
es mod�eles du m�e
anisme
onsid�er�e. Cette 
ontrainte ne s'applique que si l'on
onsid�ere que le terme EGlobal 
orrespond �a unemesure �ne. Assez �ne pour que l'on puisse 
onsid�ererque 100 % de EGlobal 
orrespond �a des �emissions
onnues d'hydro
arbures qui vont e�e
tivement r�eagirdans le mod�ele. En pratique, 
ela n'est pas le 
as, eton a alors: NmodXi=1 �i = �modeleo�u, dans 
e 
as, �modele 
orrespond �a la quantit�e deEGlobal qui sera r�eellement utilis�ee (
ar identi�able)dans le mod�ele, ave
 �modele < 1. Les Tableaux 1.2et 1.3 pr�esentent les ventilations des esp�e
es mod�elesutilis�ees pour POLLUTO.1.5.2 Emissions GENEMISLes �emissions Genemis sont fournies sous formede 
lasses NAPAP. Ces 
lasses sont d�esagr�eg�eeset r�eagr�eg�ees sous forme de 
lasse MoCA. Cettepro
�edure est exhaustivement report�ee en Annexe.Int�egration des �emissions dans le mod�eleA 
haque heure de la simulation, 
es donn�ees sontd�elivr�ees pour 
haque esp�e
es mod�ele. Dans le 
asd'AIRQUAL, les donn�ees sont di��eren
i�ees maillepar maille, heure par heure et la le
ture se faits�equentiellement au fur et �a mesure de la simulation.

Prin
ipalement pour avoir une gestion robuste del'adjoint et des simulations rapides, 
e prin
ipe n'apas �et�e retenu pour POLLUTO. Les �emissions sontglobalement 
r�eees dans un �
hier et lues globalementen d�ebut de simulation.� Un �
hier donnant les valeurs des esp�e
es mod�eles�emises en fon
tion de l'heure de la simulation, et partype de site� Une matri
e de 
orrespondan
e maille du mod�ele /type de siteCe prin
ipe �e
onomique en 
apa
it�e informatiques'appliquera d'ailleurs �a toutes les param�etrisationsne
�essitant d'être renseign�ees sur des types de sols(
omme le d�epôt se
).Les �emissions sont don
 utilis�ees sous forme determe produ
tif, et r�ea�e
t�ees dire
tement 
omme ungain pour les esp�e
es mod�eles �emises. Les �emissions�etant en mol�e
ules. 
m�2.s�1, leur valeur est normalis�epar la hauteur de la premi�ere maille (en 
m). Lesvaleurs des �emissions ne sont prises en 
ompte quedans la premi�ere maille (quelle que soit sa hauteur),puisque la valeur de la di�usivit�e verti
ale est donn�ee�a l'interfa
e 1�ere/2�eme maille, et est pr�evue pourdistribuer verti
alement 
ette quantit�e.1.6 TransportCe module de transport repr�esente l'adve
tion des
on
entrations 
himiques sous l'e�et du vent. Le trans-port est 
al
ul�e sous forme de 
ux. Les donn�ees uti-lis�ees et issues du 
ode MERCURE (apr�es adaptationpour AIRQUAL) sont sous forme de 
ux de quan-tit�e de mouvement. Dans 
haque maille du mod�ele,les 
ux sont d�e
ompos�es par fa
ettes verti
ales, 
'est�a dire 
orrespondants aux plans (x=
onstante) et(y=
onstante). Le maillage �etant r�egulier, on peutdon
 d�e
omposer le transport sous forme de 
ux'Ouest', 'Est', 'Nord' et 'Sud'. On utilise des 
ux devitesse en divisant par la maille volumique de la 'fa
et-te' �etudi�ee. La densit�e de l'air �etant d�elivr�ee au 
entredes mailles, on restitue la valeur sur la fa
ette par unemoyenne simple. Par exemple, pour le 
ux de la fa
etteOuest de la maille 
ourante, on applique:�Fa
ette Ouest = �Maille Ouest + �Maille 
ourante2Losrque que l'on est en bord de domaine, on appliquepar d�efaut, une 
ondition de densit�e de l'air �egale�a 
elle de la maille 
ourante (puisque les donn�eesd'entr�ee ne nous donne pas de valeurs hors domaine).On peut raisonnablement 
onsid�erer, que pour desappli
ations �a relative petite �e
helle, et en terrain �afaible relief, 
ette approximation est tout �a fait valable.
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e Divers Tert. Indus. Evap. Motos Dies. Ess. Ess. Camionsn.
 n.
 
 n.
CH4 0 0 0 0 0.5 3.02 13.25 5.32 3.02C2H4 0 0.43 0.43 16.03 3.01 12.74 5.25 11.48 12.74C2H6 0 0.31 0.31 0 1.0 0.31 1.99 2.26 0.31C3H6 0 0 0 4.01 1.0 4.17 2.89 7.23 4.17CH3OH 0 1.63 1.63 0 0 0 0 0 0CH3CH0 0 0 0 0 0 6.54 0.52 0.33 6.54C2H5CH0 0 0 0 0 0 1.73 0 0 1.73C2H5OH 0 19.4 19.4 0 0 0 0 0 0ALKANE1 52.09 0 0 30.15 18.25 0 3.61 1.70 0ALKANE2 23.23 1.93 1.93 19.07 35.3 0.53 6.71 7.36 0.53ALKANE3 0 10.29 10.29 1.02 19.38 1.82 0.98 0 1.82ALKENE4 13.38 0 0 9.01 9.02 1.59 1.72 2.59 1.59AROMATIC1 0.86 8.74 8.71 7.03 3.0 0.95 11.07 14.24 0.95AROMATIC2 0 3.86 3.86 4.78 3.03 0.59 12.42 8.94 0.59BENZ 1.01 0 0 2.33 2.01 1.84 3.65 5.28 1.84BENZAL 0 0 0 0 0 0.57 0 0 0.57HCHO 0 0.39 0.39 0 0 15.38 0.82 0.56 15.38ACET 0 3.02 3.02 0 0 2.43 0.31 0 2.43MEK 0 6.84 6.84 0 0 0 0 0 0Tab. 1.2: Valeurs des 
oeÆ
ients �i (i
i en %) utilis�es pour ventiler les �emissions en esp�e
es mod�eles MoCAEsp�e
e NOx mobile NOx �xe NOx biog�eniqueNO 80 100 100NO2 20 0 0Tab. 1.3: Valeurs des 
oeÆ
ients �i utilis�es pour ventiler les �emissions en NO et NO2
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Fig. 1.3: Repr�esentation du traitement des 
ux surune maille de mod�ele. Le bilan des 
ux entrant etsortant au sein d'une maille permet l'estimation du
ux verti
al. Ce prin
ipe assure la 
onservation de lamasse pour 
haque maille.On notera que les donn�ees de 
ux verti
aux, d�elivr�espar le pr�epro
esseur d'Airqual ne sont pas utilis�ees.

Ces 
ux r�esultent d'un bilan de 
onservation de lamasse. Au sein de POLLUTO, 
e bilan est re
al
ul�e.Le 
al
ul s'e�e
tue maille par maille, de la surfa
e versle sommet. La �gure 1.3 symbolise les deux possibilit�esprises en 
ompte: la somme des 
ux de bord permetd'estimer un bilan pour 
haque maille. Ce bilan va setraduire sous la forme d'un ex
�es ou d'un d�e�
it de
ux. En fon
tion du signe de 
e bilan, un 
ux positif(de la maille 
ourante vers la maille sup�erieure) oun�egatif (de la maille sup�erieure vers la maille 
ourante)sera ajout�e aux autres 
ux.L'algorithme utilis�e est don
 un algorithme d'ordre1: 
haque maille in
uen
e ou est in
uen
�ee par lamaille qui lui est adja
ente. On peut formaliser 
etalgorithme par les relations suivantes:� Si F(Ouest) > 0� Fin=Fin+F(Ouest)sinon� Fout=Fout-F(Ouest)� Si F(Est) < 0� Fin=Fin-F(Est)sinon� Fout=Fout+F(Est)� Si F(Sud) > 0� Fin=Fin+F(Sud)



14 CHAPITRE 1. POLLUTO: MOD�ELE DIRECTsinon� Fout=Fout-F(Sud)� Si F(Nord) < 0� Fin=Fin-F(Nord)sinon� Fout=Fout+F(Nord)� Si Fin > Fout� Fup > 0 et Fup=Fin-Foutsinon� Fup < 0 et Fup=Fout-Fin1.7 Di�usion verti
aleLa di�usion est 
al
ul�ee de deux mani�eres possibles:� Cal
ul�ee par MERCURE,� Param�etris�ee �a partir des 
hamps du 
entreEurop�een (voir p.30 pour la formulation)Dans les deux 
as, la param�etrisation est du mêmetype: une adaptation de la param�etrisation de Louis(1979, 1982), bas�ee sur l'�evolution du nombre deRi
hardson. La relation prise en 
ompte dans le mod�ele�a 
haque pas de temps est:

K
i+1/2

K i-1/2

C
i+1

C
i

C
i-1

∆

∆

∆

∆

z(i+1)/2

z(i)/2

z(i)/2

z(i-1)/2Fig. 1.4: Repr�esentation de la d�e
omposition desvaleurs de di�usion verti
ale en fon
tion des boites etdes 
on
entrations��Ci�t �Diffusion = r: (K:r:Ci)

La dis
r�etisation de 
ette relation nous donne, pourune 
on
entration 
i, �a l'interfa
e n:d
idt = 2Kn+1=2�zn(�zn +�zn+1) :(
n+1 � 
n)� 2Kn�1=2�zn(�zn +�zn�1) :(
n � 
n�1)
e qui se traduit en terme de produit et de pertes:P (di�) = 2Kn+1=2�zn(�zn +�zn+1) :(
n+1)+ 2Kn�1=2�zn(�zn +�zn�1) :(
n�1)L(di�) = 2Kn+1=2�zn(�zn +�zn+1) :(
n)+ 2Kn�1=2�zn(�zn +�zn�1) :(
n)Ave
 un 
as parti
ulier pour la maille de surfa
e, o�uon ne prend pas en 
ompte la valeur de la di�usionverti
ale dans la maille inf�erieure (qui n'existe pas).Les valeurs sont donn�ees en entr�ee aux interfa
es desmailles. La premi�ere valeur 
orrespond �a la premi�ereinterfa
e, 
'est �a dire entre la premi�ere et la se
ondeboite verti
ale. Lors du 
al
ul, on suivra don
 lesa�e
tations de variables telles qu'elles sont illustr�eessur la �gure 1.41.8 Chimie1.8.1 Prin
ipe g�en�eralL'�evolution temporelle de la 
on
entration d'uneesp�e
e 
himique peut être �etablie par le 
al
ul d'une�equation di��erentielle du 1er ordre, telle que:��Ci�t �Chimie = PLio�u Ci est la 
on
entration de l'esp�e
e i et PL unefon
tion repr�esentative de tous les pro
essus physiqueset 
himiques pouvant s'appliquer �a 
ette esp�e
e.D'une point de vue 
himie de l'atmosph�ere, on peutdiviser la fon
tion PL en terme de produ
tion et pertede l'�esp�e
e 
i, tel que:dCi(t)dt = fi(t) = Pi(t)� Li(t):Ci(t)o�u pour le ve
teur de 
on
entration 
i (de i
omposants), Pi est un ve
teur repr�esentant la
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tion de 
i et Li, une matri
e diagonalerepr�esentant la perte de 
i. La formulation del'�equation implique que l'on 
onsid�ere que Pi � 0 etLi � 0Les di��erentes vitesse de r�ea
tions 
himiques �a prendreen 
ompte dans 
ette r�esolution, vont de la milli-se
onde �a la journ�ee: le syst�eme di��erentielle est ditraide. De plus, l'appli
ation de 
es s
h�ema sdans desmod�eles implique g�en�eralement que 
ette int�egrationdoit être e�e
tu�ee pour de nombreux points de grilles:la r�esolution d'un tel syst�eme 
himiques est don
tr�es 
outeuse en temps de 
al
ul, 
e qui implique lare
her
he d'une d�etermination simplidi�ee.1.8.2 Produ
tions et pertesSoit une r�ea
tion 
himique simple, telle que:A+B ! COn note k son taux de r�ea
tion (enmol�e
ule�1.
m�3.s�1), A et B les r�ea
tants etC le produit de la r�ea
tion.La variation temporelle de l'esp�e
e C sera sous laforme: d[C℄dt = k:[A℄:[B℄Dans le 
as d'une r�ea
tion ave
 des 
oeÆ
ientsstoe
hiom�etriques, telle que:A+B ! �C + �Don 
al
ule les variations temporelles de 
haque
on
entration, en terme de produ
tion et pertes, tellesque:8>>>>>>>>>>>>>><>>>>>>>>>>>>>>:
d[A℄dt = �k:[A℄:[B℄ Perte de l0espe
e Ad[B℄dt = �k:[A℄:[B℄ Perte de l0espe
e Bd[C℄dt = �:k:[A℄:[B℄ Produ
tion de l0espe
e Cd[D℄dt = �:k:[A℄:[B℄ Produ
tion de l0espe
e DDeux solveurs sont mis en pla
e dans POLLUTO.Ces algorithmes sont QSSA (pour Quasi Steady StateApproximation) et TwoStep.1.8.3 QSSALa m�ethode QSSA est bas�ee sur l'hypoth�ese quepour une esp�e
e 
himique i donn�ee, les fon
tions Piet Li sont 
onstantes sur l'intervalle d'int�egration

[tn; tn+1℄. Ce
i n'est, bien sur, pas formellement exa
t,mais g�en�eralement suÆsant, au vu des approximationsexistantes d�ej�a sur les vitesses de r�ea
tions utilis�eesdans les mod�eles a
tuels. A 
haque pas de temps
himique, on 
al
ule don
 les produ
tions et pertespour 
haque 
onstituant, 
haque boite et 
haquee�et: P et L. Les 
al
uls sont i
i e�e
tu�es surle pas de temps Æt
. A 
ha
un de 
es pas detemps, tout le syst�eme di��erentiel repr�esentant toutesles 
ontributions (transport, �emissions et
..) subiraplusieurs it�erations du solveur QSSA.Ce type de solveur est 
on
u pour r�esoudre le syst�eme:dxi(t)dt = Pi(x(t); t) � Li(x(t); t):xi(t)o�u x(t) est le ve
teur des 
on
entrations, P le termede produ
tion (P>0) et L le terme de perte (L>0).En 
onsid�erant que lors d'un pas d'int�egration de t �at + Æt, les valeurs de P etr L sont 
onstantes, on a lasolution du syst�eme:xi(t+ Æt) = xEi (t) + (xi(t)�xEi (t)):exp[�Li(x(t); t)Æt℄ave
 xEi (t) la valeur de xi(t) �a l'�equilibre telle que:xEi (t) = Pi(x(t); t)Li(x(t); t)On e�e
tue autant d'it�eration qu'il est n�e
�essaire pourobtenir une valeur de xEi (t) stable.1.8.4 Formulation QSSA "mid-point"Dans le but d'avoir une r�esolution plus stable, uneversion semi-impli
ite de QSSA a �et�e �a l'origined�evelopp�ee pour CHIMERE. Cette version est idpso-nible dans POLLUTO. Au lieu de 
onsid�erer les va-leurs de xEi et Li �a l'instant [t℄, on 
onsid�ere leur valeur�a l'instant [t+Æt/2℄. L'�equation d'�evolution de l'esp�e
e
 s'�e
rit alors:xi(t+ Æt) = xEi (t+ Æt=2) + (xi(t)� xEi (tÆt=2)):exp[�Li(x(tÆt=2); t)Æt℄Le prin
ipe de 
al
ul est alors selon le nombre NQSSAd'it�erations:� NQSSA=1: Cal
ul 
lassique de xi(t+ Æt), on obtientalors une valeur de xi(t+Æt=2) (entre xi(t) et xi(t+Æt)). On re
al
ule alors ave
 
ette 
on
entration, denouvelles valeur de P et L.� NQSSA >1: A partir des nouvelles valeurs de P et L,et xi(t + Æt=2), on re
al
ule une nouvelle valeur dexi(t + Æt), d'o�u une nouvelle valeur de xi(t+ Æt=2),puis de nouvelles valeurs de P et L et
...La valeur g�en�eralement utilis�ee est NQSSA=3.
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hnique d'it�erations utilis�ee est la m�ethode deGauss-Seidel. TwoStep utilise un pas d'int�egrationvariable, ave
 la relation:Cn+1 = (� + 1)2Cn � Cn�1�2 + 2�+� + 1� + 2(tn+1 � tn):f(tn+1; Cn+1)ave
 � = tn � tn�1tn+1 � tn et f = P � L:C.En posant,: Y n = (� + 1)2Cn � Cn�1�2 + 2�On a la relation:Cn+1 = F (Cn+1) = Y n + �:(tn+1 � tn):P (tn+1; Cn+1)I + �:(tn+1 � tn):L(tn+1; Cn+1)On applique la m�ethode de Gauss-Seidel au syst�emeCn = F (Cn). La valeur de Ci repr�esente la iemeit�eration du syst�eme, et don
 la ieme approximationde la solution re
her
h�ee Cn+1, ave
:Cn+1k = Fk(Ci+11 ; :::; Ci+1k�1; Cik; :::; Cim) pour k = 1; :::;mCe syst�eme reste impli
ite et Verwer et al.(95),proposent de le rendre expli
ite en �e
rivant:Cn+1k = Fk(Ci1; :::; Cik�1; Cik; :::; Cim) pour k = 1; :::;m
e qui (d'apr�es Verwer et al.(95)) ne modi�e pas ler�esultat re
her
h�e.L'avantage de la m�ethode TwoStep est que lesquantit�es de produ
tion et pertes 
himiques P et Lne doivent pas for
�ement être 
onstantes pendant letemps de 
al
ul (tn+1 � tn).1.9 M�e
anismes 
himiques1.9.1 MELCHIOR et MoCADans son prin
ipe g�en�eral, le m�e
anisme 
himiqueregroupe toutes les intera
tions entre les esp�e
es
himiques, sous forme de r�ea
tions. POLLUTOdispose de deux m�e
anismes 
himiques: MELCHIORet MoCA.� Le m�e
anisme MELCHIOR, d�evelopp�e au Servi
ed'A�eronomie par M. Lattuati et M. Beekmann(mb�aero.jussieu.fr)� Le m�e
anisme MoCA, d�evelopp�e au LISA, parB.Aumont (aumont�lisa.univ-paris12.fr)

Tout d'abord implant�es dans le mod�ele CHIMEREpour les tester, 
es deux m�e
anismes ont montr�e peude di��eren
es sur les 
omparaisons e�e
tu�ees (Cas-test de Juillet 1994). La 
on
lusion des 
es tests avaitprin
ipalement mis en avant des di��eren
es au niveaudu traitement de la 
himie du NO3, parti
uli�erementla nuit. Depuis, les m�e
anismes ont beau
oup �evolu�eset nous renvoyons le le
teur �a [Beekmann, 2000℄.Cependant, et pour situer les di��eren
es 
on
ep-tuelles entre deux m�e
anismes 
himiques usuelle-ment employ�es en 
himie-transport, nous exposonsbri�evement leurs prin
ipes respe
tifs.On notera que des tableaux synth�etisant 
esm�e
anismes sont pr�esent�es:� Les 
lasses NAPAP, Tableau 1.4, p.17� La redistribution mise en pla
e pour POLLUTO,Tableau 1.5, p.19� Les esp�e
es vraies MoCA, Tableau A.1, p.107� Les 
lasses MoCA al
anes, al
�enes et aromatiques,Tableau A.2, p.108� Le m�e
anisme 
himique MoCA 2.0 
omplet, Ta-bleaux A.3 �a A.8, p. 109 �a 114A 
haque pas de temps, un 
ertain nombre der�ea
tions sont prises en 
ompte : MELCHIOR utilise254 r�ea
tions, et MoCA 199 r�ea
tions (en version1998).La mesure des �emissions de toutes les esp�e
es 
hi-miques existantes et le 
al
ul de toutes les r�ea
tions
himiques �etant impossibles, le m�e
anisme 
himiqueest simpli��e de mani�ere �a prendre en 
ompte desesp�e
es mod�eles. Le regroupement des esp�e
es vraiesen esp�e
es mod�eles est la parti
ularit�e même d'unm�e
anisme. On peut, de plus, simpli�er le raisonne-ment en aÆrmant qu'un m�e
anisme repr�esente prin-
ipalement la fa
on dont on traite les COV (Com-pos�es Organiques Volatiles) 1. Dans la suite, nouspr�esentons les di��eren
es de prin
ipes entre MEL-CHIOR et MoCA en termes d'�esp�e
es mod�eles �emises.Pour illustrer 
e type de parti
ularit�e, voyonsmaintenant en exemple 
on
ret, les prin
ipes respe
tifsde MELCHIOR et MoCA :� Le m�e
anisme MELCHIOR fait le 
hoix de
onsid�erer les r�ea
tions 
himiques r�eelles. C'est �adire que l'on garde 
omme esp�e
es mod�eles desesp�e
es vraies. On aura ainsi les esp�e
es mod�eles�emises suivantes :� Les 
ompos�es inorganiques : NO et NO2, CO, SO2� Les al
anes sont repr�esent�es par les COV : CH4,C2H6 et C4H101. D�enomm�es aussi COVNM lorsque l'on n'in
lut pas CH4(non m�ethaniques), et VOC, en anglais, pour "Volatil Organi
Compound"
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�enes par C2H4, C3H6, C5H8� Les aromatiques par OXYL (ortho-xyl�ene)� Les ald�ehydes par HCHO et CH3CHOPour simpli�er le m�e
anisme, tout en restant
onsistant sur les �emissions r�eelles, on in
orporedans 
es esp�e
es vraies les �emissions des esp�e
es quisont 
himiquement pro
hes.� MoCA a une autre appro
he. Les esp�e
es vraiessont regroup�ees en esp�e
es mod�eles originales. Ceregroupement est e�e
tu�e en terme de r�ea
tivit�essimilaires : Sont alors 
r�ees des 
lasses. Par exemple,la 
lasse ALKANE1 est une 
lasse mod�ele MoCAregroupant toutes les esp�e
es vraies al
anes der�ea
tivit�es pro
hes. Une nouvelle r�ea
tion 
himiqueest alors �e
rite pour ALKANE1. On pr�esente i
iuniquement les nouvelles 
lasses d�e�nies par MoCA.Il est �evident que d'autres esp�e
es interviennent,utilisant des esp�e
es vraies 
omme esp�e
es mod�eles�emises (CH4, C2H6, C3H8 pour les al
anes, C6H6pour les aromatiques, C2H4 et C3H6 pour lesaromatiques) :� 4 esp�e
es mod�eles pour la 
himie des al
anes (AL-KANE1, ALKANE2, ALKANE3, ALKANE4)� 2 esp�e
es mod�eles pour la 
himie des aromatiques(AROMATIC1, AROMATIC2)� 2 esp�e
es mod�eles pour la 
himie des al
�enes(ALKENE1, ALKENE2)Les autres esp�e
es sont trait�ees expli
itement : lem�ethane, l'�ethane, le propane, l'�eth�ene, le prop�eneet le benz�ene.Ces di��erentes esp�e
es mod�eles am�eneront don
 �al'�e
riture de di��erentes r�ea
tions, ave
 di��erents 
oeÆ-
ients stoe
hiom�etriques et vitesses de r�ea
tions. Dansle 
as de MoCA, les 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriquesd�ependent de la temp�erature de l'air : 
ette parti
u-larit�e sera 
onserv�ee dans l'interfa
e.Ces agr�egations en esp�e
es mod�eles des �emissionssont en prin
ipe e�e
tu�ees �a partir d'�emissions denombreuses esp�e
es 
himiques. Dans notre 
as, onutilisera les �emissions du CITEPA en 
lasses Napap,
ombin�ees aux sp�e
iations obtenues �a partir du projetEurop�een GENEMIS .1.9.2 Adaptations pour MoCALes 
al
uls pr�eliminaires �a toute simulation pourutiliser MoCA dans POLLUTO sont don
:� La redistribution des �emissions Napap en esp�e
esvraies, puis en 
lasses MoCA.� Le 
al
ul des vitesses de r�ea
tions et 
oeÆ
ientsstoe
hiom�etriques en fon
tion de la temp�eraturepour les 
lasses MoCA.

Classe Des
ription R�ea
tivit�eNAPAPNO Monoxyde d'azoteNO2 Dioxyde d'azoteCO Monoxyde de 
arboneSO2 Dioxyde de soufreCH4 M�ethaneVOC2 �EthaneVOC3 PropaneVOC4 Al
anes 0.25 - 0.5VOC5 Al
anes 0.5 - 1.VOC6 Al
anes 1. - 2.VOC7 Al
anes > 2.VOC8 Al
anes/AromatiquesVOC9 Eth�eneVOC10 Prop�eneVOC11 Al
�enes terminauxVOC12 Al
�enes internesVOC13 Al
�enes terminaux/internesVOC14 benz�enesVOC15 Aromatiques < 2.VOC16 Aromatiques > 2.VOC17 Ph�enols et Cr�esolsVOC18 Styr�enesVOC19 Formald�ehydeVOC20 A
�ethald�ehydeVOC21 A
�etoneVOC22 Autres a
�etonesVOC23 A
ides organiquesVOC24 A
�etyl�eneVOC25 Halo al
�enesVOC26 Non r�ea
tifsVOC27 Autres < 0.25VOC28 Autres 0.25 - 0.5VOC29 Autres 0.5 - 1.VOC30 Autres > 1.VOC31 Non identi��esVOC32 Non attribu�esVOC33 Isopr�eneVOC34 Terp�enesTab. 1.4: Les 
lasses NAPAP et leur 
ontenu. Lesr�ea
tivit�es sont 
al
ul�ees par rapport au radi
al OHet exprim�ees en (104/ppm.min).Nous d�e
rivons i
i la mise en forme des donn�eesd'�emissions CITEPA (utilisant les sp�e
iations GENE-MIS) en �emissions par 
lasses MoCA. Pour 
ela, plu-sieurs �etapes sont �a e�e
tuer :� Une d�esagr�egation des �emissions disponibles en
lasse NAPAP vers des �emissions en esp�e
es vraies� Une agr�egation des �emissions des esp�e
es vraies en�emissions de 
lasses MoCA.Pro
�edure interm�ediaire sur les �emissionsNAPAPCertaines sp�e
iations d'esp�e
es vraies dans les 
lassesNAPAP sont peu ou pas 
onnues. De plus, 
ertaines�emissions NAPAP n'ont pas leur pla
e "naturelle"dans les 
lasse MoCA. La raison en est simple : il y'a
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lasses mod�eles NAPAP que MoCA.Une r�ea�e
tation des �emissions de 
ertaines 
lassesNAPAP est don
 e�e
tu�ee dans d'autres 
lassesNAPAP avant d�esagr�egation en esp�e
es vraies. Ce
i �aseule �n de 
onserver des masses �emises relativementr�ealistes, avant passage en 
lasses MoCA. Unepond�eration est prise en 
ompte sur le rapport desmasses molaires repr�esentative des esp�e
es agr�eg�eesdans les 
lasses Napap. Ces r�ea�e
tations sontexpli
it�ees dans le tableau 1.5.Exemple : La 
lasse NAPAP VOC8 est 
ompos�ee d'unm�elange d'al
anes et d'aromatiques tr�es r�ea
tifs. Nepouvant dire
tement r�ea�e
ter 
ette 
lasse parti
uli�eredans MoCA, nous redistribuons la masse de VOC8dans VOC7 (sur 91%) et sur VOC16 (9%). En e�et,VOC7 repr�esente la 
lasse des al
anes tr�es r�ea
tifs etVOC16 la 
lasse des aromatiques tr�es r�ea
tifs. Lesmasses molaires des 
lasses VOC7, VOC8 et VOC16sont di��erentes. On pond�ere don
 
e transfert par lerapport (
lasse de r�ea�e
tation / 
lasse r�ea�e
t�ee).Ainsi, la masse de VOC8 qui sera r�ea�e
t�ee dansVOC7 sera not�ee M(VOC8transfert) et sera 
al
ul�eepar la relation suivante :M(V OC8transfert) =M(V OC8)� PMave
 PM la pond�eration massique, telle que :PM = x� M(V OC7)M(V OC8)ave
 x le pour
entage que l'on applique �a lar�ea�e
tation. Nous remarquons dans 
e tableau deux
lasses diÆ
iles �a r�ea�e
ter : VOC31 et VOC32. La
onstru
tion des 
lasses NAPAP est expli
it�ee dansMiddleton (90), et ne donne au
un renseignement sur
es 
lasses. La 
lasse VOC31 est don
 i
i non prise en
ompte (�emissions tr�es faibles), la 
lasse VOC32 estr�eorient�ee vers VOC4 (mais �emissions faibles aussi).D�esagr�egation des esp�e
es mod�eles NAPAP enesp�e
es vraiesA partir des donn�ees d'�emission, sous forme de 
lasseNAPAP, une �etape de d�esagregation est e�e
tu�ee.Pour 
ela, la masse molaire de 
haque esp�e
e vraie,ainsi que sa fra
tion massique dans la 
lasse NAPAPest prise en 
ompte. On obtient ainsi pour toutesles esp�e
es vraies, leur �emissions en g.
m�2.s�1.Ces �emissions sont 
onverties en mol�e
ules.
m�2.s�1.Certaines esp�e
es vraies, appartenant �a des 
lassesNAPAP, ne sont pas prise en 
ompte lors de lad�esagr�egation: de fra
tion massique nulle, on 
onsid�erequ'elles ne sont pas �emises :� VOC4 : 2.2.3.3tetramethylbutane, 2.2dimethylpro-pane, 2.2dimethylpentane

� VOC5 : 2.2.3trimethylbutane, 2.2dimethylhexane,3.3dimethylhexane, 2.2,3trimethylpentane, 2.2,4tri-methylpentane� VOC6 : 2.3,4trimethylpentane, 2.3dimethylpen-tane, 2.4dimethylpentane, 2.3dimethylhexane,3.4dimethylhexane� VOC11 : 1hexene� VOC12 : 2methyl2butene, heptene, o
teneAgr�egation des esp�e
es vraies en esp�e
esmod�eles MoCAEsp�e
e MoCA M FM Esp�e
e FNNapapnitromonox [NO℄ 30 1 NO 1nitrodiox [NO2℄ 46 1 NO2 1
arbonmonox [CO℄ 28 1 CO 1sulphurdiox [SO2℄ 64 1 SO2 1methane [CH4℄ 16 1 CH4 1ethane [C2H6℄ 30 1 VOC2 1propane [C3H8℄ 44 1 VOC3 1ethene [C2H4℄ 28 1 VOC9 1propene [C3H6℄ 42 1 VOC10 1a
etylene [C2H2℄ 26 1 VOC24 1formaldehyde [HCHO℄ 30 1 VOC19 1a
etald. [CH3CHO℄ 44 1 VOC20 0.247propionald. [C2H5CHO℄ 56 1 VOC20 0.633benzaldehyde [BENZAL℄ 106 1 VOC20 0.120a
etone [ACET℄ 58 1 VOC21 1butanone [MEK℄ 72 1 VOC22 1methanol [CH3OH℄ 32 1 VOC27 1ethanol [C2H5OH℄ 46 1 VOC28 1phenol [PHENOL℄ 94 1 VOC17 0.61
resol [CRESO℄L 110 1 VOC17 0.39isoprene [ISOP℄ 68 1 VOC33 1terpenes [ISOP℄ 68 0 VOC34 1Tab. 1.6: Les esp�e
es vraies dire
tement dans MoCA.M , la masse molaire et FM , FN , les fra
tionsmassiques MoCA et NAPAP.A l'inverse de la d�esagr�egation, une agr�egation este�e
tu�ee des esp�e
es vraies vers les esp�e
es mod�elesMoCA. Pendant 
ette pro
�edure d'agr�egation, lefa
teur � d�e�ni par les 
al
uls de vitesses de r�ea
tions,est utilis�e tel que :E(MoCA; T ) = espe
esXi=1 E(i) �i(T )ave
 T la temp�erature (K).Prise en 
ompte expli
ite de l'a
�etyl�eneAu m�e
anisme MoCA, nous avons au 
ours de 
ette�etude ajout�e la prise en 
ompte de l'a
�etyl�ene (C2H2)suivant la r�ea
tion :C2H2+OH ! 0,36 RCOOH + 0,36 CO + 0,36 HO2+ 0,64 GLYOX + 0,64 OH



1.9. M�ECANISMES CHIMIQUES 19Classe NAPAP Composition Classe NAPAP % Pond�eration�a r�ea�e
ter de r�ea�e
tation massiqueVOC8 M�elange Al
ane/Aromatiques VOC7 91% 1.232VOC8 M�elange Al
ane/Aromatiques VOC16 9% 0.0817VOC13 Al
�enes (Prim/Inter Mix) VOC12 100% 0.85VOC18 Styr�enes VOC11 100% 0.7415VOC23 A
ides organiques VOC27 100% 0.77VOC25 Haloal
�nes VOC2 100% 0.217VOC26 Non r�ea
tifs non prisVOC29 Autres (R�ea
tivit�e 0.5-1.0) VOC5 100% 1.128VOC30 Autres (R�ea
tivit�e 1.0 rea
t) VOC6 100% 1.1VOC31 Non identi��es non prisVOC32 Non assign�es VOC4 100% 0.58Tab. 1.5: Redistribution de 
lasses NapapLa r�ea
tion est de type Troe "fall-o�", ave
 les
oeÆ
ients :k0=5.0 10�30 � T300��1:5, k1=9.0 10�13 � T300�2,F
=0,62
1.9.3 Taux de r�ea
tions pour MoCAPlusieurs formulations existent pour la d�eterminationdes 
onstantes 
in�etiques : les formulations type'Arrh�enius' et type 'fall-o�' (ou Troe). Ces formula-tions sont de la forme :� La formulation d'Arrh�enius :k = A:exp ��ET �:(T )n� La formulation Fall-O� :k = k0[M ℄1 + k0[M ℄k1 F [1 + ln2 k0[M ℄k1 ℄�1
Ce sont 
es deux types de formulations que nousallons employer pour MoCA. Pour les VOC (VolatilOrgani
 Compound) �a agr�eger en esp�e
es mod�elesMoCA, trois familles de r�ea
tions sont �a prendre en
ompte : VOC+OH, VOC+O3 et VOC+NO3.La proportion de 
haque esp�e
e vraie �a agr�eger estrepr�esent�ee par une distribution en grandeur molaire,et on note xi le rapport de l'�emission de l'esp�e
e i�a l'ensemble des hydro
arbures primaires �emis (ouesp�e
es vraies). On peut e
rire les r�ea
tions pour lesesp�e
es vraies (not�ees VOC) et les esp�e
es mod�eles

(not�ees MOD) , telle que :V OCi +Ox ! a1;i:prod1 + a2;i:prod2 + :::MOD +Ox ! A1:prod1 +A2:prod2 + :::de 
onstante 
in�etique, respe
tivement, ki;Ox etkMOD;Ox et :� Ox : L'esp�e
e oxydante (OH, O3 ou NO3)� aj;i : Le rendement de formation du produit j par lar�ea
tion VOCi+Ox� Aj : Le rendement de formation du produit j par lar�ea
tion MOD+OxToutes les esp�e
es vraies sont regroup�ees sous formed'esp�e
es mod�eles moins nombreuses, repr�esentativesde l'ensemble des esp�e
es vraies 
hoisies. La diÆ
ult�e
onsiste alors �a 
al
uler des valeurs de kMOD;Ox et Ajles plus r�ealistes possibles.Deux types de 
al
uls de 
es quantit�es sont e�e
tu�es :l'un pour les r�ea
tions ave
 OH, l'autre pour lesr�ea
tions en O3 et NO3. On pose dans la suite :INTOH=R [OH℄dt. On a alors pour les r�ea
tions enOH : kMOD;OH = Pi ki;OH xi �i;OHPi xi �i;OH (1.1)Aj = Pi aj;i xi �i;OHPi xi �i;OH (1.2)ave
 : �i;OH = 1� exp [�ki;OHINTOH ℄et pour les r�ea
tions en O3 et NO3 :kMOD;r = Pi ki;r xi �i;rPi xi �i;r (1.3)Aj = Pi aj;i ki;r xi �i;rkMOD;rPi xi �i;r (1.4)



20 CHAPITRE 1. POLLUTO: MOD�ELE DIRECTave
 : �i;r = 1� exp [�ki;OHINTOH ℄1� exp [�kMOD;OHINTOH ℄et r un indi
e repr�esentant O3 et NO3. Le terme�i;r ne d�epend pas en fait de r (
ette notation a �et�e
ependant 
hoisie pour bien di��eren
ier 
e terme del'expression de �i;OH). On a don
 bien, dans 
e 
al
ul,�i;O3 = �i;NO3 .On remarquera que pour OH, O3 ou NO3, les
al
uls des 
onstantes 
in�etiques et des 
oeÆ
ientsstoe
hiom�etriques agr�eg�es d�ependent de ki;OH .Cette quantit�e �etant d�ependante de la temp�erature,toutes les grandeurs 
al
ul�ees seront d�ependantesde la temp�erature. Cette d�ependan
e est 
epen-dant extr�emement faible (0,2%) 
omme le montrela �gure 1.5 pour les trois types de r�ea
tions enALKENE3.
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Fig. 1.5: D�ependan
e en temp�erature des �i;rDe plus, la quantit�e �i;r utilis�ee dans le 
al
ul dekMOD;r et Aj est une adaptation de la formulationde Middleton, 
onstruite pour les r�ea
tions en OH.Le d�enominateur est ind�ependant de la quantit�e �aagr�eger, et peut don
 être simpli��e.De plus, on notera que le fa
teur d'agr�egation �i;rest 
onstruit �a partir des valeurs de r�ea
tions en OH.Il est i
i �etendu aussi aux r�ea
tions en O3 et NO3,amenant une d�ependan
e de 
es r�ea
tions aux vitessesdes r�ea
tions en OH.1.9.4 Taux de photolyse MoCALes taux de photolyse dans MoCA 2.0 sont tabul�es.Cette tabulation est extraite de la do
umentationfournie par le LISA. Chaque valeur 
orrespond �a unangle z�enithal et en fon
tion de l'heure de la journ�ee,

une lin�eaire est e�e
tu�ee pour d�eterminer le 
oeÆ
ient�a prendre en 
ompte dans le mod�ele. Un fa
teuratt�enuateur est utilis�e, repr�esentatif de la n�ebulosit�efra
tionnaire, telle que:J(z) = J(z)(1� Cl:NF )Cpave
 NF, la n�ebulosit�e fra
tionnaire (entre 0 et1), repr�esentative de toutes les 
ou
hes nuageusesdans la 
olonne d'atmosph�ere, au dessus du domainede simulation. On a les 
onstantes Cl et Cp, i
i
hoisie telle que: Cl=0.75 et Cp=3.4. Le 
hoix de
es 
onstantes est issu de la param�etrisation de [VanLoon, 1994℄. Dans 
ette version du mod�ele, les a�erosolsurbains ne sont pas pris en 
ompte.Le taux de photolyse de la premi�ere r�ea
tion,la photolyse de l'ozone, est un peu di��erent. Larelation appliqu�ee 
ontient un fa
teur multipli
atifsuppl�ementaire et s'�e
rit:J(z) = J(z) qq + d(
1exp[70=T ℄ + 
2exp[110=T ℄)�(1� Cl:NF )Cpave
 q l'humidit�e sp�e
i�que, d la densit�e de l'air etT la temp�erature.1.10 D�epôt se
Le ph�enom�ene de d�epôt se
 
orrespond �a la possibilit�equ'a une parti
ule en suspension dans l'atmosph�ere dese d�eposer sur le sol ou non. La 
ontribution de 
ete�et sur la 
on
entration 
 d'une parti
ule va don
intervenir uniquement selon la 
omposante verti
ale z,telle que: �
 = ��z (Vd:
)ave
 Vd la vitesse de d�epôt.On aura don
 la valeur de la 
on
entration au temps ,telle que:Ci(tn +�t) = Ci(tn)� Ci(tn):Vd:�t�z1 Le d�epôt d'une parti
ule doit son origine �a troisph�enom�enes di��erents:� La di�usion turbulente dans la 
ou
he de surfa
epeut ramener 
ette parti
ule vers le sol, on doit don

onnaitre la r�esistan
e a�erodynamique ra.� Une �ne 
ou
he de surfa
e di�usante, appel�ee
ou
he laminaire, tr�es min
e (de l'ordre de 0,1 
m),mais ayant une importante 
ontribution. On doitdon
 
al
uler la r�esistan
e de surfa
e rb.� la solubilit�e de l'�esp�e
e 
himique dans 
ette
ou
he laminaire, induisant la d�etermination de lar�esistan
e de transfert dans la 
anop�ee r
.



1.10. D�EPÔT SEC 21Le 
on
ept de "r�esistan
e" exprime physiquement les
ontraintes su

essives que la parti
ule va ren
ontrerpour passer de l'atmosph�ere au sol. Si l'une de 
esr�esistan
es devient tr�es grande (i.e la parti
ule nepeut traverser la 
ou
he 
on
ern�ee), la vitesse ded�epôt est nulle, la parti
ule reste en suspension.Par analogie ave
 les r�esistan
es ele
triques, lavitesse de d�epôt s'exprimera don
 (en 
m.s�1, lesr�esistan
ess'exprimant don
 en s.
m�1):Vd = 1ra + rb + r
1.10.1 R�esistan
e a�erodynamique raLe 
al
ul de la r�esistan
e a�erodynamique ra vad�ependre des param�etres suivants:� La stabilit�e atmosph�erique, via la longueur deMonin-Obukhov L� La vitesse de rugosit�e u�.� La longueur de rugosit�e dynamique z0m.� Le module du vent jU j .et l'on �e
rit: ra = 1CD jU jave
 CD le 
oeÆ
ient de r�esistan
e a�erodynamique detransfert de quantit�e de mouvement, tel que:CD = k2�ln� zz0m��	M� zL��2et o�u 	M est la fon
tion de Businger(73), d�ependantede la stabilit�e atmosph�erique dans la 
ou
he de surfa
e.En 
onnaissant u� et L (param�etr�es ou donn�es), onpeut appliquer les di��erentes formes de 	M .1.10.2 R�esistan
e de surfa
e rbLa r�esistan
e de surfa
e rb d�epend de:� La vitesse de rugosit�e u�� La longueur de rugosit�e du polluant �etudi�e z
.� La longueur de rugosit�e dynamique z0met l'on �e
rit: rb = 1ku� ln�z0mz
 �Cette relation peut être approxim�ee, selon Hi
ks (87),telle que: rb = 2ku� �S
Pr�2=3ave
 S
 et Pr les nombres de S
hmidt et Prandtlturbulents respe
tivement. On a S
 = �=Di ave
 �la vis
osit�e 
in�ematique de l'air (�=0,15 
m2s�1 pourT=20oC et P=1 atm.) et Di la di�usivit�e mol�e
ulairede l'esp�e
e i.

1.10.3 R�esistan
e de 
anop�ee r
Cette r�esistan
e de 
anop�ee est th�eoriquement tr�es
omplexe. Elle d�epend de nombreux fa
teurs li�es aux�e
hanges entre des plantes et la 
ou
he d'air juste audessus. Cette r�esistan
e est don
 dire
tement reli�ee �a la
ouverture v�eg�etale de la maille �a simuler, du type desol et
... Ce terme est d�e
ompos�e en sous-r�esistan
es,qui sont:� La r�esistan
e des stomates rst� La r�esistan
e li�ee aux feuilles rmeso� La r�esistan
e des 
uti
ules r
uti� La r�esistan
e du sol rsolEsp�e
e D rmes r
ut rsolO3 0.14 4.0 30.0 10.0NO2 0.14 5.0 27.5 9.0NO 0.17 94.0 21.0 7.0SO2 0.12 0.0 30.0 10.0HNO3 0.12 0.0 13.0 4.5HONO 0.14 0.0 30.0 9.0H2O2 0.16 0.0 23.0 6.5PAN 0.08 5.0 60.0 20.0PPN 0.08 5.0 60.0 20.0PBZN 0.08 5.0 60.0 20.0GPAN 0.08 5.0 60.0 20.0HCHO 0.17 0.0 583.0 200.0CH3CHO 0.14 0.4 5.7e3 1.4e4C2H5CHO 0.14 0.4 5.7e3 1.4e4Tab. 1.7: Variables tabul�ees pour le 
al
ul de la vitessede d�epôt Vd. On note D le 
oeÆ
ient de di�usion,rmes la r�esistan
e m�esophylle, r
ut la r�esistan
e des
uti
ules et rsol la r�esistan
e du sol.Alors que rmes, r
ut et rsol peuvent être 
onsid�er�es
omme 
onstants au 
ours de la simulation, le termerst d�epend de l'ensoleillement et doiut don
 être
al
ul�e �a 
hque pas de temps. Les valeurs tabul�ees des
onstantes sont report�ees dans le Tableau 1.7. On adon
 la valeur de r
 telle que:r
 = 1LAIrmes + rst + LAIr
ut + 1rsolIl faut don
 
al
uler maintenant rst.R�esistan
e des stomates rstCette r�esistan
e est 
al
ul�ee au sein du mod�ele enfo
ntion de l'heure. Pour 
al
uler 
ette valeur, on
al
ule le 
oeÆ
ient bfa
 d'ouverture des stomates. Ona les valeurs tabul�ees suivantes:� L'indi
e foliaire LAI = 1.



22 CHAPITRE 1. POLLUTO: MOD�ELE DIRECT� La valeur minimale bfa
(min)=10�5 s.
m�1� La valeur maximale bfa
(max)=2,4.10�4 s.
m�1� Le 
oeÆ
ient pfa
=2,3.10�4 s.
m�1et on 
al
ule: rst = pfa
bfa
:DEt l'on en d�eduit bfa
 tel que:� Si l'on est en p�eriode no
turne: bfa
=bfa
(min)� Si l'on est en p�eriode diurne: bfa
=bfa
(max).sin((t-�)�/12) ave
 �=24 (un 
y
le diurne)
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Chapitre 2POLLUTO: Mod�ele adjoint2.1 Introdu
tionLe d�eveloppement de l'adjoint de POLLUTOmod�ele d�eterministe) permet essentiellement de 
al-
uler les gradients de fon
tions s
alaires, d�ependantde l'�evolution temporelle des 
on
entrations de pol-luants, par rapport aux param�etres du mod�ele. Cesgradients ont plusieurs types d'utilisation: d'abord lasensibilit�e, puisqu'ils donnent dire
tement la faibleou forte d�ependan
e au param�etre 
onsid�er�e, ensuitela mod�elisation inverse puisqu'ils permettent d'utili-ser une m�ethode d'optimisation non-linaire et en�n,l'assimilation de donn�ees, 
'est �a dire l'hybridation me-sures/mod�eles pour 
ontraindre le mod�ele �a donner desr�esultats simul�es plus pro
hes des mesures.DAns la suite nous pr�esentons rapidement le prin
ipealgorithmique de l'adjoint. Puis, sont pr�esent�es la miseen pla
e de 
es algorithmes dans POLLUTO:� Etudes de sensibilit�e: Plusieurs exemples sontpr�esent�es dans 
e rapport, parmi les 
as-tests.� Mod�elisation inverse: : Test�ee au pr�ealable dansle mod�ele CHIMERE urbain, la mise en pla
einformatique a �et�e e�e
tu�ee dans POLLUTO.� assimilation de donn�ees: La stru
ture 
r�e�ee pour lamod�elisation inverse est la même que 
elle n�e
essairepour l'assimilation de donn�ees. Cet aspe
t fait partiedes perspe
tives pour le mod�ele.Pour l'assimilation de donn�ees, les rappels sont, enpartie, issus de [Argaud et Menut, 1999℄.2.2 AlgorithmieLe prin
ipal obje
tif du mod�ele adjoint est don
le 
al
ul du grqdient rH(X) de la fon
tion s
alaireH(X). Cette fon
tion, dans le 
as de nos simulations,est une 
on
entration 
himique, d'une esp�e
e donn�ee,�a un instant et en un lieu donn�e. Ce gradient d�ependdes variables pronostiques du mod�ele par rapprot auxparam�etres: m�et�eorologiques (vent, temp�erature) et
himiques (�emissions, taux de r�ea
tions).

On 
onsid�ere un ensemble de variables X �evoluantspatialement et temporellement suivant le syst�emed'�equations suivant:dXdt = F (X;Y ); (2.1)X repr�esente don
 les 
on
entrations, et est le "ve
teurd'�etat" du syst�eme photo
himique. Puisque le tempsest dis
ret dans le mod�ele, on peut noter 
e ve
teurd'�etat Xn �a l'instant t = ndt. Le ve
teur Y 
ontientl'ensemble des param�etres. En�n, F est la fon
tion,non lin�eaire, donnant la tendan
e instantan�ee de Xn,
'est �a dire 
ontenant toute la physi
o-
himie dumod�ele, mais aussi ses approximations num�eriques.L'�equation dis
r�etis�ee d'�evolution des variables dumod�ele s'�e
rit: Xn+1 = F (Xn; Y ) (2.2)On a don
 deux grandes familles de 
as �a traiter:� Sensibilit�e: On 
her
he la sensibilit�e de Xn parrapport �a Y� Mod�elisation inverse: On 
her
he �a d�eterminer Y en
omparant Xn(mod�ele) ave
 Xn(observations) et enminimisant leur di��eren
e.2.2.1 Sensibilit�eDans le 
as d'une �etude de sensibilit�e, la sensibilit�e Sde la fon
tion s
alaire H(X) de X �a un instant donn�et sera le gradient tel que:S = rY (H(X(t))): (2.3)En se donnant un produit s
alaire (< : >) dansl'espa
e des param�etres, le gradient S de H(Xn)par rapport �a Y est tel que toute perturbationin�nit�esimale ÆY de Y va 
r�eer une perturbationin�nit�esimale ÆH(Xn) de H(Xn), tel que:



24 CHAPITRE 2. POLLUTO: MOD�ELE ADJOINTÆH(Xn) =< S; ÆY > : (2.4)A 
haque instant t, la perturbation de X s'exprimeraave
 le syst�eme suivant:ÆXn+1 = � �G�X (Xn; Y )ÆXn�+��G�Y (Xn; Y )ÆY � :(2.5)En faisant l'hypoth�ese que l'on a pas de perturbationinitiale sur ÆX0, on obtient, par rempla
ement su
-
essif dans (2.5), une expression pour la perturbation�nale ÆXn: ÆXn = AÆY; (2.6)o�u A est une matri
e 
ompos�ee des sommes su

essivesdes it�erations des d�eriv�ees partielles de la fon
tion G,par rapport �a X et Y . On a don
:ÆH(Xn) = �H�XAÆY; (2.7)
e qui peut, aussi, s'�e
rire, en utilisant l'op�erateurd'adjon
tion (not�e par une *):ÆH(Xn) = �A� �H�X �; ÆY� : (2.8)Dans 
e 
as, on notera que l'op�erateur d'adjon
tionest identique �a une transposition 
ar le produits
alaire 
hoisi est 
anonique. Cette derni�ere relation,eq. (2.8) montre en parti
ulier (si on la 
ompare �al'�equation (2.4)) que:S = A� ��H�X�� (2.9)L'int�egration "�a rebours" dans le temps des�equations adjointes du syst�eme (2.2) peut r�esoudrenum�eriquement le syst�eme (2.9) tel que: ave
Æ�Xn = ��H�X (Xn)��et Æ�Xn�1 = � �G�X (Xn�1; Y )�� Æ�Xn; (2.10)la valeur �nale du 
al
ul Æ�X0 repr�esentera lasensibilit�e deH aux 
onditions initiales et la sensibilit�eS aux param�etres sera alors donn�ee par la 
ondition�nale du syst�eme, 
'est �a dire:8>><>>: Æ�Yn = 0Æ�Yn�1 = Æ�Yn +��G�Y (Xn�1; Y )��Æ�XnS = Æ�Y0 (2.11)

En pratique dans POLLUTO, les mod�ele adjointsrelatifs aux syst�emes Eq. 2.10 et Eq. 2.11 sontint�egr�es simultan�ement. La seule di��eren
e �etant quela sensibilit�e est 
umul�ee au sein d'un pas de tempsphysique.L'int�egration du mod�ele adjoint reste 
ependantbeau
oup plus 
outeuse en temps de 
al
ul que 
elledu mod�ele dire
t. Cela est prin
ipalement dû �a lalin�earisation du syst�eme 
onduisant �a l'apparationde termes du se
ond ordre. La prin
ipale limitationreste l'hypoth�ese de lin�eartit�e lo
xale au voisinagede la perturbation. Dans le 
adre des �etudes desensibilit�e pr�esent�ees dans 
e rapport, on va 
her
her�a quanti�er la sensibilit�e d'une 
on
entration 
omme[O3℄max (i
i, don
 la fon
tion s
alaire H(X)) parrapport aux param�etres du mod�ele. Les r�esultats sontexprim�es en %/%. Par exemple, la sensibilit�e dupi
 d'ozone par rapport au taux de r�ea
tion de lapremi�ere r�ea
tion du m�e
anisme 
himique R1 sera
al
ul�ee par (�[O3℄max=�R1)(R1=[O3℄max). Le r�esultatsera alors repr�esentatif du 
hangement in�nit�esimal deR1 pendant une heure (pour toutes nos simulations, lepas de temps physique utilis�e).2.2.2 Mod�elisation inverse
direct

Modèle
adjoint
Modèle Concentrations

mesurées

Concentrations
simulées

Concentrations
simulées

Inventaires
d’émissions

Actuellement

EMISSIONS

POLLUTO
adjoint

Modelisation
inverse

Fig. 2.1: Mod�elisation inverse pour l'estimation dessour
es - Prin
ipeLa mise en pla
e de la mod�elisation inverse dansPOLLUTO a 
omme but de mieux d�eterminer les�emissions surfa
iques disponibles utilis�ees 
ommeparam�etres dans le mod�ele. A 
e jour, 
es �emissionssont issues de 
adastres d'�emissions �a plus ou moins



2.2. ALGORITHMIE 25bonne r�esolution spatiale et temporelle. Les �etudesde sensibilit�e ont montr�e que 
es donn�ees �etaientparti
uli�erement importantes pour la bonne simulationde 
on
entrations. Le prin
ipe de la mod�elisationinverse est, dans 
e 
as, d'ajouter de l'information ausyst�eme de mod�elisation: Prendre en 
ompte, au 
oursd'une simulation, les valeurs de polluants mesur�es. Enminimisant la di��eren
e entre la 
on
entration 
al
ul�eeet 
elle qui avait �et�e mesur�ee en un point donn�e,on peut for
er le mod�ele �a 
hanger de traje
toire.Il faut 
ependant quelques degr�es de libert�e pour
ela: en laissant la libert�e au mod�ele de modi�er desparam�etres d'entr�ee, on peut don
 �nalement estimerla valeur du param�etre qu'il aurait fallu pour simulerexa
tement 
e qui a �et�e observ�e.D'un point de vue algorithmique, et 
ompar�e �ala Se
tion pr�e
�edente (adjoint pour la sensibilit�e),quelques hypoth�eses suppl�ementaires sont n�e
essaires.On suppose que l'on dispose de mesures, partielles,(observations) du ve
teur d'�etat Xn. Ces observationssont prises en K 
ouples (polluant, maille). Soit O(k)nla k-i�eme observation (
ouple), qui porte sur l'esp�e
es(k) et la boite b(k), et X(k)n la valeur 
orrespondantesimul�ee par le mod�ele (
ette valeur d�epend elle-mêmede la valeur de Y). Alors, en appelant N la longueurde la simulation, la mod�elisation inverse 
onsiste �are
her
her le jeu de param�etres Y � qui minimise lafon
tion 
oût suivante:H(Y ) = NXn=0 KXk=1wn;k �O(k)n �X(k)n �2o�u wn;k sont des poids repr�esentant les 
orr�elationsd'erreurs entre les di��erents points. Les param�etresY permettent alors d'optimiser la simulation desvaleurs observ�ees. Le pro
essus de minimisation parla m�ethode de Quasi-Newton n�e
essite �a 
haque pasde temps, le 
al
ul du gradient de H et don
 uneint�egration du mod�ele adjoint. Contrairement �a lasensibilit�e, ou l'on ne 
her
he qu'�a 
al
uler S legradient de H par rapport �a Y , on va dans 
e 
ase�e
tuer autant d'it�erations qu'il est n�e
essaire (i.eselon la pr�e
ision re
her
h�ee sur le r�esultat), pourminimiser au maximum S par variations su

essivesde Y .2.2.3 Assimilation de donn�eesIntrodu
tionNous pr�esentons i
i, su

in
tement, les no-tions de base 
on
ernant les di��erentes te
hniquesd'assimilation de donn�ees. Quelle que soit la m�ethodeemploy�ee, le but est unique: tenir 
ompte de mesures

pour d�e
rire au mieux l'�etat de l'atmosph�ere, vial'utilisation d'un mod�ele.On d�enombre deux grandes familles algorithmiquespour l'assimilation: l'assimilation s�equentielle etl'assimilation variationnelle. Ces deux typesd'assimilation ont 
ha
une des avantages et in-
onv�enients que l'on va 
ara
t�eriser de mani�erer�esum�ee dans la suite 1.Assimilation s�equentielleLe prin
ipe de base de l'assimilation s�equentielleest la prise en 
ompte d'une observation au momento�u 
elle-
i est disponible, un instant t. L'�etat pr�evudu mod�ele (l'�ebau
he) est alors 
orrig�ee et le nouvel�etat du mod�ele (l'analyse) sert pour le 
al
ul �al'instant t + Æt. La r�ea
tualisation de l'�etat dumod�ele est alors faite autant de fois qu'il y'a dedonn�ees disponibles. Pour "appro
her" au mieux del'observation, des te
hniques de �ltrage sont utilis�ees
omme le �ltre de Kalman �etendu (EKF) etl'Interpolation Optimale (IO), (
f.p.125). l'EKF a
omme prin
ipal avantage d'être (relativement) fa
ile�a mettre en oeuvre et surtout de fournir l'in
ertitudedu r�esultat analys�e �a partir des erreurs d'observationset des erreurs mod�eles (
f. p. 127). Par 
ontre, etde mani�ere g�en�erale pour l'assimilation s�equentielle,la propagation de l'information ne pourra se faireque de t �a t + Æt, i.e le nouvel �etat analys�e ne peutd�ependre que des observations "pass�ees". Cela restenon probl�ematique dans le 
as d'une pr�evision, maispeut le devenir lorsque l'on 
her
he a posteriori �aassimiler des donn�ees a
quises sur toute une p�eriode(on veut alors que l'analyse �a t soit 
onstruite �a la foisave
 les observations ant�erieures et post�erieures �a t).Assimilation variationnelleLe prin
ipe est i
i d'ajuster globalement la tra-je
toire du mod�ele �a toutes les observations dispo-nibles sur la fenêtre temporelle d'assimilation. Dans 
e
as, et 
ontrairement �a l'appro
he s�equentielle, l'ana-lyse va tenir 
ompte �a un instant t des observationsant�erieures et post�erieures. Par 
ette appro
he, il fautd�e�nir une fon
tion 
oût qui repr�esente la "distan
e"s�eparant les observations de la solution mod�elis�ee telleque: J =Xj �j �yj � y0j �2o�u: y0j repr�esente les observations, yj les valeursmod�eles et �j des "poids", repr�esentatifs de lapr�e
ision de l'observation. Comme l'uni
it�e de la1. Pour des informations d�etaill�ees et une bibliographie tr�es
ompl�ete, voir [Talagrand, 1997℄



26 CHAPITRE 2. POLLUTO: MOD�ELE ADJOINTsolution du mod�ele est li�ee aux 
onditions initiales,
es 
onditions vont servir de variables de 
ontrôle.La te
hnique employ�ee est alors de minimiser J ,en 
her
hant le minimum de sa d�eriv�ee. D�eterminerit�erativement le minimum de 
e gradient d'unparam�etre peut devenir tr�es 
outeux en temps de
al
ul: il est alors possible de d�eterminer 
e gradientde mani�ere plus rapide en utilisant les �equationsadjointes du mod�ele. Les m�ethodes a
tuelles der�esolution sont appel�ees 3D-VAR et 4D-VAR(in
luant la dimension temporelle).2.3 D�eveloppementLe mod�ele POLLUTO a �et�e d�evelopp�e "ligne �aligne" de 
ode. Pour 
haque "instru
tion" repr�esentantun pro
essus physique, l'�equation a �et�e di��eren
i�ee aupremier ordre, lin�earis�ee. On arrive don
 au mod�ele"lin�eaire tangent". Le passage du 
ode "lin�eairetangent" au 
ode "adjoint" reste dans notre 
as unetransposition des op�erations. Pour �xer les id�ees, lapro
�edure est d�e
rite sur un exemple simple 
i-dessous.� Code dire
tresult = val1 + val2� val3 + val4ave
 val1, val2 et val3 des param�etres du mod�ele quel'on souhaite "adjointiser" et val4 une 
onstante.,On lin�earise autour des valeurs de val1, val2 etval3 pour obtenir le lin�eaire tangent. val4 �etant une
onstante, sa d�eriv�ee est nulle et n'apparaitra don
pas dans la suite du 
al
ul. Les variables val1, val2et val3 sont don
 des variables dire
t d'entr�ee etresult le r�esultat, i.e la variable dire
t de sortie dela pro
�edure de 
al
ul.� Code lin�eaire tangentdresult = dval1 + val2� dval3 + dval2� val3Pour �nalement passer du 
ode lin�eaire tangentau 
ode adjoint, on utilise la propri�et�e qu'une lignede l'op�erateur lin�eaire dire
t devient par transposi-tion (hypoth�ese pr�e
�edente sur le produit s
alaire
anonique), une 
olonne de l'op�erateur adjoint. Onprend don
 le 
oeÆ
ient devant 
ha
une des variablesd'entr�ee (i.e dval1, dval2 et dval3) pour le mettre enfa
teur de la variable de sortie du lin�eaire tangent (i.edresult).� Code adjoint8<: aval3 = aval3 + aval2� aresultaval2 = aval2 + aval3� aresultaval1 = aval1 + aresult

Dans 
e 
as, on a aresult la variable adjointed'entr�ee et aval1, aval2 et aval3 les variables ad-jointes de sortie. Pour respe
ter l'ordre d'a
tua-lisation des variables (extr�ement important puisquel'on 
umule les valeurs des variables adjointes), on no-tera que l'ordre des relations pr�e
�edentes a �et�e invers�epar rapport �a la formulation dire
te. Cela est parti-
uli�erement important lorsque, au sein de la mêmepro
�edure, une variable voit sa valeur r�ea�e
t�ee plu-sieurs fois.Dans POLLUTO, les �
hiers du 
ode ne 
ontiennentque les versions dire
tes et adjointes, même si 
edernier a �et�e d�evelopp�e en grande partie, en transitantpar le lin�eaire tangent.
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Chapitre 3POLLUTO: Gestion des entr�ees/sorties3.1 Introdu
tionLa 
on
eption du mod�ele POLLUTO a permis lamise en pla
e de formats originaux de donn�ees enentr�ee. Ces formats ont �et�e d�e�nis pour r�epondre aux
ontraintes suivantes:� Les donn�ees ne doivent pas être �a un format de"
on
epteur", mais �a un format "utilisateur"� Tous les �
hiers doivent avoir une forme homog�ene,quel que soit le type de donn�ees.� Les donn�ees doivent être extr�emement modulaires :un type de donn�ees se 
on
r�etise par un �
hier.� Les donn�ees doivent être fa
ilement inter
hang�ees,voire modi�ables

Ecmwf2PolP3 Emis2Pol

Dynamique Turbulence Emissions

POLLUTO

Chimie

Sensibilite

Pol2Fig

AIRQUAL ECMWF Emissions

Fig. 3.1: POLLUTO et les logi
iels de pr�e- et post-pro
essingCe simple 
ahier des 
harges nous am�enent auxd�e�nitions suivantes :� Les �
hiers de donn�ees sont en as
ii

� Les �
hiers s�eparent nettement les donn�ees depilotage du mod�ele, de 
himie, des �emissions, de ladynamique.Pour arriver �a 
e format d'entr�ee, di��erents outilslogi
iels suppl�ementaires ont �et�e d�evelopp�es:� Le logi
iel Azur2Polluto permettant de 
onvertir lesdonn�ees pr�epar�ees pour le mod�ele A3UR,� Le mod�ele m�et�eorologique E
mwf2Pol bas�e sur les
hamps de vents du Centre Europ�een.� Le mod�ele d'�emissions Emis2Pol et son adjoint,permettant de remonter de la sensibilit�e aux esp�e
esvers la sensibilit�e aux se
teurs d'a
tivit�e.� Le programme de gestion graphique Pol2Fig utili-sant les logi
iels du domaine publi
 XMGR et GMT.3.2 Azur2PollutoAzur2Polluto a pour vo
ation de pr�eparer desdonn�ees d'entr�ee pour POLLUTO �a partir des donn�eesbinaires pr�epar�ees pour e�e
tuer une simulationave
 A3UR. Etant fortement d�ependant des �
hierspr�epar�es pour A3UR, 
e logi
iel adopte les formats im-pos�es par les 
hoix faits pour l'�episode en question. Enutilisant 
e logi
iel pour pr�eparer une simulation, les �-
hiers pr�epar�es utiliseront for
�ement le même maillage,le même pas de temps. Hormis la m�et�eorologie, les�emissions et les m�e
anisme 
himique g�en�er�es par 
elogi
iel peuvent être rempla
�es par les autres logi
ielsEmis2Polluto et Chimie2Polluto.3.2.1 M�et�eorologieLes donn�ees m�et�eorologiques pouvant être issuesdu mod�ele MERCURE, nous pr�esentons un brefhistorique de 
e mod�ele.3.2.2 MERCURE



28 CHAPITRE 3. POLLUTO: GESTION DES ENTR�EES/SORTIESHistoriqueLe mod�ele MERCURE est une extension propreaux 
ir
ulations atmosph�eriques du mod�ele ESTETdu Laboratoire Nationale d'Hydraulique (Mattei etSimonin (1992)). Tous les 
al
uls de m�e
aniquedes 
uides sont r�esolus par ESTET, MERCURE
ontenant les param�etrisations et adaptations propres�a l'atmosph�ere. Le d�eveloppement de 
e 
ode a d�ebut�een 1985 (Sou�and (1985)). En 1988, Buty y introduitla param�etrisation de la turbulen
e, ave
 la mise enpla
e d'un mod�ele k � �. En 1989, Elkhal� fait une�etude 
omparative hydrostatique/ non hydrostatique(sur un 
as d'ondes de relief mesur�ees pendant la
ampagne Pyrex).Cara
t�eristiquesCe mod�ele permet de simuler des �e
oulementsautour de g�eom�etries 
omplexes, par la r�esolutiondes �equations de Reynolds (par d�e
omposition des�equations de Navier-Stokes). Les r�esultats permettentde retrouver tout au long d'un �e
oulement, en un pointet �a un instant donn�es, toutes les 
ara
t�eristiques du
al
ul, dont le 
hamp de vent (u,v,w), l'energie etla dissipation turbulente, la pression, la temp�erature,et
...Derniers d�eveloppementsDes param�etrisations plus r�e
entes permettent la priseen 
ompte des pro
essus de surfa
e (Dupont (94)),le 
al
ul de la vapeur d'eau (Dupont (93)), le 
al
uldu rayonnement infrarouge (Musson-Genon (93)) etsolaire (Musson-Genon (94)). A 
e jour, il n'y a pasde param�etrisation pour la mi
rophysique des nuageset les pr�e
ipitations. La variable transport�ee est latemp�erature potentielle � (
onservative �a travers desmouvements adiabatiques, 
e qui n'est pas le 
as dela temp�erature). Cette variable permet de plus dequanti�er la stabilit�e atmosph�erique. L'approximationan�elastique est utilis�ee (permettant l'�elimination desondes a
oustiques). Le 
al
ul de la vis
osit�e turbulenteK est, au 
hoix, d�etermin�ee par une fermeture enlongueur de m�elange L (Bla
kadar (1978)), ou k � �(Launder et Spalding (1974)).Format utilis�e dans AIRQUAL et MERCUREMERCURE et AIRQUAL ne travaillent pas sur lemême type de maillage:� MERCURE travaille sur un maillage 
urviligne etstru
tur�e, ave
 une prise en 
ompte du relief. Le
hamps de vent est 
al
ul�e par la m�ethode des


ara
t�eristiques. Les valeurs des vitesses sont alorsdonn�ees en 
haque noeud du maillage,� AIRQUAL peut travailler sur un maillage 
art�esienou non stru
tur�e. L'adve
tion des polluants estr�ealis�ee sous forme de di��eren
es de 
ux auxinterfa
es, entre les di��erentes mailles.Le maillage AIRQUALDans le 
adre de simulations ave
 POLLUTO,nous n'utiliserons que les donn�ees pr�evues pour desmaillages stru
tur�es: les m�ethodes d'adve
tion sontplus robustes et plus simples (
e qui fa
ilite la gestionde l'adjoint) et le temps de 
al
ul moindre. Le maillagestru
tur�e est 
art�esien, �a pas horizontal (x et y)
onstant, et �a pas verti
al (z) variable. Les donn�eesobtenus sont alors sous la forme:� Densit�e, temp�erature, pression et humidit�e au 
entredes mailles� Flux de masse et di�usivit�e horizontale au 
entredes interfa
es.3.2.3 D�e�nition des variablesCe logi
iel utilise des �
hiers de '
ommon' qui sontregroup�es th�ematiquement:� emis.h: Tableau des �emissions surfa
iques� output.h: Tableaux pour la g�eom�etrie� parlib.h: Param�etres et 
onstantes� spe
ies.h: Tableaux des esp�e
es 
himiques� tra
eur.h: Tableaux pour les tra
eurs� mesh.h: Maillage� param.h: Param�etres de la simulation (date ded�ebut, de �n, nombre d'esp�e
es, taille du maillageet
...)� spe
iat.h: Tableaux des sp�e
iations� time.h: Gestion du temps� wmol.h: Masses molaires des esp�e
es3.2.4 OrganigrammeUn des
riptif 
omplet du logi
iel est d�e
rit dans lesTableaux 3.1 �a 3.2. Ce logi
iel est le seul qui n'a pasde routines 
ommunes ave
 POLLUTO.
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P3MAIN Programme prin
ipal+RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter+IOSTOP Test d'arrêt+FMTOPEN Ouverture d'un �
hier+P3AQMESH Fi
hier de maillage++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++UTIVAL Valeur d'un entier++UTRVAL Valeur d'un r�eel++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++CHECKGT Test de taille de tableau++RDPARI Param�etres pour la simulation+P3AQCONT Le
ture du �
hier d'entr�ee '
ontrole'propre �a AIRQUAL++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++UTIVAL Valeur d'un entier++UTRVAL Valeur d'un r�eel++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++LONG L Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere+P3CHEMIS Fabri
ation de la 
himie++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++CHECKGT Test de taille de tableau++UFMTOPEN Ouverture d'un �
hierTab. 3.1: Mise en forme de donn�ees MERCURE(partie 1)

+P3AQWMOL Le
ture de la masse molaire de 
haqueesp�e
e++P3SPNUM Correspondan
e tableaux sur lesesp�e
es 
himiques+++IOSTOP Test d'arrêt+P3AQSPEC Sp�e
iation++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++UTRVAL Valeur d'un r�eel++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++P3SPNUM Correspondan
e nom esp�e
e / indi
etableau+P3AEMSN Emissions surfa
iques++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++GTTPCO Transformation date vers 
ode++RDPARL Codage sur le nom du �
hier �a traiter++UFMTOPEN Ouverture d'un �
hier++CHECKGT Test de taille de tableau++P3AQEMIS Cr�eation des �
hiers de sortie des�emissions surfa
iques+++CHECKGT Test de taille de tableau+++IOSTOP Test d'arrêt+++P3SPNUM Correspondan
e nom esp�e
e / indi
etableau+++GTTPCO Transformation date vers 
ode++DUFMTOPEN Ouverture d'un �
hier++P3AQENEW Cr�eation des �
hiers de sortie des�emissions surfa
iques (nouvelle ver-sion)+++CHECKGT Test de taille de tableau+++P3SPNUM Correspondan
e nom esp�e
e / indi
etableau+++GTTPCO Transformation date vers 
ode++P3NUMSP Correspondan
e nom esp�e
e / indi
etableau++GTCOTP Transformation 
ode vers date+P3APXVDEP Traitement du d�epôt se
++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++UTRVAL Valeur d'un r�eel++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier1 ++CHADD Adresse d'un �
hier (hors r�epertoire
ourant)++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter++RDPARL Codage sur le nom du �
hier �a traiter++UFMTOPEN Ouverture d'un �
hier++P3AQBLH Traitement de la hauteur de la 
ou
helimite+++RDPARC Codage sur le nom du �
hier �a traiter+++IOSTOP Test d'arrêt+++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++IOSTOP Test d'arrêt++FMTOPEN Ouverture d'un �
hier++P3AQMERC M�et�eo MERCURE+++CHECKGT Test de taille de tableau+++GTTPCO Transformation date vers 
ode+++GTCOTP Transformation 
ode vers dateTab. 3.2: Mise en forme de donn�ees MERCURE(partie 2)



30 CHAPITRE 3. POLLUTO: GESTION DES ENTR�EES/SORTIES3.3 E
mwf2PolLe mod�ele POLLUTO �a �et�e initialement d�e�nipour utiliser les 
hamps m�et�eorologiques issues desimulations MERCURE. En pratique, et pendant ladur�ee du 
ontrat, nous n'avons pas dispos�e de donn�eespermettant de valider 
orre
tement POLLUTO. Il adon
 �et�e d�e
id�e de trouver une autre sour
e. Lesdonn�ees du Centre Europ�een (ECMWF) ont �et�e
hoisies pour:� Couverture spatiale sur l'Europe,� A

�es aux donn�ees pour de tr�es longues p�eriodes,� R�esolution verti
ale pro
he des maillages MER-CURE usuellement utilis�es pour les simulations despro
essus de 
ou
he limite.Des di��eren
es 
on
eptuelles sont 
ependant impor-tantes:� Les donn�ees MERCURE sont issues de simulationssur des domaines pro
hes de 
eux utilis�es parPOLLUTO (ave
 �x � 2km), alors que les donn�eesECMWF sont disponibles ave
 une r�esolution de 1o� 1o (0,5o � 0,5o depuis 1998). Les 
hamps ne sontdon
 pas �a la même �e
helle et les donn�ees ECMWFne repr�esentent que des valeurs tr�es moyennes, y
ompris au niveau de la prise en 
ompte du relief.� Certaines donn�ees m�et�eorologiques ne sont pas four-nies par ECMWF 
omme les donn�ees turbulentes.Indispensables pour les simulations POLLUTO, ilfaut don
 les re
al
uler:� Cal
ul de l'humidit�e sp�e
i�que et de latemp�erature potentielle (y 
ompris virtuelle�v)� Cal
ul de la hauteur de la 
ou
he limite� Param�etrisation de la vitesse de rugosit�e u�, despro�ls de di�usivit�e turbulente Kz3.3.1 Di�usivit�e turbulenteD�etermination de KzOn d�e�nit la vitesse de rugosit�e u� et le 
ux de 
haleursensible Q0 tel que: u� =qC2DN :Fm:juj2Q0 = �u��� = �C2DN :Fh: jujPrN :��E0 = �u�q� = �C2DN :Fq : jujPrN :�qFm and Fh sont les fon
tions de Louis fun
tions ave
CDN le 
oeÆ
ient de train�ee neutre, d�e�ni par CDN =

1˚ 00' 1˚ 30' 2˚ 00' 2˚ 30' 3˚ 00' 3˚ 30' 4˚ 00'

48˚ 00'

48˚ 30'

49˚ 00'

49˚ 30'

50˚ 00'

Fig. 3.2: Repr�esentation du domaine de simulationPOLLUTO en
adr�e par le maillage du Centre Eu-rop�een. Paris est au 
entre du domaine POLLUTO.k= [ln (z=z0m)℄, et jU j = jU(z)j, �� = �(z)��(z0h). Fmet Fh sont d�e�nies �a partir du nombre de Ri
hardsonde 
ou
he, lui-même d�e�ni par:Rib(z) = g z�v(z) ��v�jU j2En 
onsid�erant une di��eren
iation entre les longueursde rugosit�e dynamiques et thermiques, on a:Fm = 1� bRib1 + CmjRibj1=2 si Rib � 0Fm = 1(1 + b0Rib)2 si Rib > 0Fh = 1� bRib1 + ChjRibj1=2 � ln(z=z0u)ln(z=z0t) � si Rib � 0Fh = 1(1 + b0Rib)2 � ln(z=z0u)ln(z=z0t) � si Rib > 0ave
 Cm et Ch tels que:Cm;h = C�m;h:C2DN :b: � ln(z=z0m)ln(z=z0h) �� zz0m;h�pm;hLa premi�ere hauteur sur la verti
ale est 
hoisie
omme z0 = 0, et on a don
 ��v = �v(z) � �v(z0h)et �jU j = jU j(z) (par d�e�nition jU j(z0) � jU j(z =0) = 0). Les 
oeÆ
ients C�m;h et pm;h sont donn�es. Lesdonn�ees du Centre Europ�een 
ontiemment les valeursde u� et Q0. Il faut maintenant 
al
uler une longueurde m�elange, telle que:lmix = k(z + z0m)1 + k � z+z0m� �



3.3. ECMWF2POL 31Finalement, on a, �a 
haque altitude, une valeurdu 
oeÆ
ient de di�usion verti
ale (dynamique etthermique) par la relation:KzM = l2:"��u�z�2 +��v�z 2�#1=2 :FmKzH = l2:"��u�z�2 +��v�z 2�#1=2 :FhLongueur de m�elangeLa diÆ
ult�e est d'�evaluer 
orre
tement � pour 
ettelongueur de m�elange. Une mauvaise estimation dugradient de � est un des probl�emes li�es �a la faibler�esolution verti
ale des pro�ls du Centre Europ�een.Dans notre 
as, et en se r�ef�erant aux donn�ees fourniespar AIRQUAL (
as-test Juin 1995), une 
ompensationpeut être faite ave
 la valeur 
hoisie de lmix. Troism�ethodes ont �et�e test�ees, report�ees sur la Figure 3.3.1. La m�ethode reprise par Musson-Genon (1995), etdonnant la relation simple �=2.5/�z.2. La relation de Holstlag and Boville (1993) telleque �=30+270 exp[1.-�z/1000℄3. Une valeur �xe, 
hoisie arbitrairement,repr�esentative de la p�eriode (mais aussi dela r�esolution verti
ale), dans notre 
as � de 30 �a80m (Louis, 1979, utilise �=100 pour ses tests).Les valeurs de lmix sont pr�esent�ees sur la �gure 3.3. Lasituation (1) a rapidement �et�e �e
art�ee: la r�esolutionverti
ale est 
ertainement trop faible pour 
etteappli
ation dire
te des prin
ipes 'bulk' et la longueurde m�elange semble irr�ealiste. C'est le même 
onstatpour la solution (2), en ayant 
ependant des r�esultatsun peu plus pro
he des pro�ls de r�ef�eren
e (AIRQUAL,Juin 1995). Finalement, 
'est le prin
ipe (3) qui a �et�eretenu, qui, quoique que 
onstant, est le plus robustepour l'estimation des valeurs de Kz.La d�etermination des pro�ls de Kz n�e
essite le 
al
uldu 
isaillement de vent. Or, il apparait souvent queles vents dans la 
ou
he de surfa
e sont largementsous-estim�es dans les 
hamps ECMWF. Un 
ontrolede minimum de Kz est don
 e�e
tu�e: des testsde simulation ont montr�e que des valeurs de Kzinf�erieures �a 0.4-0.5 m2/s provoquait une a

umulationde polluants dans la premi�ere maille verti
ale irr�ealisteet 
onduisant le solveur 
himique �a des valeurs tropgrandes, ne lui permettant plus de 
onverger.Pour le 
as parti
ulier de la premi�ere maille, larelation suivante est appliqu�ee:Kz = ku�z
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Fig. 3.3: Valeurs de � et de longueur de m�elangelmix prises en 
ompte lors de la param�etrisation dela di�usivit�e verti
ale Kz

Les valeurs de u� (donn�ees ou re-estim�ees) garantissentg�en�eralement des valeurs r�ealistes pour la premi�eremaille. On notera 
ependant que 
ette valeur de Kzdans la premi�ere maille est 
ertainement le param�etrele plus sensible pour une simulation 
orre
te des
on
entrations de polluants.
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mwf2PolRoutines Fon
tionsE
mwf2Pol Programme prin
ipalE
mwf2Pol tutor date Tutorial pour la dateE
mwf2Pol tutor time Cal
ul du 
ompteur temporelE
mwf2Pol tutor mesh Tutorial pour la maillage horizon-tal et verti
alE
mwf2Pol readsurf Le
ture des donn�ees ECMWF desurfa
eE
mwf2Pol readprof Le
ture des donn�ees ECMWF pro-�ls verti
auxE
mwf2Pol re
alage Ajustement des donn�ees sols etpro�ls1 E
mwf2Pol profsup Cal
ul de donn�ees suppl�ementaires(�, � v, jU j, altitude, 
isaillementde vent, densit�e de l'air, humidit�esp�e
i�que, u�)E
mwf2Pol blh Cal
ul de la hauteur de la 
ou
helimite hE
mwf2Pol kz lmix Cal
ul des pro�ls de di�usivit�eturbulente K zE
mwf2Pol �le E
riture des r�esultats sur �
hierau format POLLUTOTab. 3.3: Liste des routines utilis�ees dans E
mwf2Pol3.4 Emis2Polluto3.4.1 Pr�esentationTout 
omme les donn�ees m�et�eorologiques, l'absen
ede donn�ees au format AIRQUAL nous a 
ontraint �ad�evelopper un logi
iel ind�ependant pour les �emissionssurfa
iques, nomm�e Emis2Polluto. L'int�erêt de dis-poser de 
e type de mod�ele est de pouvoir g�en�ererdes �
hiers horaires d'�emissions sur n'importe quellep�eriode et, surtout, n'importe quel domaine de 
al
ul.En bref, 
e logi
iel peut rempla
er la partie '�emissions'de Azur2Polluto.Ce mod�ele est bas�e sur les �
hiers de distributionsspatiales et de sp�e
iations du programme GENEMIS,mais aussi des donn�ees CITEPA, et d'informations
ontenues dans l'arti
le de Sall�es et al. (1992).En dehors du fait de pouvoir 
r�eer des �emissionssurfa
iques sur toute p�eriode et tout domaine, le faitde pouvoir 
r�eer ses propres �emissions a permis deuxpoints parti
uliers:� La mise en pla
e se fait �a partir de �
hiers as
ii
onstituant la distribution des masses �emises, lessp�e
iations pour l'aggr�egation, la d�esaggr�egationet
... Tous 
es renseignements ont �et�e d�eport�esdu 
ode lui-même et pla
�es dans des �
hiers deparam�etres. Il est don
 possible �a l'utilisateur demodi�er ses �emissions sans avoir �a modi�er leprogramme, uniquement en modi�ant les 
oeÆ
ientsdes matri
es.

� Le fait d'avoir 
r�e�e la pro
�edure d'aggr�egation nousa permis d'�e
rire en parall�ele l'adjoint. Cela s'av�ereparti
uli�erement int�eressant dans le 
as d'�etudesde sensibilit�e: on peut non seulement obtenir desr�esultats en fon
tion des esp�e
es mod�eles employ�ees,mais aussi les pr�esenter sous la forme d'origine des�emissions, 
'est �a dire par se
teurs d'a
tivit�e.Les donn�ees utilis�ees par se
teurs d'a
tivit�e sont
elles de CITEPA, et ne 
on
ernent que l'Ile deFran
e. Pour utiliser le mod�ele sur d'autres r�egions,il faut revoir l'organisation des masses �emises pard�epartement. L'adaptation du mod�ele �a une autrer�egion ne d�epend don
 que d'un seul �
hier de donn�ees'e annual'. Le tableau 3.4 regroupe les noms des�
hiers que l'utilisateur doit avoir pour fabriquerun �
hier d'�emissions. Externes au programme, 
es�
hiers peuvent être adapt�es fa
ilement (tableauxas
ii). Les routines du logi
iel sont expli
it�ees dans leTableau 3.5, p.33.Nom du �-
hier Fon
tionEm2Pol param Informations / param�etrese names+ Noms des variablese spe
iation Sp�e
iation par se
teurse diurnal Pro�ls diurnese weekly Pro�ls hebdomadairese seasonal Pro�ls saisonnierse annual Donnees annuellese agglo Sp�e
iation NAPAP ! esp�e
e mod�eleMELCHIORe Mel
2MoCA Correspondan
e NAPAP ! esp�e
esvraies ! MoCATab. 3.4: Tableau des �
hiers de param�etres utilis�espar le programme Emis2Polluto3.5 Gestion graphique desr�esultatsLa premi�ere version de POLLUTO utilisait lelogi
iel graphique IDL. Ce logi
iel n'�etant utilisableque sous li
ense, il a paru indispensable de pouvoiraussi utiliser des logi
iels du domaine publi
. Il existedon
 deux possibilit�es pour pr�eparer des �gures ave
les �
hiers de r�esultats:� Cr�eation de �
hiers de sorties et des programmes(in
luant les tailles des tableaux, les titres) permet-tant de les relire sous IDL� Cr�eation de �
hiers de sorties et le
ture a posterioriave
 le logi
iel Fortran Pol2�g, pour 
r�eation de�gures pour GMT et Xmgr.On notera 
ependant que d'un point de vue pratique,le 
hoix Pol2�g reste le plus abouti, le plus modulaire



3.5. GESTION GRAPHIQUE DES R�ESULTATS 33Programme Routines Fon
tionsprin
ipal FortransEmis2Polluto Programme prin
ipalEm2Pol ReadData Le
ture des �
hiers de sp�e
iations, g�eographie, et
...Em2Pol DirInit Initialisation des tableaux utilis�es en mode dire
tEm2Pol Se
t2Mesh Passage des r�egions aux mailles du mod�eleEm2Pold Desag D�esagr�egation des esp�e
es mod�elesEm2Pold Rea� R�ea�e
tation de 
ertaines esp�e
es mod�eles NAPAP dansd'autres 
lasses NAPAP plus pro
hes des esp�e
es mod�elesMoCAEm2Pold Agg Aggr�egation des esp�e
es mod�elesEm2Pold �le Cr�eation des �
hiers pour le mod�eleEm2Pold Adjread Cr�eation des �
hiers pour le mod�eleEm2Pol AdjInit Le
ture du �
hier de sensibilit�e issu d'une simulationEm2Pola Agg Adjoint de la phase d'aggr�egationEm2Pola Rea� Adjoint de la phase de r�ea�e
tationEm2Pola Desag Adjoint de la phase de d�esaggr�egationEm2Pol Adj �le E
riture des r�esultats de sensibilit�e par se
teurs d'a
tivit�esTab. 3.5: Liste des routines de Emis2Pollutoet le plus fa
ile d'emploi. Toutes les Figures der�esultats pr�esent�es dans 
e do
ument ont �et�e g�en�er�eesave
 Pol2�g, puis Xmgr et les s
ripts GMT d�evelopp�espour POLLUTO.3.5.1 Gestionnaire graphique sous IDLLe prin
ipe de fon
tionnement d'IDL n�e
essited'avoir des �
hiers de param�etres, g�en�eralementave
 l'extenbsion ".pro". Dans 
es �
hiers sont
ontenus la taille des tableaux �a lire et le nomdes �
hiers de r�esultat. Ce prin
ipe peut devenirparti
uli�erement p�enible pour les nerfs lorsque l'onveut faire des simulations ave
 des noms de �
hiersdi��erents, des maillages di��erents. Deux routines ontdon
 �et�e d�evelopp�ees, 
r�eeant automatiquement 
es�
hiers ".pro" ave
 les informations de la simulationen 
ours. Cette option, de par sa lourdeur degestion, est en mode "
omment�e" dans le mod�ele.Cependant, l'utilisateur voulant absolument 
et outilpourra remettre l'appel des routines "pidl2d.f" et"pidl3d.f" dans la routine "pinall.f". On notera que 
esvisualisations ne sont pr�evues que pour les polluantsdont les �
hiers de sortie sont 
r�ees (visualisationsdes donn�ees d'entr�ee non pr�evue). La motivation pourlaisser 
ette option dans le mod�ele est uniquement
elle d'o�rir un 
hoix de plus, mais est fortementd�e
onseill�ee en pratique.3.5.2 Le gestionnaire graphique Pol2�gLa mise en pla
e d'une se
onde possibilit�e d'ex-ploitation des r�esultats permet de g�erer tous les
hoix d'illustration apr�es une simulation. Ce logi-
iel, d�evelopp�e en même temps que le mod�ele, utilisequelques unes de ses routines. Ainsi, toute �evolution dePOLLUTO pourra être dire
tement r�eper
ut�e sur 
e

logi
iel. De plus, 
e logi
iel permet de plus de visualiserles �
hiers d'entr�ee: la m�et�eorologie et les �emissions.Les deux logi
iels graphiques 
hoisis sont:� ACEgr (ou XMGR) pour les tra
�es sous forme de
ourbes.� GMT pour les tra
�es sous forme de surfa
es,iso
ontours, 
artes.Les logi
iels ont �et�e 
hoisis pour leur fa
ilit�e d'utilisa-tion, mais aussi leur fa
ilit�e d'installation. On peut lestrouver gratuitement aux adresses suivantes:� ftp://ftp.teleport.
om/pub/users/pturner/a
egr/� http://imina.soest.hawaii.edu/gmt/On notera de plus, que 
es deux logi
iels sont auto-matiquement fournis ave
 la plupart des distributionsLINUX a
tuelles.Tutorial utilisateurUn tutorial utilisateur se met en pla
e au lan
ementdu programmme. Le premier 
hoix 
on
erne la variable�a aÆ
her, tel que:� Variables m�et�eorologiques d'entr�ee: on visualise les
hamps qui seront utilis�es pour la simulation (
elapermet un 
ontrole rapide de toutes les variablesavant de lan
er une simulation). Sont pr�evues: latemp�erature, l'humidit�e sp�e
i�que, la densit�e del'air, Kz, la pression, le module et la dire
tion duvent, la hauteur de la 
ou
he limite (non utilis�eedire
tement dans le mod�ele).� Les 
on
entrations issues d'une simulation. Sontpr�evues: l'ozone O3, les oxydes d'azote NO et NO2,les NOx et Ox.� Les r�esultats de sensibilit�e. Sont pr�evus: Les�emissions par esp�e
es mod�eles ou se
teurs d'a
tivit�e,
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tions du m�e
anisme MoCA, latemp�erature, la pression, le module et la dire
tiondu vent et la vitesse verti
ale diagnostiqu�ee lors dela simulation.Apr�es 
e 
hoix, le programme lit les �
hiers 
on
ern�es,en y ajoutant syst�ematiquement les �
hiers de vent(pour une eventuelle visualisation sous forme de 
arte).Le 
hoix suivant 
on
erne le type de visualisation, telque:� S�erie 
hronologique sur une 
olonne� Pro�l sur une 
olonne �a un instant donn�e� Vue �a un instant donn�e dans un plan horizontalLe 
hoix (1) demande les 
oordonn�ees x et y de lamaille. Le 
hoix (2) demande les 
oordonn�ees x et y dela maille, ainsi que l'heure sur la p�eriode parmi 
elleslues en entr�ee, et le 
hoix (3) demande l'heure ainsi quele niveau verti
al (en fon
tion du maillage d'entr�ee).Dans le dernier 
as, le 
hamp de vent sous formeve
torielle ainsi qu'une 
artographie, sont superpos�eslors de l'utilisation de GMT.Exe
ution de pol2�gL'utilisateur de pol2�g doit lan
er le programme dansle r�epertoire ou a �et�e r�ealis�ee la simulation ave
POLLUTO. En e�et, 
e logi
iel g�ere la fabri
ation des�gures �a partir du �
hier de param�etres du mod�ele.De plus, permettant de visualiser la m�et�eorologieet les �emissions employ�ees, les �
hiers doivent êtrea

essibles. La 
ommande pol2fig aÆ
he le menusuivant (par exemple i
i une simulation de trois enAoût 1998 sur Paris):---------------------------------------------------P O L L U T O 2 F I G----------------------------------------------------- Parameter file -> plt_par-- Geometry -> ECMWF2Meso_LatLon_070898_15x09Mesh x-y-z -> 15x 9x 6------------------ Time tables ----------------------- Starting : 7 8 1998 - 0h-- Ending : 9 8 1998 - 22h-- Sensitivity : 7 8 1998 - 15h-- Total number of hours -> 71-----------------TYPE OF PARAMETER----------------------- Meteorologi
al input data............................1- Surfa
e emissions input data.........................2- Chemi
al output data.................................3- Sensitivity output data..............................4--------------------------------------------------------OrganigrammeL'organigramme de Pol2�g est pr�esent�e dans leTableau 3.6.

POL2FIG Programme prin
ipal+POL2FIG PARAM Le
ture du �
hier de param�etres++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere+POL2FIG GEOM Le
ture de la g�eom�etrie+POL2FIG TIME Gestion dutemps++SPLITDATE1 Gestion de dates++SPLITDATE2 Gestion de dates++GTTPCO Gestion de dates+++IOSTOP Test d'arrêt+POL2FIG TUTOR Tutorial utilisateur++POL2FIG RWIND Dans tous les 
as, le
ture du 
hampsde vent pour superposition auxr�esultats sur 
artes+++GTTPCO Gestion de dates++POL2FIG TUTM Gestion des le
tures pour la m�et�eo+++POL2FIG R4D Le
ture du �
hier m�et�eo 4D 
hoisi++++GTTPCO Gestion de dates+++POL2FIG REAFF R�ea�e
tation du tableau en fon
tionde la p�eriode+++POL2FIG R3D Le
ture du �
hier m�et�eo 3D 
hoisi++++GTTPCO Gestion de dates++POL2FIG TUTE Le
ture des �emissions+++GTTPCO Gestion de dates++POL2FIG TUTX Le
ture de la 
himie+++POL2FIG R4C Le
ture du �
hier 
himie 4D 
hoisi++++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere++++GTTPCO Gestion de dates+++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere++POL2FIG TUTS Le
ture des r�esultats de sensibilit�e+++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere+++POL2FIG RSEMISLe
ture des sensibilit�es aux �emissions+++POL2FIG RSRA Le
ture des sensibilit�es aux taux der�ea
tions++++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere++++SUB TRI Tri+++POL2FIG R4D Le
ture de la sensibilit�e �a un pa-ram�etre 4D+++POL2FIG RSDD Le
ture de la sensibilit�e au d�epôt se
++++GTTPCO Gestion de dates++POL2FIG WTS Gestion de la 
r�eation d'un �
hiergraphique de s�erie temporelle+++POL2FIG SITE Choix du site d'extra
tion++++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere+++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere++POL2FIG WPR Gestion de la 
r�eation d'un �
hiergraphique de pro�l verti
al+++POL2FIG SITE Choix du site d'extra
tion+++POL2FIG OUT Re
her
he de la date dans le �
hier der�esultat++++GTTPCO Gestion de dates+++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ere+++GTCOTP Gestion de dates++++IOSTOP Test d'arrêt++POL2FIG WMAP Gestion de la 
r�eation d'un �
hiergraphique sous forme de 
arte iso-altitude+++POL2FIG OUT Re
her
he de la date dans le �
hier der�esultat+++GTTPCO Gestion de dates+++GTCOTP Gestion de dates+++PULONG Longueur d'une 
haine de 
ara
t�ereTab. 3.6: Logi
iel de visualisation graphique Pol2�g
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Chapitre 4POLLUTO: Stru
ture informatiqueCe 
hapitre est 
onsa
r�e �a la stru
ture informatiquede POLLUTO. Même sus
eptible de modi�
ations, lesinformations se veulent les plus nombreuses possiblessur le mod�ele dans sa version de Septembre 2000. Ontrouvera don
 dans la suite:� Une liste de questions/r�eponses essayant de 
ouvrirquelques interrogations que pourrait av
oir unutilisateur� Un organigramme simpli��e donnant la gestionglobale du mod�ele lors du lan
ement du 
ode� Des organigrammes 
omment�es pour 
ha
unes desgrandes parties du mod�ele� Un glossaire reprenant (dans l'ordre alphab�etique)la fon
tionnalit�e pr�e
ise de 
haque routine.4.1 Questions/R�eponses� Pourquoi deux solveurs 
himiques disponibles?:Le mod�ele a �et�e initialement d�evelopp�e ave
 lesolveur QSSA. Par la suite, a �et�e implant�e le solveurTWOSTEP. Ce dernier s'est av�er�e �a la fois plusrobuste, plus pr�e
is et plus rapide (notamment
ar QSSA demande au minimum 3 it�erationsalors qu'une unique it�eration Gauss-Seidel ave
TWOSTEP permet d'arriver �a la pr�e
ision d�esir�ee).Il est don
 fortement 
onseill�e d'utiliser TWOSTEP,même si informatiquement QSSA reste utilisable.� Pourquoi pas de le
ture s�equentielle des donn�ees?:Lors de la 
onstru
tion du mod�ele, le 
hoix adû être fait entre le
ture 
ompl�ete des donn�ees(
ode rapide mais taille m�emoire importante) ous�equentielles (
ode lent, 
ar "swap", mais taille dumod�ele all�eg�ee). La 
omplexit�e de la gestion dutemps et des tableaux ave
 le mod�ele adjoint apermis de tran
her: une le
ture globale permet unemeilleure assuran
e sur la gestion des tableaux dedonn�ees �a la fois en dire
t et inverse. De plus, lataille des tableaux de m�et�eo reste tout �a fait g�erablesur les ma
hines a
tuelles. En�n, l' de donn�ees quidemande d'estimer la traje
toire du mod�ele sur des

fenêtres temporelles plus ou moins importantes nepeut qu'en être fa
ilit�ee si toutes les donn�ees sontdisponibles lors du 
al
ul.� Pourquoi lire des �
hiers de vent en u et v?:Le mod�ele fon
tionne en 
ux de masse pour lagestion du transport des polluants, d'une maille �al'autre. Dans la mesure ou POLLUTO est amen�e �autiliser en entr�ee des donn�ees dynamiques d'horizonsdivers, et sa
hant que la plupart des mod�eles m�eso-�e
helles expriment leurs r�esultats en 
omposantes duvent u et v, il a sembl�e plus logique d'utiliser 
eformat en entr�ee.� Pourquoi re
al
uler la vitesse verti
ale?:Indispensable pour 
onserver la masse maille parmaille, des tests nous ont montr�es (sur donn�eesECMWF) que 
ette quantit�e n'�etait pas toujoursassez pr�e
ise. Il est don
 plus robuste (et peu
outeux) de la re
al
uler.� Quelle est la di�usion verti
ale utilis�ee?:La di�usivit�e turbulente verti
ale reste un pointsensible lors d'une simulation. Elle est �a l'heurea
tuelle prise en 
ompte sous la forme 
lassique depro�ls d'�e
hanges lo
aux de Kz. Des r�e
entes �etudesont montr�e que 
ette formulation ne re
�etait pas lar�ealit�e. Cela reste 
ependant 
e qu'utilise la majorit�edes mod�eles m�et�eorologiques a
tuels.� Quelles infos �a l'�e
ran pendant la simulation?:La routine g�erant les impressions �a l'�e
ran doitpermettre �a l'utilisateur de d�ete
ter en dire
tun probl�eme. Con
ernant la r�esolution de 
himie-transport en mileu urbanis�e, il a �et�e 
hoisid'exprimer les r�esultats sous la forme de pro�lspour les esp�e
es 
hoisies par l'utilisateur en sortie,plus une 
arte des valeurs d'ozone en surfa
e. CetaÆ
hage se fait �a 
haque pas de temps physique.� Comment faire une �etude de sensibilit�e?:Le but, lors du d�eveloppement de POLLUTO, a �et�ed'adjointiser le maximum de param�etres du mod�ele:en tout 
as, les plus pertinents pour les �etudes de
himie-transport. L'utilisateur n'a don
 pas besoind'avoir des 
onnaissan
es en mod�elisation adjointe
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e type d'�etude. Il n'y a qu'a lan
er lemod�ele qui le propose en 
hoix de simulation.4.2 Organigramme simpli��ePOLLUTO Programme prin
ipal+PINALL Initialisation globale et le
turedes donn�ees+PSDIR Simulation en mode dire
t+PINADJ Initialisation si mode adjoint+PSADJ Simulation en mode adjoint+PREADJ E
riture des r�esultats si modeadjoint+PISC3D Simulations dire
tes en modes
�enario 3D+PISCEN Simulations dire
tes en modes
�enario 1D ou 2D+PMODINV Mod�elisation inverse+PIMEMC Test de la m�emoire n�e
essaire+PTESTAD Test de l'adjoint+PICFL Test du CFL pour le 
hoix du pasde tempsTab. 4.1: Tutorial prin
ipal de POLLUTO v5L'organigramme simpli��e (Tableau 4.1) est avant toutun tutorial utilisateur qui va g�erer le 
hoix de d�epart(simulation, dire
te, adjointe, divers tests possibles)avant le lan
ement de toute simulation. Le r�esultat setraduit �a l'�e
ran par la banni�ere suivante.--------------------------------------------------------P O L L U T O v.5--------------------------------------------------------* Dire
t simulation...................................1* Adjoint simulation..................................2* S
enario (3D dire
t) ...............................3* S
enario multi (1D and 2D dire
t)...................4* Inverse modelling for NOx/VOCs estimation...........5* Che
king memory and tables sizes...................10* Che
king adjoint 
ode..............................11* Che
king CFL before run............................124.3 Nomen
lature des �
hiersd'entr�eePar "�
hiers d'entr�ee", on d�enomme tous les �
hiersn�e
essaires �a une simulation. Que 
e soit pour lem�e
anisme 
himique, les �emissions surfa
iques, lam�et�eorologie ou les 
onditions initiales et limites, lanomen
lature mise en pla
e doit être imp�erativementrespe
t�ee.

4.3.1 Quelques 
hoixQuelques 
hoix parti
uliers, di��erents de 
eux faitspour le mod�ele AIRQUAL, ont �et�e faits:� De mani�ere �a avoir une portabilit�e totalement sûredu mod�ele mais aussi de ses �
hiers de param�etreset de donn�ees, tous les �
hiers sont en as
ii.� On ne met en pla
e qu'un seul �
hier de param�etrequi pilote tous les autres 
hoix� La 
himie est 
od�ee de mani�ere �a avoir unm�e
anisme 
ompl�etement externe au mod�ele(
ontrairement �a AIRQUAL qui demande �a r�ee
rirele module Fortran 
ontenant la 
himie, puis �are
ompiler le mod�ele �a 
haque modi�
ation).L'utilisateur peut don
 fa
ilement 
hanger desr�ea
tions, voire 
hanger de m�e
anisme. On peutdon
 aussi 
hanger de solveur sans avoir �a refaire lem�e
anisme.� Les donn�ees m�et�eorologiques de vent sont donn�eesen 
omposantes du vent u et v, 
ontrairement �a AIR-QUAL qui demande dire
tement des 
ux de masse.Ce 
hoix permet d'utiliser (�eventuellement) plus fa-
ilement d'autres types de donn�ees m�et�eorologiques,sa
hant que la plupart des mod�eles m�eso-�e
hellesdonnent des r�esultats en 
omposantes du vent.4.3.2 Fi
hier de param�etresC'est le �
hier pivot d'une simulation. C'est le seul�
hier dont le nom est impos�e �a l'utilisateur: 'plt par'.Il ne fait qu'indiquer le nom des �
hiers dont vaavoir besoin le mod�ele, en reliant des mots-
l�es auxnoms de 
es �
hiers. 'plt par' doit imp�erativement êtredans le repertoire ou l'on e�e
tue la simulation. Cen'est pas le 
as des �
hiers d'entr�ee ou des �
hiers desortie, qui peuvent être d�eport�es. De nombreux mots-
l�es ont �et�e 
r�e�es de mani�ere �a 'param�etrer' les nomsdes �
hiers. Il n'y a don
 jamais �a devoir modi�erle 
ode si l'on veut e�e
tuer des 
as-tests di��erents.Dans le �
hier de param�etres, les noms des mots-
l�es sont 
ens�es repr�esenter leur fon
tion. Pour �evitertout risque d'ambiguit�e, une ligne de 
ommentairesest ajout�ee. Pour avoir une le
ture tout �a fait sûredes noms des �
hiers, un prin
ipe d'�e
riture est �arespe
ter:� Premi�ere 
olonne = # : tout 
e qui suit sur la ligneest un 
ommentaire et ne sera pas pris en 
omptepar le programe� Premi�ere 
haine de 
ara
t�ere suivie d'un = : ona�e
te la valeur d'une entier ou d'un r�eel �a un mot
l�e� Premi�ere 
haine de 
ara
t�ere suivie d'un > : ona�e
te une 
haine de 
ara
t�ere �a un mot 
l�e
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l�es sont les expli
it�es dans l'exemple 
i-dessous:#-------------------------------------------------------1#-------------------------------------------------------# Log fileflog > Simu#--------- PARAMETERS FOR THE TIME# Starting dateidatestart = 98080700# Ending dateidateend = 98080923# Inverse of Physi
al Time Step (1/hour)nphour = 6# Printout frequen
y (Number of Physi
al Time Steps)nprint = 6#--------- PARAMETERS FOR THE GEOMETRY# Latitude of the 
ityxlat = 48.85833# Longitude of the 
ityxlon = 2.348333#--------- FLAGS FOR PROCESSES TO USE# Option for emissions reading (yes=1, no=0)iopemis = 1# Adve
tion (yes=1, no=0) okiopadv = 1# Verti
al diffusion (yes=1, no=0) ok...iopvert = 1# Dry deposition (yes=1, no=0)idrydep = 1# Chemistry (yes=1, no=0) okiop
hmy = 1#--------- PARAMETERS FOR THE OUTPUT RESULTS# S
reen printout (yes=1, no=0)imute = 1# File printout (yes=1, no=0)isaverun = 1#--------- PARAMETERS FOR THE ADJOINT USE# Date of the sensitivity 
al
ulationidatesty = 98080715spe
sty > O3ixsty = 8iysty = 5izsty = 1# Simulation levels and number of phys steps/levelnlevsim = 3#--------- PARAMETERS FOR THE DYNAMIC# Multipli
ative 
oeffi
ient for no
turnal values of Kzmxno
tkzm = 1.#--------- PARAMETERS FOR THE CHEMISTRY# Number of 
hemi
al step in a physi
al stepi
hemstep = 10# Choi
e for the stiff ODE solver: QSSA=1, TwoStep=2isolver=2# Number of QSSA iterations per 
hemi
al stepnitqssa = 3# Number of Gauss-Seidel iterations# per 
hemi
al step for TwoStepnitgseid = 1#----------------- INITIAL FILES -----------# Dire
tory of initial files and output results filesdirout > ./## Output 
on
entration filefnout > K_EsqPOI2_P7

#---------------------CHEMICAL DATA FILES# Emission file (mole
/
m2/s) per day typefnemis > Pol_Emis_15x09# File 
ontaining the name of output spe
iesfnoutspe
 > POXoutsp.plt# Informations about the sensitivity fun
tionfnsens > Pol_Sty.plt# Initial 
on
entrations (mole
/
m3)fninit > POXini
.plt# File of names of spe
iesfnspe
 > POXspe
.plt# File 
ontaining prepro
essed rea
tionsfn
hem > POXme
h.plt# File 
ontaining stoi
hiometri
 
oeffi
ientsfnstoi > POXstoe.plt# File 
ontaining tables of rea
tion ratesfnrates > POXrera.plt# Adve
ted spe
ies and their diurnal 
on
entrations (ppb)fnimport > POx_bound.plt# Dry deposition resistan
e (tabulated for MoCA)fnddr > Pol_DepResist# Definition of familiesfnfamilies > Pol_families.plt#---------------------GEOMETRY# Infos about geometryfngeometry > Pol_ECMWF_mesh_070898_15x09x06#---------------------METEOROLOGICAL DATA FILES#------------- 2D files# leaf area indexfnlai > Pol_ECMWF_LAI_070898_15x09x06# Hourly 
loud 
over (0-1)fn
loud > Pol_ECMWF_
loud_070898_15x09x06# Drag 
oeffi
ientfndrag > Pol_ECMWF_Cdra_070898_15x09x06# Fri
tion velo
ity u* (m/s)fnustar > Pol_ECMWF_ustar_070898_15x09x06#------------- 3D files# Hourly zonal wind 
omponent (m/s)fnu > Pol_ECMWF_Cptu_070898_15x09x06# Hourly meridional wind 
omponent (m/s)fnv > Pol_ECMWF_Cptv_070898_15x09x06# Hourly temperature (C)fntemp > Pol_ECMWF_Temp_070898_15x09x06# Hourly pressure (Pa)fnpres > Pol_ECMWF_Pres_070898_15x09x06# Hourly spe
ifi
 humidity (kg/kg)fnhumi > Pol_ECMWF_SpHu_070898_15x09x06# Hourly air density (kg/m3)fndensity > Pol_ECMWF_Rrho_070898_15x09x06# Kzm (m2/s)fnkzm > Pol_ECMWF_Kzzm_070898_15x09x06#-----------SENSITIVITY OUTPUT FILES-----------styemisabsolute > _Sty_Emis_Absolutestyemisper
entages > _Sty_Emis_Per
entagesstykzz > _Sty_Kzzstyuzonal > _Sty_Uzonalstyumerid > _Sty_Umeridstyuverti > _Sty_Uvertistyumodul > _Sty_Umodulstyudire
t > _Sty_Udire
tstyrea
rates > _Sty_Rea
Ratesstytemp > _Sty_Temp



38 CHAPITRE 4. POLLUTO: STRUCTURE INFORMATIQUEstysphu > _Sty_SpHustydrydep > _Sty_DryDepstyboun
ond > _Sty_BounCond_4.3.3 Le domaine de 
al
ulUn des premiers �
hiers lu par POLLUTO est
elui d�e
rivant la g�eom�etrie du mod�ele. Cela d�e�nitla dimension de tous les tableaux qui seront ensuiteemploy�es. Les informations fournis sont don
:1. Lignes de 
ommentaires (espa
e libre pour l'utili-sateur)2. Nombres de noeuds en x-y-z3. Coordonn�ees en latitude-longitude (d�e
imales) dunoeud 
entral4. Maillage zonal ave
 intervalles en kilom�etres5. Maillage m�eridien ave
 intervalles en kilom�etres6. Maillage verti
al ave
 intervalles en m�etres, pour
haque noeud (x-y)Exemple:#-----------------------------------------# POLLUTO mesh#-----------------------------------------# Sour
e -> mesh 
reated for ECMWF data# Mesh with x, y and z boxes:15 9 6# Coordinates of 
entral point48.8583 2.3483# ---- x mesh (km)0. 10. 20. 30. 40. 50. 60. 70. 80. 90. 100.110. 120. 130. 140. 150.# ---- y mesh (km)0. 10. 20. 30. 40. 50. 60. 70. 80. 90.# ---- z mesh (m)01 01 0. 30. 200. 500. 1000. 1800. 2700.01 02 0. 30. 200. 500. 1000. 1800. 2700.01 03 0. 30. 200. 500. 1000. 1800. 2700..........4.3.4 La 
himiePlusieurs �
hiers 
ontiennent le m�e
anisme 
hi-mique. Ce sont des �
hiers qui en pratique n'ont pas �aêtre modi��es. Nous expli
itons i
i les premi�eres lignesde 
es �
hiers.

M�e
anisme 
himiqueUne ligne de 
ommentaire, puis le m�e
anisme (i
ipour toute la 
himie, l'exemple est MoCA 2.0):# POLLUTO Chemistry2 NO O3 1 NO22 NO2 O3 1 NO32 O3 OH 1 HO22 O3 HO2 1 OH...ave
 le nombre d'esp�e
es 
onsomm�ees, le 
ode desesp�e
es 
onsomm�ees, le nombre d'esp�e
es produites etleur 
ode. L'utilisateur peut, dans 
e �
hier, 
r�eer des"familles" ou des esp�e
es �
tives. Par exemple, pouravoir dire
tement des 
on
entrations d'Ox et NOxtelles qu'elles ont �et�e utilis�ees lors de 
e travail, onajoute:1 NOX 1 X1 OX 1 Xave
 X, un 
ode signi�ant que l'esp�e
e doit être
omptabilis�ee dans le m�e
anisme, mais ne produit rien.Pour 
ara
t�eriser r�eellement 
ette esp�e
e, on la sp�e
i�edans le �
hier des "familles", tel que:2 NOX NO NO22 OX NO2 O3L'esp�e
e NOx est la somme de deux esp�e
es (don
 2en premi�ere 
olonne), le NO et le NO2.Les esp�e
es 
himiques pour �
hiers de sortieCe �
hier donne le nom des esp�e
es 
himiques dontl'utilisateur veut r�e
up�erer les 
hamps 4D en �n desimulation. C'est aussi l'indi
ation '�a l'�e
ran' lors dela simulation, des 
on
entrations que l'on souhaitevisualiser. La premi�ere 
olonne donne le 
ode del'esp�e
e et la se
onde permet d'avoir les r�esultats enppb (valeur 0, par d�efaut) ou en �.g/m3 (il faut alorsindiquer la masse molaire).Exemple:O3 0NO 0NO2 0OX 0NOX 0Les taux de r�ea
tionsLes taux de r�ea
tions doivent être donn�es dans lemême ordre que les r�ea
tions 
himiques. On note dans
e �
hier, une ligne de 
ommentaires, puis r�ea
tion parr�ea
tion, le type de taux, et les valeurs des 
oeÆ
ients.
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odes des r�ea
tions 
himiques et le type des tauxest:� 1: Taux 
onstant� 2: Arrh�enius simpli��e� 3: Arrh�enius 
omplet� 4: Troe (ou Fall-O�)� 5: Photolyse� 7, 7, 8, 9, 10, 11, 12: Cas parti
uliers de MoCA� 13: Cas parti
ulier de photolyse� 14: Troe (ou Fall-O�) pour NO2+OH� 15: Taux 
onstantPour le 
hoix des r�ea
tions et des taux, le le
teurdoit se reporter �a la do
umentation tr�es 
ompl�ete deMoCA [Aumont, 1998℄.Exemple de �
hier:POLLUTO rea
tions rates1 2 1.8E-12 13702 2 1.2E-13 24503 2 1.9E-12 10004 2 1.4E-14 6005 2 1.8E-11 -1106 2 3.7E-12 -2407 2 7.2E-14 1414.....Les esp�e
es mod�elesCe �
hier 
ontient le 
ode de toutes les esp�e
es dum�e
anime. Pour MoCA 2.0, on a don
:# POLLUTO a
tive spe
ies85ACETALKANE1ALKANE2ALKANE3ALKANE4ALKENE3ALKENE4AROMATIC1AROMATIC2ARX1....ROOHSO2# POLLUTO non a
tive spe
ies4MO2N2H2O

Les 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriquesLes 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriques ne 
on
ernent pastoutes les r�ea
tions. Un exemple pour MoCA est:# POLLUTO stoe
hiometry5 NO2 2. 2. 2. 2.17 NO2 2. 2. 2. 2.21 HNO3 2. 2. 2. 2.32 HO2 0.5 0.5 0.5 0.533 HO2 0.5 0.5 0.5 0.536 HO2 0.5 0.5 0.5 0.5....ave
 une premi�ere ligne de 
ommentaires, suivie desinformations: une ligne pour 
haque esp�e
e ayant un
oeÆ
ient stoe
hiom�etrique. Pour 
haque ligne, on a:1. Le num�ero de la r�ea
tion o�u l'esp�e
e 
on
ern�ee estproduite2. Le 
ode de l'esp�e
e3. La valeur du 
oeÆ
ient stoe
hiom�etrique en fon
-tion de la temp�erature (tabul�e pour T=260,280, 300 et 320K). Ces valeurs sont en-suite lin�eairement interpol�ees en fon
tion de latemp�erature au pas de temps de simulation.Les 
onditions aux limitesLes 
onditions aux limites sont, dans 
ette versiondu mod�ele, uniquement a�e
t�ee aux mailles subissantle 
ux entrant. On a don
 besoin que d'une seule valeurdu polluant que l'on souhaite prendre en 
ompte.Sur l'exemple pr�esent�e i
i, on a�e
te aux limites desvaleurs de 
on
entrations pour l'ozone, le CH4, le CO,le PAN et HCHO. En premi�ere ligne, on sp�e
i�e lenombre d'esp�e
es puis leur 
ode. Ensuite, on donneles valeurs en ligne de 
es polluants �a 
haque heure.On peut sp�e
i�er plus de valeurs que la dur�ee r�eelle dela simulation, le 
ode testant les dates.5 O3 CH4 CO PAN HCHO98080600 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080601 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080602 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080603 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080604 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080605 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080606 60. 1800. 100. 1.08 2.7198080607 60. 1800. 100. 1.08 2.71...4.3.5 M�et�eorologie 2DCes �
hiers 
ontiennent toutes les donn�eesm�et�eorologiques qui n'ont qu'une r�epartition sur
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al: en g�en�eral les donn�ees �a lasurfa
e. On a don
 un 
hamps bidimensionnel par�e
h�ean
e horaire. Pour e�e
tuer une simulation, ondoit avoir au minimum les informations suivantes:1. Indi
e foliaire par maille: Utilis�e pour laparam�etrisation de la vitesse de d�epôt.2. Couverture nuageuse: De 0 �a 1, 
orrespond �a lan�ebulosit�e int�egr�ee, au dessus de la 
ou
he limite.N�e
essaire pour le 
al
ul des taux de photolyse,en jouant un rôle att�enuateur.3. Vitesse de rugosit�e: Valeurs de u�, utilis�e pourla vitesse de d�epôt (r�esistan
e a�erodynamique)Exemple:#-------------------------------------------# Fri
tion velo
ity on 
ells 15x 91998 8 7 0 001 01 0.252835E-0101 02 0.295005E-0101 03 0.345492E-0101 04 0.403096E-0101 05 0.465045E-0101 06 0.528931E-01....Ave
 toujours deux lignes de 
ommentaires, dont le
ontenu du �
hier, l'�e
h�ean
e horaire de la donn�ee,puis maille par maille (x et y), la valeur de la donn�ee.Les blo
s d'�e
h�ean
es horaires se r�ep�etent ensuite.4.3.6 M�et�eorologie 3DOn reprend le même prin
ipe que pour els �
hiers 2Dmais en ajoutant la 
omposante 'pro�l' des donn�ees.Les donn�ees sont sp�e
i��ees aux noeuds, tels qu'ils sontd�e�nis dans le �
hier de maillage. Le mod�ele, lorsde l'initialisation, re
alera les donn�ees au 
entre desmailles sur la verti
ale lorsque 
ela est n�e
essaire. Les�
hiers indispensables �a toute simulation sont:1. Composante u du vent: Intervient dans lemodule de transport2. Composante v du vent: Intervient dans lemodule de transport3. Temp�erature: Intervient dans le m�e
anisme
himique, pour les r�ea
tions d�ependantes de latemp�erature (
omme pour le PAN), ainsi que dansle re
alage eds 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriques4. Pression: Re
alage de la densit�e de l'air pourpasser en ppb.

5. Humidit�e sp�e
i�que: Intervient dans les tauxde r�ea
tions6. Densit�e de l'air: Intervient dans les taux der�ea
tions7. Di�usivit�e turbulente verti
ale: Intervientpour le m�elange verti
al des polluantsExemple:Note: La pr�e
ision est i
i r�eduite sur l'exemple. Lesdonn�ees utilis�ees ont une pr�e
ision plus grande:01 01 0.330643E+00 0.256644E+00 et
...# POLLUTO Kzm (m2/s)15 9 61998 8 7 0 001 01 0.33 0.25 0.25 0.25 0.25 0.2501 02 0.38 0.26 0.25 0.25 0.25 0.2501 03 0.45 0.26 0.25 0.25 0.25 0.2501 04 0.52 0.27 0.25 0.25 0.25 0.2501 05 0.60 0.27 0.25 0.25 0.25 0.25....4.3.7 Unit�es m�et�eorologiquesLes unit�es des donn�ees m�et�eorologiques que le 
ode
onsid�ere 
omme �etant 
elles lues dans les �
hierssont report�ees dans le Tableau 4.2. On notera quedes transformations sont e�e
tu�ees dans le mod�ele demani�ere �a retrouver des unit�es adh�erentes aux besoinsde la 
himie, telles que:� u et v de m/s en 
m/s� Kz de m2/s en 
m2/s� l'humidit�e sp�e
i�que de g/g en ppb� la densit�e de l'air de kg/m3 en mole
ules/
m3� la pression de Pa en hPa� la temp�erature de Celsius en Kelvin4.3.8 Mesures de polluants pour lamod�elisation inverseDans 
e 
as, le probl�eme est di��erent 
ar on n'apas for
�ement une seule donn�ee par maille, ou mêmedes donn�ees pour toutes les mailles. Le 
hoix, quisuit la logique du d�eveloppement du mod�ele, a �et�ede ne pas alourdir le 
ode de 
al
ul en lui-même.C'est don
 un pr�e-pro
esseur qui e�e
tue la mise enforme des donn�ees. La nomen
lature est assez pro
hed'un �
hier 2D, en ajoutant quelques informationssuppl�ementaires: Pour 
haque �e
h�ean
e temporelle, onaura, �a 
haque ligne, le num�ero de la maille en x ety, l'altitude de mesure, puis la valeur moyenne dupolluant et l'�e
art-type (1�) asso
i�e. En 
as d'absen
ede donn�ees, au
une information n'est donn�ee (un autre



4.5. ORGANIGRAMMES COMPLETS 41Variables Code Unit�eM�et�eorologie 2DN�ebulosit�e n 
lou 0-1Vitesse de frottement u� ustar m/sIndi
e foliaire LAI LAI ad.M�et�eorologie 3DComposante u du vent u u m/sComposante v du vent v v m/sTemp�erature T temp oCPression P pres PaHumidit�e sp�e
i�que q sphu g/gDensit�e de l'air � airm kg/m3Di�usivit�e turbulente KzM vtex m2/sTab. 4.2: Unit�es des variables m�et�eorologiques dePOLLUTO. Pour 
haque variable, le nom du tableaudans le 
ode est pr�e
is�e. L'unit�e est 
elle qui doit êtredans les �
hiers d'entr�ee.
hoix aurait pu 
onsister �a mettre une valeur invalide,-999, mais le nombre des donn�ees absentes pouvantêtre largement sup�erieur aux donn�ees existantes, 
elan'aurait fait qu'alourdir pour rien les �
hiers dedonn�ees).4.4 Nomen
lature des �
hiersde sortieOn d�enombre deux types de �
hiers de sortie:� Les �
hiers de sortie du mod�ele dire
t, i.e des
hamps de 
on
entrations� Les �
hiers de sortie du mod�ele adjoint, i.e desr�esultats de sensibilit�e, de mod�elisation inverseDans 
es deux 
as, la nomen
lature reste la mêmeque 
elle 
hoisie pour les �
hiers d'entr�ee. Pour les
hamps de 
on
entrations, on rappelle que les �
hiers
r�ees 
orrespondent aux esp�e
es 
hoisies par l'utili-sateur. Ces esp�e
es peuvent être n'importe lesquellesdu m�e
anisme 
himique (dans la limite de 10 aumaximum par simulation).Exemple:# POLLUTO result for spe
ies O315 9 61998 8 7 11 1 0.32632E+02 0.40180E+02 0.43363E+020.47271E+02 0.54314E+02 0.59426E+022 1 0.32904E+02 0.40217E+02 0.43387E+020.47282E+02 0.54322E+02 0.59443E+023 1 0.33441E+02 0.40271E+02 0.43417E+02

0.47300E+02 0.54343E+02 0.59473E+02....On notera, de plus, que de mani�ere �a avoir unevue plus rapide des r�esultats, un autre format estajout�e pour les esp�e
es 
hoisies en sortie: �a 
haqueheure (d�e
imale et indiqu�ee en premi�ere 
olonne),la 
on
entration du pro�l 
orrespondant �a la boitehorizontale du 
entre du domaine (g�en�eralement 
elleque l'on 
her
he �a �etudier le plus). La nomen
latureest alors:Exemple:0.00000E+00 0.14320E+02 0.39286E+020.43245E+02 0.47161E+020.54175E+02 0.59180E+020.10000E+01 0.11573E+02 0.38961E+020.43739E+02 0.47263E+020.54270E+02 0.59269E+020.20000E+01 0.13589E+02 0.39502E+020.44706E+02 0.47492E+020.54546E+02 0.59694E+020.30000E+01 0.77574E+01 0.39696E+020.45746E+02 0.47910E+020.55339E+02 0.61019E+020.40000E+01 0.19216E+01 0.38394E+020.46690E+02 0.48627E+020.56964E+02 0.63484E+020.50000E+01 0.36729E+01 0.33207E+020.47553E+02 0.49791E+020.59358E+02 0.66504E+02....Par exemple, 
e format permet une visualisationdire
te du �
hier 'K EsqPOI2 O3' ave
 le logi
ielXmgr tel que:� Pour la 
on
entration [O3℄ dans la premi�ere mailleverti
alexmgr K EsqPOI2 O3� Pour la 
on
entration [O3℄ �a tous les niveauxxmgr -nxy K EsqPOI2 O34.5 Organigrammes 
omplets4.5.1 InitialisationL'organigramme d'initialisation est pr�esent�e dansle Tableau 4.3, p.44. La phase d'initialisation est
ommune �a tous les modes de fon
tionnementdu mod�ele (dire
t, adjoint, s
�enario). Cette phase
on
erne la mise �a z�ero de tous les tableaux, mais aussila le
ture de tous les �
hiers de param�etres et donn�ees.Dans le �
hier de param�etre de l'utilisateur, il est
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r�eer un �
hier de 
ommentaires, d�e
rivanten d�etail la fa
on dont le 
ode a lu les donn�ees.Ce �
hier suppl�ementaires permet a l'utilisateur de
ontroler le bon d�eroulement de l'initialisation etdon
 d'intervenir sur la simulation avant que 
elle 
ine 
ommen
e vraiment au niveau 
al
uls de 
himie-transport.4.5.2 Simulation dire
te

t 0

t n

[c] [c] [c] [c] [c] [c]

∆ t

t 0

∆ t

t n

[c] [c] [c] [c] [c] [c]

Simulation directe ’scenario’

Simulation directe

δp+    p

Fig. 4.1: Vue synth�etique de la gestion du temps enmode dire
t et s
�enarioLa simulation dire
te est le mode le plus "simple"du mod�ele (Tableau 4.4, p.44). A 
haque pasde temps physique, les donn�ees m�et�eorologiquesd'entr�ee sont interpol�ees lin�eairement entre deux�e
h�ean
es disponibles. A 
e stade, les 
oeÆ
ientsstoe
hiom�etriques (d�ependants de la temp�erature)sont rafrai
his; les 
ux de transport horizontaux etverti
aux (
onservation de la masse) 
al
ul�es et lestaux de r�ea
tions 
himiques renmis �a jour en fon
tionde l'angle z�enithal. A partir de 
es donn�ees, le pasde temps 
himique 
ommen
e: Cal
ul des termesde sour
e et de puit pour l'adve
tion, la di�usivit�everti
ale turbulente, les �emissions, le d�epôt se
 etla 
himie 
ompl�ete. En �n de 
es deux bou
lesimbriqu�ees, les r�esultats sont �e
rits �a l'�e
ran et sur�
hiers (pour analyse et visualisation ave
 Pol2�g).4.5.3 Simulation adjointeLa stru
ture informatique, (Tableau 4.5, p.45),reprend 
elle pr�esent�ee pr�e
edemment pour lamod�elisation dire
te. Pour 
haque grande 'pro
�edure',alors qu'auparavant on n'e�e
tue que le 
al
ul dire
t,on e�e
tue i
i, �a 
haque pas de temps, le 
al
ul dire
tpuis le 
al
ul adjoint. S'ajoute aussi diverses gestionsdes tableaux adjoints (initialisation, r�ea�e
tations).

4.5.4 Mod�elisation inversePour la mod�elisation inverse, la stru
ture du mod�eleutilis�ee reprend l'esprit de la mod�elisation adjointepour la sensibilit�e. L'organigramme est pr�esent�e dansle Tableau 4.6, p.46. Des �el�ements suppl�ementairessont n�e
�essaires: (i) des donn�ees, (ii) la mise enpla
e dans le mod�ele d'un minimiseur non-lin�eaire. Cedernier �el�ement est la seule partie de POLLUTO quin'a pas sp�e
i�quement �et�e d�evelopp�e dans le 
adre de
ette �etude: le minimiseur N1QN2 de l'INRIA �a �et�edire
tement �et�e impl�ement�e.4.6 Glossaire des routinesNomen
lature:Les noms des routines suivent une r�egle permettant deles lister ensemble, et repr�esentant leur fon
tionnalit�e.� "a" en premi�ere lettre pour les routines adjointes� "p" en premi�ere lettre pour les routines dire
tes� "i" en deuxi�eme lettre pour les routines d'initialisa-tion� "p" en deuxi�eme lettre pour les routines appel�eesau pas de temps physique� "
" en deuxi�eme lettre pour les routines appel�eesau pas de temps 
himique� Les autres sont 
ens�ees r�esumer la fon
tion, dansla mesure ou la taille du nom doit être, autant quepossible, limit�ee �a 6 
ara
t�eres.� a
2stp.f: Adjoint du solveur Two-step.� a
advt.f: Adjoint de la routine d'adve
tion� a
depo.f: Adjoint du pro
essus de d�epôt se
 (puit)� a
difv.f: Adjoint de la di�usion verti
ale (sour
e etpuit)� a
emis.f: Adjoint des �emissions (sour
e)� a
hemi.f: Adjoint de la r�esolution de la 
himie� a
prlo.f: Adjoint de la somme des sour
es et puits� a
qssa.f: Adjoint du solveur QSSA� aphystp.f: Adjoint de la gestion des param�etresphysiques� aplova.f: Adjoint de l'a
tualisation des valeurslo
ales au pas de temps 
himique� aprate.f: Adjoint du 
al
ul des taux de r�ea
tions� aprate t.f:� apstoe.f: Adjoint de la gestion des 
oeÆ
ientsstoe
hiom�etriques� aptran.f: Adjoint du transport� aruphy.f: Adjoint des pro
essus physiques� asfun
.f: Adjoint de la fon
tion 
oût� ddate.f: Cal
ul de la date� idatype.f: Type de date� ipolin.f: lin�eaire
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2stp.f: Solveur de syst�eme di��erentiel raide Two-step. Utilis�e i
i ave
 une seule it�eration Gauss-Seidel.� p
advt.f: Adve
tion� p
alpar.f: Sto
kage des param�etres pourmod�elisation inverse� p
depo.f: D�epôt se
� p
difv.f: Di�usion verti
ale� p
emis.f: Emissions surfa
iques� p
hemi.f: Chimie� p
prlo.f: Cal
ul des produits et pertes� p
qssa.f: Solveur QSSA� pertub.f: Appli
ation d'un 
oeÆ
ient � pours
�enario� piadst.f: Initialisation des tableaux adjoints� pialph.f: Cal
ul de � non for
�ement 
onstant� pi
alw.f: Estimation de w par 
onservation de lamasse� pi

.f: Cal
ul du nombre de Courant-Friedri
h-Levy� pi
hem.f: Initialisation de la 
himie� pi
lou.f: Initialisation de la n�ebulosit�e� pi
on
.f: Initialisation des 
on
entrations� pidl2d.f: Cr�eation de routines IDL en 2D� pidl3d.f: Cr�eation de routines IDL en 3D� piemis.f: Initialisation des �emissions surfa
iques� pi
uz.f: Initialisation des 
ux de masses verti
aux� pigeom.f: Initialisation de la g�eom�etrie� pimem
.f: Tests sur la m�emoire n�e
essaire �a lasimulation� pimemo.f: Initialisation des param�etres de lam�emoire� pimloop.f: Bou
le prin
ipale de mod�elisation in-verse� pimpol.f: Gestion globale de la mod�elisationinverse� pimpth.f: Initialisation des 
on
entrations 
hi-miques aux limites� pimsim.f: Interfa
e ave
 l'optimiseur non lin�eairepour la mod�elisation inverse� pinadj.f: Initialisation de l'adjoint� pinall.f: Initialisation globale, routine de gestion� pintab.f: Initialisation de tableaux et 
onstantes� piop�.f: Ouverture des �
hiers de r�esultats� pipara.f: Le
ture du �
hier de param�etres� piphys.f: Initialisation globale des donn�ees phy-siques� pis
3d.f: Gestion du mode s
�enario 3D� pis
en.f: Initialisation du mode s
�enario� pitime.f: Initialisation du temps� pitrva.f: Passage en unit�e 
onformes aux mod�ele� pivdep.f: Initialisation du d�epôt se
� piwght.f: Mod�elisation inverse: initialisation despoids

� piwind.f: Initialisation du vent� pmodinv.f: Mod�elisation inverse - Routine prin
i-pale� pn1qn2.f: Mod�elisation inverse - N1QN2� polluto.f: Programme prin
ipal� pphystp.f: Gestion du pas de temps physique� pplova.f: Cal
ul des valeurs lo
ales au pas de tempsphysique� pprate.f: Cal
ul des taux de r�ea
tions� ppstoe.f: Cal
ul des 
oeÆ
ients stoe
him�etriquesau pas de temps physique� pptran.f: Cal
ul des termes de transport au pas detemps physique� preadj.f: E
riture des r�esultats d'une simulationadjointe� pros
a.f: Cal
ul du produit s
alaire pour lamod�elisation inverse� pruphy.f: Gestion de la simulation au pas de tempsphysique� pruprt.f: E
riture des r�esultats �a l'�e
ran et sur�
hiers� psadj.f: Gestion de la simulation adjointe� psdir.f: Gestion de la simulation dire
te� psfun
.f: Cal
ul de la fo
ntion 
oût� psopim.f: Gestion des �
hiers de r�esultats pour lamod�elisation inverse� ptestad.f: Test de l'adjoint� pt
ux.f: Test sur la 
onservation de la masse dans
haque maille �a 
haque pas de temps.� pu�sp.f: Correspondan
e nom de l'esp�e
e 
himiqueet num�ero dans le tableau de toutes les 
on
entra-tions� rdate.f, reldat.f, relmoins.f, relplus.f: Cal
ulsde dates



44 CHAPITRE 4. POLLUTO: STRUCTURE INFORMATIQUE4.7 Organigrammes4.7.1 InitialisationPINALL Gestion de l'initialisation+PINTAB Initialisation de tableaux+PIPARA Le
ture du �
hier de param�etres utilisateur+PITIME Gestion du temps+PIMEMO Gestion de la m�emoire allou�ee+PIGEOM Le
ture du maillage+PICHEM Initialisation de la 
himie+PICLOU Initialisation des nuages+PIWIND Initialisation du vent+PIFLUZ Initialisation des 
ux de masses verti
aux++PICALW Cal
ul des vitesses verti
ales+PITRVA Passage en unit�es 
onformes �a la 
himie+PIEMIS Initialisation des �emissions surfa
iques+PIVDEP Initialisation du d�epôt se
+PIMPTH Initialisation des 
onditions aux limites+PICONC Initialisation des 
onditions initiales+PIOPFI Ouverture des �
hiers de r�esultatsTab. 4.3: Gestion de l'initialisation dans POLLUTO4.7.2 Simulation dire
tePSDIR Gestion de la simulation dire
te+PPHYSTP Gestion du pas de temps physique++PRUPHY Pr�eparation des donn�ees physiques+++PPLOVA A
tualisation des donn�ees (u,v,T,q)++++PPSTOE Cal
ul des 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriques+++PPTRAN Cal
ul des termes de transport++++PTFLUX Test sur la 
onservation de la masse (optionnel)+++PPRATE Cal
ul des taux de r�ea
tions++++IPOLIN pour angle z�enithal++PC2STP Pas de temps 
himique: solveur TWOSTEP+++PCPRLO Cal
ul des termes de produ
tion et pertes++++PCADVT P et L Adve
tion++++PCDIFV P et L Di�usion++++PCHEMI P et L Chimie++++PCEMIS P �emissions++++PCDEPO L d�epôt+PRUPRT E
riture des r�esultats (�e
ran et �
hiers)++DDATE A
tualisation de la date+PSFUNC In
r�ement de la fon
tion de sensibilit�e si mode adjoint++PUFISP A
tualisation de l'esp�e
e 
himique �a traiterTab. 4.4: Gestion de la simulation dire
te dans POLLUTO



4.7. ORGANIGRAMMES 454.7.3 Simulation adjointePINADJ Initialistion des tableaux adjointsPSADJ Gestion prin
ipal de l'adjoint+PPHYSTP Gestion du pas de temps physique++PRUPRT E
riture des r�esultats (�e
ran et �
hiers)+PSFUNC Cal
ul du gradient+ASFUNC Adjoint du 
al
ul du gradient++PUFISP Rep�erage des esp�e
es 
himiques+APHYSTP Adjoint du pas de temps physique++PRUPHY Pr�eparation des donn�ees physiques+++PPLOVA A
tualisation des donn�ees (u,v,T,q)++++PPSTOE Cal
ul des 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriques+++PPTRAN Cal
ul des termes de transport++++PTFLUX Test sur la 
onservation de la masse (optionnel)+++PPRATE Cal
ul des taux de r�ea
tions++++IPOLIN pour angle z�enithal+PSFUNC In
r�ement de la fon
tion de sensibilit�e si mode adjoint++PUFISP A
tualisation de l'esp�e
e 
himique �a traiter++PIADST Initialisation des tableaux adjoints+++IOSTOP Test de 
ontrole++AC2STP Adjoint de Two-step+++PCPRLO Cal
ul des termes de produ
tion et pertes++++PCADVT P et L Adve
tion++++PCDIFV P et L Di�usion++++PCHEMI P et L Chimie++++PCEMIS P �emissions++++PCDEPO L d�epôt+++ACPRLO Adjoint des produ
tion et pertes++++ACADVT Adjoint de P et L Adve
tion++++ACDIFV Adjoint de P et L Di�usion++++ACHEMI Adjoint de P et L Chimie++++ACEMIS Adjoint de P �emissions++++ACDEPO Adjoint de L d�epôt++ARUPHY Adjoint des donn�ees physiques+++APRATE Adjoint des taux de r�ea
tions++++IPOLIN interpolation lin�eaire+++APTRAN Adjoint du transport+++APLOVA Adjoint de l'a
tualisation des donn�ees (u,v,T,q)++++APSTOE Adjoint des 
oeÆ
ients stoe
hiom�etriquesPREADJ E
riture des r�esultats adjointsTab. 4.5: Gestion de la mod�elisation adjointe dans POLLUTO



46 CHAPITRE 4. POLLUTO: STRUCTURE INFORMATIQUE4.7.4 Mod�elisation inversePMODINV Gestion de la mod�elisation inverse+PINALL Initialisation du mod�ele+PITINV Gestion du temps++GTTPCO Transformation date vers 
ode+++DDATE Cal
ul de date+PSOPIM Ouverture des �
hiers de r�esultat++LONG L Longueur d'une 
haine de 
ara
t�eres++DDATE Cal
ul de date+PINADJ Initialisation des tableaux adjoints+PIMPOL Le
ture des esp�e
es mesur�ees++DDATE Cal
ul de date++GTTPCO Transformation date vers 
ode++PUFISP Correspondan
e nom de l'esp�e
e / tableau+PIWGHT Initialisation des poids+PIMLOOP Bou
le prin
ipale de mod�elisation inverse++PIMSIM Interfa
e ave
 l'optimiseur non-lin�eaire+++PCALPAR R�ea�e
tation des tableaux sur lequels la minimisation est faite+++PSDIR Simulation dire
te+++PSADJ Simulation adjointe++PROSCA Cal
ul du produit s
alaire mesure / mod�ele++PCALPAR R�ea�e
tation des tableaux sur lequels la minimisation est faite++N1QN2 Optimiseur non lin�eaire N1QN2+++N1QN2A Code d'optimisation++++NLIS0 Gestion de l'interpolation 
ubique+++++DCUBE Cal
ul de l'interpolation 
ubique++++DDD1 Cal
ul du produit H.gTab. 4.6: Gestion de la mod�elisation inverse dans POLLUTO
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Chapitre 5POLLUTO: Cas-tests de validationLe d�eveloppement de POLLUTO a �et�e test�e �etape par�etape. Que 
e soit pour sa version dire
te ou adjointe,
haque ajout ou modi�
ation ont �et�e 
onfront�es �ades simulations de 
ontrôle, que 
e soit sur dessimulations a
ad�emiques ou ave
 des situations depollution r�eellement observ�ees. Nous ne reprenons pasi
i 
es validations a
ad�emiques (e�e
tu�ees pendantla phase de d�eveloppement du mod�ele dire
t) etlimiterons notre pr�esentation aux 
as r�eels. Les 
as�etudi�es sont:� Juillet 1994 et Aôut 1997� 9 au 12 O
tobre 1995� Septembre 1997� 7 au 9 Aôut 1998 (POI2 d'ESQUIF)5.1 9 au 12 O
tobre 1995Ce 
as-test fait partie des p�eriodes retenues parle programme PRIMEQUAL. Dans 
e 
hapitre, nousn'e�e
tuerons que la simulation dire
te de 
ettep�eriode. La simulation est r�ealis�ee sur un domaine15x9x6, ave
 �x=�y=10km.Pour 
omparer les donn�ees m�et�eorologiques d'entr�eede nos simulations, nous ne disposions ni des sortiesmod�ele AIRQUAL ou MERCURE, ni de donn�eesde r�ef�eren
e 
omme les sondages de Trappes, oules mesures sur mâts (Sa
lay, A
h�eres). Ce 
as-testsert don
 de 
omparaison dire
te sur les mesures desurfa
e (ozone, NOx), mais n'a pas l'ambition d'être
omplet, dans la mesure o�u la m�et�erologie pourrait êtrenotablement am�elior�ee ave
 des 
hamps �a plus hauter�esolution.5.1.1 Mesures AIRPARIFMesures �a la Tour Ei�elLa Figure 5.1 pr�esente les mesures AIRPARIF �ala Tour Ei�el sous forme de s�erie 
hronologique de
on
entrations en O3 et NO2. Ces 
on
entrationsmontrent de tr�es faibles 
on
entrations d'ozone �a
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Fig. 5.1: Mesures de O3 et NO2 �a la Tour Ei�eldu 9 (0h) au 12 (24h) 1995 aux trois �etages (sour
eAIRPARIF)la surfa
e et de beau
oup plus fortes au troisi�eme�etage: Cette p�eriode semble typique d'un �episode depollution li�e �a l'adve
tion de masses d'air fortementpollu�ees et d'origine ext�erieure �a la r�egion Parisienne.A 
ette adve
tion, doit être 
oupl�ee une forteinversion de temp�erature tr�es basse, limitant lem�elange verti
al entre la surfa
e (et l'�emission depolluants) et 
ette 
ou
he r�esiduelle fortement 
harg�eed'ozone et d'altitude inf�erieure �a 300m. Pour le NO2,le ph�enom�ene inverse est observ�e: de tr�es fortes
on
entrations �a la surfa
e et relativement faible �a



48 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATION300m. L�a en
ore, le manque de m�elange pour 
ettep�eriode 
on�ne les �emissions anthropiques dans une
ou
he de faible �epaisseur, de l'ordre de 200 �a 300m.Mesures en r�egion Parisienne
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Fig. 5.2:Mesures de O3 et NO2 �a la Tour Ei�el, Ram-bouillet et Montg�e-en-Goele (pour ozone seulement)(sour
e AIRPARIF)La Figure 5.2 pr�esente les 
on
entrations de surfa
ed'ozone et NO2 pour les stations de Paris 13�eme,Rambouillet et Montg�e en Go�ele (seulement ozone).Les 
on
entrations semblent montrer que l'on est enpr�esen
e de fortes 
on
entrations d'ozone de fond(de l'ordre de 90 �.g/m3 en moyenne sur les deuxpremiers jours et 60 �.g/m3 sur les deux derniers). Lesfaibles 
on
entrations en milieu urbain sont relatives�a une titration rapide de l'ozone par les NOx et laforte n�ebulosit�e semble limiter les pro
essus photo-
himiques: les 
on
entrations maximales de 80 �.g/m3�a Paris restent inf�erieures aux valeurs de fond etpeuvent n'être que le re
et d'une r�e
up�eration des
on
entrations de la 
ou
he r�esiduelle r�egionale lorsquela hauteur de la 
ou
he limite d�epasse quelques
entaines de m�etres d'altitude. Pour le NO2, les
on
entrations de la Figure 5.2 semblent indiquerl'absen
e d'adve
tion parti
uli�ere de NOx sur lastation de Rambouillet: les 
on
entrations qui y sont

relev�ees ne sont que le re
et d'une produ
tion lo
alemod�er�ee.5.1.2 Donn�ees ECMWFTemp�eratures
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Fig. 5.3: S�erie 
hronologique de la temp�erature (oC)et temp�erature potentielle (K) sur la maille Paris du9 O
tobre 1995 (0h) au 12 O
tobre 1995 (24h).Sur 
ette p�eriode de quatre jours, on note de grandes
u
tuations des pro�ls de temp�erature (Figure 5.3).En altitude (au dessus de 1500m), la temp�eraturesynoptique va d�e
roitre r�eguli�erement. On note ensurfa
e que la trois�eme journ�ee est la plus froide, maisqu'en moyenne, des temp�eratures de plus de 20oC enjourn�ee sont nettement au dessus de la moyenne destemp�eratures d'O
tobre en r�egion Parisienne.La temp�erature potentielle (�a la r�esolutionECMWF) ne montre pas d'inversion marqu�ee.Alors que les journ�ees des 9, 10 et 12 O
tobremontrent des p�eriodes (faiblement instables), lajourn�ee du 11 O
tobre est �a la limite de la stabilit�e.Ces faibles pro
essus 
onve
tifs d�e
rivent don
 unep�eriode pour laquelle une faible r�esolution verti
alede mod�ele risque de 'gommer' les inversions pr�esentesentre 0 et 1000m .Module du ventLe module du vent (pr�esent�e sur la Figure 5.4)montre de fortes valeurs en d�ebut d'�episode (matin�eeet d�ebut d'apr�es-midi) du 9 O
tobre. Ensuite, et
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Fig. 5.4: S�erie 
hronologique du module du vent (enm/s) sur la maille Paris du 9 O
tobre 1995 (0h) au12 O
tobre 1995 (24h).hormis des pi
s tr�es lo
alis�es dans la nuit du 10 au11 et dans la nuit du 11 au 12 O
tobre, les valeurs devent sont extr�ement faibles, propi
es �a la stagnationdes polluants sur la r�egion Parisienne.Di�usivit�e verti
ale
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Fig. 5.5: Pro�ls de di�usivit�e verti
ale du 9 (0h) au12 (24h) O
tobre 1995Les pro�ls de di�usivit�e verti
ale utilis�es 
i 
orres-pondent �a la derni�ere version du module E
mwf2Pol,
'est �a dire param�etr�e ave
 une longueur de m�elangefaible (�=30) tout �a fait en a

ord ave
 les observa-tions. On note prin
ipalement, Figure 5.5 un renfor
e-ment du m�elange la derni�ere journ�ee de la p�eriode.5.1.3 Simulation dire
teCartes d'O3 �a la surfa
eLes Figures 5.6 pr�esente un exemple de 
arte surla r�egion parisienne de 
on
entrations d'ozone: Lesdonn�ees montrent les 
on
entrations d'ozone le 10

O
tobre 1995 �a 15h dans la maille de surfa
e (de 0�a 35m).
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Fig. 5.6: Carte de surfa
e de 
on
entrations d'ozone(ppb) pour le 10 O
tobre 1995 �a 15hSimulation et 
omparaisons pour O3
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Fig. 5.7: Comparaison des valeurs d'ozone simul�ees �aParis ave
 les donn�ees de la Tour Ei�elLa Figure 5.7 pr�esente des 
omparaisons entre lesmesures AIRPARIF et la simulation POLLUTO pour
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on
entrations d'ozone (en �g/m3) (en haut ensurfa
e, et en bas �a 300m). On note prin
ipalement,par rapport �a la premi�ere simulation (voir rapportno4) que le mod�ele ne simule plus de pi
s irr�ealistesd'ozone la nuit. Cela ne peut-être dû qu'aux modi�-
ations apport�ees au mod�ele entre 
es deux 
as-test:la prise en 
ompte de la vitesse de d�epôt selon lanouvelle param�etrisation, la n�ebulosit�e horaire (maisla nuit ayant peu d'in
uen
e) et un aÆnement dela param�etrisation du m�elange verti
al (in
luantune nouvelle estimation de la vitesse de rugosit�e).Il semble 
ependant diÆ
ile de quanti�er dire
te-ment quel est le param�etre qui a eu le plus d'in
uen
e.De 
es r�esultats, on note don
 que le mod�ele re-produit 
orre
tement les 
on
entrations sur les deuxniveaux verti
aux par rapport aux mesures. Cesmesures en surfa
e ne sont plus uniquement �a la TourEi�el mais aussi pr�esent�ees pour les autres stations �aParis: 
ela illustre la grande variablit�e des 
on
entra-tions d'ozone sur des sites pro
hes, et �etant int�egr�esdans la même maille horizontale dans le mod�ele. A lasurfa
e, les 
on
entrations sont mieux simul�ees. Onnote 
ependant une sur-estimation de l'ozone pourla derni�ere journ�ee. Cela s'explique 
ertainement parune sur-estimation des valeurs de m�elange, pr�esent�eessous la forme des pro�ls de Kz (Fig. 5.5), ainsi quela hauteur r�eelle de la 
ou
he limite (in
onnue i
i parmanque de mesures).Simulation et 
omparaisons pour NO2La Figure 5.8 pr�esente des 
omparaisons mesures /mod�ele selon la même nomen
lature que la Figure 5.7.En surfa
e, les 
omparaisons sont bonnes et on trouvemaintenant un bon a

ord pour les deux derni�eresjourn�ees. On notera prin
ipalement 
omme di��eren
ela tr�es forte 
on
entration simul�ee le 30 O
tobre�a 16h. Ce n'est pas le 
as pour la 
omparaison �a300m d'altitude, o�u les 
omparaisons sont bonnespour les deux premiers jours mais sous-estim�ees pourles deux derniers. Il est 
ependant rare de mesurerdes valeurs de NO2 plus importante �a 300m qu'�a lasurfa
e et la stru
ture même de la prise en 
omptedu m�elange verti
al est peut-être �a remettre en
ause sur 
e 
as-test: prin
ipe d'une "di�usion": lessour
es �etant surfa
iques, il est diÆ
ile de simulerdes valeurs plus fortes de NO2 dans la 
ou
he limitequ'�a la surfa
e. Cela pourrait s'expliquer par lapr�esen
e d'une inversion au sein d'une tr�es fortestrati�
ation verti
ale, que la r�esolution du mod�elene peut retrouver (surtout �a partir des 
hampsde vent ECMWF). Pour jauger des possibilit�es dumod�ele en dehors de la maille proprement urbaine,

0 8 16 24 32 40 48 56 64 72 80 88 96
Heure

0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

N
O

2 
(u

g/
m

3)

Tour Eiffel niv.3
Modele

0 8 16 24 32 40 48 56 64 72 80 88 96
0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

N
O

2 
(u

g/
m

3)

Tour Eiffel niv.1
Modele
Paris (4eme)
Paris (13eme)
Paris (18eme)

Fig. 5.8: Comparaison des valeurs de NO2 simul�ees �aParis ave
 les donn�ees de la Tour Ei�el
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Fig. 5.9: Comparaison des valeurs de NO2 mesur�eeset simul�ees �a Rambouillet, du 9 au 12 O
tobre 1995la Figure 5.9 pr�esente le même type de 
omparaisonmais �a Rambouillet. Les 
on
entrations sont aussisous-estim�ees pour les deux derniers jours. On note
ependant une di��eren
e de 
on
entrations pendant le30 O
tobre. Même si le pi
 est 
orre
tement simul�e(�a la fois pour sa valeur et l'heure), on remarque quele mod�ele simule de fortes 
on
entrations beau
oupplus tôt. Dans 
e 
as, 
ela peut s'expliquer par le faitque la param�etrisation bas�ee sur les 
hamps ECMWF



5.1. 9 AU 12 OCTOBRE 1995 51simule une s�edimentation de la 
ou
he limite trop tôt:Les 
on
entrations en NO2 augmentent trop tôt, la
ou
he stable se mettant en pla
e quelques heuresavant la r�ealit�e. Pour lever 
ette ambiguit�e, il faudraitdisposer de 
hamps dynamiques �a une �e
h�ean
e horaireinf�erieure �a 
elle dont nous disposons (6h). Uneautre possibilit�e pourrait être de raÆner les m�ethodesd'interpolation horaire des 
hamps dynamiques: ilmanque pour 
ela des informations suppl�ementairesindispensables, 
omme des mesures de surfa
e.Simulation et 
omparaisons pour NO
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Fig. 5.10: Comparaison des valeurs de NO mesur�eeset simul�ees �a Paris et Rambouillet, du 9 au 12 O
tobre1995Finalement, et pour ajouter un �el�ementsuppl�ementaire d'interpr�etation, la Figure 5.10pr�esente une 
omparaison mesures / mod�ele pourles 
on
entrations de NO (en �g/m3). Alors quela 
omparaison est bonne �a Rambouillet, on notedes di��eren
es importantes �a Paris. Il semble que
et �episode soit relativement 'hors-norme' pour 
es
on
entrations de NO en 
e qui 
on
erne les �emissionssurfa
iques. Les donn�ees d'�emissions utilis�ees i
i,tir�es de la base GENEMIS, sont repr�esentativesd'une moyenne saisonni�ere. Observer un pi
 aussiimportant de NO �a minuit dans la nuit du 29 au 30

O
tobre 1995 ne peut être le fait que d'une 
ir
ulationautomobile ex
eptionnelle. Il apparait don
 aussin�
essaire de disposer d'�emissions plus sp�e
i�quessi l'on veut am�eliorer la simulation. Dans 
e 
as,il serait interessant d'utiliser des m�ethodologies demod�elisation inverse pour retrouver 
es �emissions �apartir des mesures disponibles.5.1.4 Con
lusionCette simulation a b�en�e�
i�ee des derni�eres�evolutions du mod�ele 
on
ernant prin
ipalementla gestion des pro
essus turbulents de la 
ou
he desurfa
e (u�, pris en 
ompte pour Kz et le d�epôt se
).Ces am�eliorations ont permis de bien simuler 
et�episode, mais aussi de mettre en avant l'importan
ede la prise en 
ompre d'une dynamique �ne sur Parisdans les 
as de faible d�eveloppement de la 
ou
helimite. Les pro
essus 
onve
tifs �ns ne peuvent êtrerestitu�es simplement �a partir des donn�ees ECMWF,disponibles uniquement toutes les six heures. Il seraitdon
 int�eressant d'essayer d'aÆner 
ette pro
�edure:pour 
ela, des donn�ees 
ompl�ementaires (de sta-tions de surfa
e ou de mâts instrument�es) sontindispensables.En�n, les 
omparaisons sur les 
on
entrations ob-serv�ees et simul�ees de NO mettent en avant lasp�e
i�
it�e de 
e 
as pour la ville de Paris en 
e qui
on
erne les �emissions. En perspe
tive, il serait inter-essant d'essayer de retrouver par mod�elisation inverseles �emissions surfa
iques qu'il aurait fallu pour simuler
orre
tement les 
on
entrations observ�ees.
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ouvre les journ�ees 29 et 30 Sep-tembre 1997, 1er et 2 O
tobre 1997. Pour e�e
tuer
e 
as-test, nous disposons uniquement des 
hampsthermodynamiques du Centre Europ�een, ainsi quedes mesures de surfa
e du r�eseau AIRPARIF. Lessimulations e�e
tu�ees ne seront don
 
ompar�eesqu'�a 
es dernieres mesures. La version du mod�eleutilis�ee int�egre le d�epôt se
 d�e
rit dans la suite de 
erapport, ainsi que des valeurs de n�ebulosit�e int�egr�eesur la 
olonne atmosph�erique. Le maillage utilis�ea 15�9�6 mailles, respe
tivement en x�y�z, ave
�x=�y=10km 
entr�e sur Paris. De plus, 
e 
as-testutilise, 
ontrairement �a 
eux pr�esent�es auparavant,des donn�ees m�et�eorologiques non homog�enes spatiale-ment sur le domaine: le programme d'extra
tion des
hamps dynamiques ECMWF e�e
tue maintenantune des 
hamps en prenant en 
ompte les valeursd�elivr�ees sur plusieurs dizaines de kilom�etres autourdu domaine d'�etude (pour une prise en 
ompte plusr�ealiste des gradients horizontaux).Dans 
e 
hapitre, nous pr�esentons:� Les donn�ees m�et�eorologiques d'entr�ee� La simulation dire
te� Une �etude de sensibilit�e sur le pi
 d'ozone le 30Septembre 97 �a 15h5.2.1 M�et�eorologieTemp�erature
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Fig. 5.11: S�erie 
hronologique de temp�erature surParis du 29 Septembre (0h) au 2 O
tobre 1997 (22h).Pour les donn�ees m�et�eorologiques et pour avoir une'vue d'ensemble' de la situation, nous ne pr�esentonsque les donn�ees 
orrespondantes �a la maille 
entrale du

domaine, 
'est �a dire �a la maille Paris. La Figure 5.11pr�esente une s�erie 
hronologique de la temp�erature.On note que la temp�erature est relativement �elev�eepour 
ette saison Septembre-O
tobre ave
 des pi
saux heures de maximum d'ensoleillement autour de23oC. Le maximum de temp�erature est atteint le 30Septembre, la situation ayant tendan
e �a se refroidiren �n de p�eriode assez rapidement.Module du vent
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Fig. 5.12: S�erie 
hronologique du module du vent surParis du 29 Septembre (0h) au 2 O
tobre 1997 (22h).Alors que la temp�erature d�e
roit rapidement en �nde p�eriode, on observe un net renfor
ement du vent,Figure 5.12. Les valeurs tr�es faibles observ�ees pendantles deux premiers jours sont en grande partie �a l'originedes fortes 
on
entrations de polluants relev�ees. Par lasuite, les valeurs sont plus repr�esentatives de 
e quel'on observe habituellement dans la 
ou
he limite.Di�usivit�e verti
ale turbulenteEn 
omparaison ave
 d'autres �episodes pr�e
�edement�etudi�es ave
 POLLUTO, les valeurs de Kz appa-raissent 
omme extr�emement faible sur 
et �episode,Figure 5.13. En parti
ulier pour les deux premiersjours, o�u la 
onjon
tion d'un vent tr�es faible, uni-form�ement sur la verti
ale, et d'une temp�erature relati-vement �elev�ee 
onduit �a une param�etrisation de pro�lsde di�usivit�e verti
ale turbulente repr�esentative d'unm�elange tr�es faible. Pour la derni�ere journ�ee �etudi�ee, laparam�etrisation trouve des valeurs beau
oup plus im-portante, ave
 des pro�ls assez atypique de Kz. Dûe �ades gradients importants de vent sur la verti
ale et �aune r�esolution verti
ale du mod�ele limit�ee dans 
e 
as,les valeurs de Kz sont vraisemblablement sur-estim�ees.N'ayant pas d'autres types de donn�ees pour 
omparai-son, les simulations seront e�e
tu�ees ave
 
es pro�ls.
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Fig. 5.13: S�erie 
hronologique de di�usivit�e verti
aleturbulente sur Paris du 29 Septembre (0h) au 2O
tobre 1997 (22h).5.2.2 Simulation dire
teSimulation des 
on
entrations d'[O3℄
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Fig. 5.14: Simulation dire
te des 
on
entrations deO3 (ppb) du 29 Septembre au 2 O
tobre 1997.Comparaisons mesures (haut) / 
al
uls (bas).La Figure 5.14 pr�esente les 
on
entrations d'ozoneen surfa
e, mesur�ees et simul�ees du 29 Septembre(0h) au 2 O
tobre 1997 (22h) pour trois sites: Paris,

Rambouillet et Montg�e en Go�ele. On note globalementun bon a

ord entre les mesures et les simulations:� A Paris, on retrouve 
orre
tement les 
on
entrationsde l'ordre de 30ppb au pi
 le 29 Septembre, 45ppb aupi
 le 30 Septembre et 15ppb au pi
 le 1er O
tobre.� A Rambouillet et Montg�e en Go�ele, on retrouve les
on
entrations et leur �evolution diurne, ave
 le pi
global sur la p�eriode de 70ppb, le 30 Septembre, etla r�edu
tion des 
on
entrations autour de 30ppb, le1er et le 2 O
tobre.On note 
ependant quelques di��eren
es:� A Paris, les 
on
entrations sont sur-estim�ees pour laderni�ere journ�ee. On retrouve i
i l'e�et dire
t d'unm�elange (peut-être) sur-estim�e: les 
on
entrationsau dessus de la 
ou
he limite sont dire
tementm�elang�ees dans la 
ou
he de surfa
e.� Les 
on
entrations sont assez sous-estim�ees �aRambouillet et Montg�e-en-Go�ele pour la premi�erejourn�ee. POLLUTO simule aumpi
 50 ppb, alorsque les 
on
entrations mesur�ees sont de l'ordre de80 ppb. Le tr�es faible m�elange peut être la 
ausede 
ette sous-estimation, les �emissions surfa
iquesrestant dans la 
ou
he de surfa
e. Par 
ontre, onretrouve tout �a fait 
orre
tement l'e�et de 'pi
se
ondaire' observ�e sur les mesures en �n d'apr�es-midi.Cartes de 
on
entrations d'ozone en surfa
eOn note qu'en d�ebut de journ�ee, le module duvent est faible et les fortes 
on
entrations observ�eesen surfa
e �a 8h sont le re
et des 
on
entrationsd'ozone de fond. A 12h, le vent toujours faible 
ontinue�a induire une titration de l'ozone par les NOx enmilieu urbain (Figure 5.15). Même si le vent for
it,on reste globalement sur une situation de tr�es fortesstagnations des masses d'air sur la r�egion Parisienne,et don
 de relativement faibles 
on
entrations d'ozoneen milieu urbain, mais fortes en banlieue. A l'inverse,on observe globalement de tr�es fortes 
on
entrations deNOx en milieu urbain et faibles en r�egion Parisienne.Simulation des 
on
entrations de [NO2℄La Figure 5.16 pr�esente les 
on
entrations de NO2
ompar�ees entre les mesures et le mod�ele (même prin-
ipe que pour la Figure 5.14). On note que dans le
as du NO2, on ne dispose pas des mesures sur lesite de Montg�e en Go�ele. Au 
ontraire, de nombreusesmesures sont disponibles dans l'agglom�eration Pari-sienne et montrent la grande variabilit�e des 
on
en-trations, parti
uli�erement pendant les deux premiers
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Fig. 5.15: Con
entrations surfa
iques d'ozone (ppb) -30 Septembre 1997 - 12h
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Fig. 5.16: Simulation dire
te des 
on
entrations deNO2 (ppb) du 29 Septembre au 2 O
tobre 1997.Comparaisons mesures (haut) / 
al
uls (bas).jours. Les simulations �a Paris sont dans 
ette 'envelop-pe' des mesures. On note 
ependant une sur-estimation�a l'heure du pi
 la premi�ere journ�ee (135ppb mesur�eset 165ppb simul�es). Par 
ontre, les 
on
entrations Pa-risiennes sont bien estim�ees par le mod�ele pour les trois

jours suivants. De même �a Rambouillet, et hormis unesous-etimation en d�ebut de premi�ere journ�ee, on noteune bonne estimation �a la fois sur le 
y
le diurne maisaussi quantitative des 
on
entrations. En�n, et 
omme
ela avait �et�e remarqu�e pour les simulations d'ozone,
ette p�eriode a la parti
ularit�e de pr�esenter des pro-�ls diurnes de 
on
entrations �a 'double-pi
'. Le mod�elea du mal �a prendre en 
ompte 
e ph�enom�ene, prin
i-palement dû �a des e�ets 
onve
tifs lo
aux et rapides,qui ne peuvent être restitu�es dans notre 
as ave
 desdonn�ees d'entr�ee issues des 
hamps ECMWF (dispo-nibles toutes les six heures).Cette diÆ
ult�e �a retrouver des 
hamps dynamiques�a petite �e
helle et �a �e
h�ean
e horaire 
orrespond �a unprobl�eme de fond important: il semble n�e
�essaire �a pluslong terme de 
oupler dire
tement POLLUTO �a desmod�eles dynamiques.5.2.3 �Etude de sensibilit�eL'�etude de sensibilit�e 
on
erne le pi
 d'ozone simul�ele 30 Septembre 1997 �a 15h �a Paris.Sensibilit�e aux pro
essus 
himiques
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Fig. 5.17: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris aux
onditions aux limitesNous �etudions tout d'abord la sensibilit�e de[O3℄max aux valeurs tabul�ees des 
onditions aux li-mites 
himiques. Comme le montre la Figure 5.17,seuls 5 polluants sont pres
rits aux limites du domainede simulation. On notera 
ependant que le mod�ele a�et�e pr�evu pour pouvoir prendre en 
ompte n'importequelle esp�e
e 
himique (pourvu qu'elle soit dans lem�e
anisme 
himique). G�en�eralement, les diverses si-mulations montrent que 
e sont surtout les 5 pr�esent�esi
i qui ont un impa
t notable sur les r�esultats de simu-lation. Les valeurs employ�ees pour 
es 
onditions auxlimites sont report�ees dans le Tableau 5.1 Les valeurs



5.2. SEPTEMBRE 1997 55(ppb) [O3℄ [CH4℄ [CO℄ [PAN℄ [HCHO℄29/09/97 85. 1800. 100. [O3℄/20 [O3℄/5030/09/97 68. 1800. 100. [O3℄/20 [O3℄/5001/10/97 37. 1800. 100. [O3℄/20 [O3℄/5002/10/97 41. 1800. 100. [O3℄/20 [O3℄/50Tab. 5.1: Valeurs des 
on
entrations aux limites dudomaine de simulationd'ozone sont issues de moyenne des 
on
entrations re-lev�ees sur les stations de surfa
e autour de la r�egionParisienne. Leas valeurs des autres polluants sont ar-bitraires et 
orrespondent plus �a des moyennes '
lima-tologiques' sur la r�egion. Les r�esultats montr�es sur laFigure 5.17 montrent que les sensibilit�es sont positivespour toutes les esp�e
es: augmenter la valeur d'un pol-luant aux limites va augmenter la valeur de [O3℄max .Cette sensibilit�e est importante puisque au maximumune augmentation de 1% de la valeur de [O3℄ (
'est �adire 0.85ppb) induira une augmentation de 0.05% de[O3℄max , 
'est �a dire 0.025 ppb. Les valeurs utilis�ees
orrespondant �a des 'moyennes', une erreur de 1 �a 2ppb est plus qu'envisageable. Int�egr�ees sur plusieursheures, 
es 
onditions aux limites peuvent don
 avoirun impa
t 
onsid�erable sur les 
on
entrations simul�ees.On note de plus que 
ette sensibilit�e, 
ontrairementaux autres, n'apparait pas juste avant l'heure du pi
,mais plusieurs heures avant: 
et e�et est dire
tementli�e �a l'adve
tion des 
on
entrations aux limites versle 
entre du domaine d'�etude ou se trouve la maillehorizontale Parisienne. Le vent �etant parti
uli�erementfaible sur 
et �episode, le pi
 relev�e �a 8h 
orrespond autemps d'adve
tion de 
es 
on
entrations. Apr�es 14h, levent est trop faible pour qu'une 
on
entration int�egr�eeau bord du domaine puisse avoir la moindre in
uen
esur la 
himie de l'ozone �a 15h.
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Fig. 5.18: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris aux tauxde r�ea
tions du m�e
anisme MoCA

Contrairement aux 
onditions aux limites, la sensibi-lit�e de [O3℄max aux taux de r�ea
tions 
orrespond �aun pro
essus rapide. Modi�er 
es taux de r�ea
tionsavant 10h le matin aura un impa
t quasiment nulsur le r�esultat simul�e. Au pi
, les sensibilit�es sont del'ordre de 
elles 
al
ul�ees pour les 
onditions aux li-mites. Comme pour les 
as-tests r�ealis�es sur d'autresp�eriodes ave
 POLLUTO, on retrouve sur la Fi-gure 5.18 une forte domination de l'�equilibre photo-
himique. Con
ernant la sensibilit�e aux �emissions sur-
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Fig. 5.19: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris aux�emissions surfa
iques par se
teurs d'a
tivit�efa
iques, Figure 5.19, on retrouve, 
omme 
ela a �et�emontr�e sur d'autres 
as-tests, une sensibilit�e majeurede [O3℄max aux �emissions de tra�
, majoritairement
onstitu�ees de NOx. La titration rapide de l'ozone parNO va don
 induire 
ette sensibilit�e n�egative parti-
uli�erement importante: une augmentation de 1% de
es �emissions de NO induira une diminution de 0.4%de [O3℄max , 
'est �a dire de 0.2ppb.Sensibilit�e aux pro
essus dynamiques
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Fig. 5.20: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris �a latemp�erature dans la 
olonne Paris



56 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATIONLa sensibilit�e de [O3℄max �a la temp�erature appa-rait 
omme un des param�etres les plus sensibles. Uneaugmentation de la temp�erature induira une augmen-tation de [O3℄max dans la maille Parisienne. La Fi-gure 5.20 montre que la plus forte sensibilit�e (
ontrai-rement �a la plupart des param�etres) n'est pas dansla maille de surfa
e, mais de 30 �a 200m. De mani�ereg�en�erale, les plus fortes sensibilit�es apparaissent dansles basse 
ou
hes: de 0 �a 500m. En fait, 
ela 
orrespond�a l'in
uen
e de la temp�erature sur les taux de r�ea
tions
himiques (seule 
ette in
uen
e est prise en 
ompte, lemod�ele utilisant 
es 
hamps de temp�erature, mais neles 
al
ulant pas). L'importan
e relative de 
ette sen-sibilit�e en fon
tion de la maille verti
ale est 
ertaine-ment li�ee aux �emissions surfa
iques. Pour quanti�er lasensibilit�e �a la temp�erature en fon
tion des familles der�ea
tions, une perspe
tive int�eressante serait de pou-voir di��eren
ier les 
ontributions. En e�et, le r�esultatexprim�e i
i 
ontient une information globale, int�egranttous les taux de r�ea
tions n�e
essitant la temp�eratureet don
 des r�ea
tions 
himiques di��erentes (Arrh�enius,Fall-o�...): il n'est don
 pas possible �a partir dur�esultat int�egr�e de quanti�er les in
uen
es indivi-duelles.Les fortes valeurs de sensibilit�e exprim�ees Figure 5.20sont dûes au fait que la temp�erature est e�e
tivementun param�etre sensible, mais aussi �a la mani�ere dont lesr�esultats sont exprim�es. Le mod�ele utilise des donn�eesde temp�erature en Kelvin. Une in
ertitude sur 
esdonn�ees est raisonnablement de 2 �a 3 K. Cela 
or-respond alors �a 1% des valeurs utilis�ees 
ouramment,
ontrairement aux autres param�etres �etudi�es i
i, quiont des in
ertitudes beau
oup plus fortes, de l'ordrede 10% (ou plus). Alors que l'on pourra interpr�eter lesautres types de r�esultats en "extrapolant" les valeursde sensibilit�e, la sensibilit�e �a la temp�erature trouvedire
tement sa limite sur la Figure 5.20: une augmen-tation de 1% de la temp�erature induira une augmen-tation de 2% de [O3℄max , 
'est �a dire de 1ppb.La Figure 5.21 illustre les r�esultats de sensibilit�e de[O3℄max au d�epôt se
. Pour 
ela, les r�esultats sontdi��eren
i�es en fon
tion de l'�esp�e
e 
himique d�epos�ee.Les trois sensibilit�es les plus fortes 
on
ernent lesoxydes d'azote: NO et NO2 et l'ozone, O3. On notedes sensibilit�es tr�es pro
hes temporellement de l'heuredu pi
, ave
 des in
uen
es di��erentes: une sensibilit�en�egative pour le NO2 et une sensibilit�e positive pourle NO. Ainsi, augmenter la vitesse de d�epôt du NO2 de1% va dimimuer la valeur de [O3℄max de 0.01%, 
e quiest faible: de l'ordre de 0.005 ppb. A l'inverse augmen-ter le d�epôt de NO va augmenter [O3℄max de 0.005 ppb.A priori dans la 
ou
he de surfa
e, le d�epôt se
, termede puit, est un terme 
ompensateur sur les �emissionssurfa
iques (terme de sour
e). Une produ
tion a

rue
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Fig. 5.21: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris au d�epôtse
 dans la 
olonne Parispar les �emissions de NO va avoir tendan
e �a r�eduirele pi
 d'ozone. Ce r�esultat est i
i 
on�rm�e, puisqu'uneaugmentation de d�epôt de NO don
 perte, va r�eduire lavaleur de [O3℄max . La valeur n�egative de la sensibilit�ede [O3℄max au d�epôt d'ozone est �evidente; augmenter led�epôt d'ozone est e�e
tivement en r�eduire sa 
on
en-tration. De même, augmenter le d�epôt de NO2, 
'est endisposer de moins pour le 
onvertir en ozone pendantla photolyse. La Figure 5.22 pr�esente la sensibilit�e de
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Fig. 5.22: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris au Kzdans la 
olonne Paris[O3℄max �a la di�usivit�e verti
ale dans la maille Paris(Kz en 
m2/s). La sensibilit�e est la plus importantedans la maille de surfa
e et est positive: une augmen-tation de 1% de Kz, 
'est �a dire de 1 
m2/s, va induireune augmentation de 0.5% de [O3℄max . Dans le 
adrede 
e 
as-test, 
ela montre une tr�es importante sen-sibilit�e au m�elange verti
al. Le pro
essus 
onsiste �am�elanger plus intens�ement l'ozone troposph�erique, leramenant �a la surfa
e et augmentant les pro
essus de
ombinaison entre l'ozone et les NOx disponibles viales �emissions surfa
iques.Comme le montre la Figure 5.23, une augmentation
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Fig. 5.23: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris au moduledu vent jU j dans la 
olonne Parisde la for
e du vent va induire une diminution de lavaleur de [O3℄max . Ce r�esultat d�esormais 
lassique(au sens o�u 
ela a d�ej�a �et�e pr�esent�e dans les rap-ports pr�e
�edents) exprime l'�eva
uation des �emissionssurfa
iques de la maille �etudi�ee. Plus le vent est fort,moins les �emisions surfa
iques stagnent et moins lesm�e
anismes 
himiques sont �a même de produire del'ozone.Bilan des sensibilit�es
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Fig. 5.24: Sensibilit�e du pi
 d'ozone �a Paris �a tousles param�etres du mod�ele int�egr�es sur le domaine desimulation le 30 Septembre 1997 �a 15h.On peut poser 
omme hypoth�ese que si l'on mo-di�e un param�etre dynamique ou 
himique (saufles �emissions surfa
iques) 
on
ernant les donn�eesd'entr�ee du mod�ele, tout le domaine sera a�e
t�e demani�ere �equivalente. En e�et, dans le 
as des 
hampsdynamiques, interpol�es �a partir des donn�ees ECMWF,une sous-estimation ou sur-estimation de l'ordre dequelques % sera e�e
tive partout. De même, une

modi�
ation d'un taux de r�ea
tion sera r�eper
ut�esur l'ensemble des mailles. Toujours selon le mêmetype d'hypoth�ese, il semble vraisemblable qu'unbiais sur une donn�ee ne sera pas que sur une seulemaille verti
ale, mais a�e
tera le pro�l au 
omplet.Il est don
 aussi int�eressant, et en pratique r�ealiste,d'exprimer les r�esultats int�egr�es sur tout le domained'�etude en x, y et z. On obtient alors une unique s�erie
hronologique par param�etre pour la sensibilit�e d'unpolluant �a une heure et un endroit donn�e.On remarque tout d'abord que la sensibilit�e laplus forte est relative au Kz et est positive. De plus,elle est 
on
entr�ee dans les derni�eres heures avant lepi
, 
ontrairement aux autres pro
essus: la 
on
entra-tion d'ozone est don
 tr�es sensible au m�elange verti
alet 
ela juste avant le pi
. De plus, la sensibilit�e auvent, n�egative montre une in
uen
e tr�es �etal�ee dansle temps: ainsi, une perturbation du module du ventd�es le d�ebut de la journ�ee aura en
ore une in
uen
enon n�egligeable sur le pi
 �a 15h.5.2.4 Con
lusionUne simulation sur le 
as test du 29 Septembreau 2 O
tobre 1997 a �et�e pr�esent�ee. Pour 
ela, lesdonn�ees utilis�ees en entr�ee ont �et�e extraites des 
hampsdynamiques pr�evus du Centre Europ�een. La simu-lation dire
te des 
on
entrations donne globalementdes r�esultats satisfaisants pour 
ette p�eriode, tr�es
ontrast�ee m�et�eorologiquement (grandes variations detemp�erature et de vitesse du vent, ave
 un m�elange as-sez faible). De plus, nous avons pr�esent�e une �etude desensibilit�e 
ompl�ete (�a la fois 
on
ernant les pro
essusdynamiques et thermiques). Cela a permis de 
omparerglobalement des sensibilit�es de pro
essus tr�es di��erentsmais intervenant tous sur la 
on
entration �nale depolluant que l'on 
her
he �a estimer.
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5.2. SEPTEMBRE 1997 595.3 Juillet 1994 et Août 1997 (Arti
le Journal of Geophysi
al Resear
h)Sensitivity of photo
hemi
al pollution using the adjointof a simpli�ed 
hemistry-transport modelLaurent Menut, Robert VautardInstitut Pierre Simon Lapla
e, Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique du CNRS,E
ole Polyte
hnique, Palaiseau, Fran
e.Matthias BeekmannInstitut Pierre Simon Lapla
e, Servi
e d'A�eronomie du CNRS,Universit�e P.M. Curie, Paris, Fran
eC�e
ile Honor�eInstitut Pierre Simon Lapla
e, Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique du CNRS,E
ole Normale Sup�erieure, Paris, Fran
e.Abstra
t. The nature of two summertime photooxidant pollution episodes overParis is investigated by means of adjoint modeling. The �rst episode (July 12, 1994) is
hara
teristi
 of a `lo
al produ
tion' episode, while the se
ond (August 12, 1997) is mostlydue to adve
tion into the urban area of high 
on
entrations of ozone. We 
al
ulate thesensitivities to emissions of individual primary spe
ies and to rea
tion rate 
oeÆ
ientsusing the adjoint of a simpli�ed multibox model representing the urban and suburbanareas of the 
ity of Paris. Sensitivity to emissions demonstrates that the �rst episode isessentially sensitive to volatile organi
 
ompounds (VOC)/NOx emissions, while the se
ondis sensitive to NOx emissions. These results also point out the two important emissiona
tivity 
ategories: traÆ
 and solvent use, the se
ond one being more sensitive than the�rst one. Sensitivity to rea
tion rates indi
ates that oxidant produ
tion is only sensitiveto a few rea
tions. The high sensitivity of photo
hemi
al pollutants peaks to parti
ular
hemi
al rea
tions points out the ne
essity to re�ne the knowledge of their rea
tion rates.1. Introdu
tionAir quality management in urban areas has be-
ome, over the last few de
ades, a major problemfor de
ision makers. In some 
riti
al areas andfor some pollutants, atmospheri
 
on
entrationshave undergone a drasti
 de
rease, due to ade-quate emission regulations. However, the relation-ship between emissions and atmospheri
 
on
en-trations 
an be obs
ured by the nonlinear 
hara
terof 
hemi
al transformations. Su
h is the 
ase of theproblem of ozone level redu
tion in urban and sub-urban areas. Re
ent arti
les and reports show in-deed that the impa
t of regulations on ozone levels
an be quite weak [Strand and Hov, 1994; Bru
k-mann and Wi
hmann-Fiebig, 1997; Vautard et al.,

1998℄. The same problem probably o

urs for airpollution by aerosols, sin
e they are formed bothby dire
t emissions and by gas-parti
le 
onversions.The key question is to determine the sensitivityof pollutant 
on
entrations to emissions of individ-ual pollutants. In pra
ti
al terms this means to de-termine the sensitivity of pollutant 
on
entrationsto a redu
tion of emissions of given emission 
ate-gories (traÆ
, point sour
es, et
...) at given timesand lo
ations.The problem of sensitivity of air pollutant 
on-
entrations to other fa
tors (meteorology, 
hemi-
al rea
tion rates, et
...) addresses many resear
hquestions that are not ne
essarily of major 
on
ernfor de
ision makers, but however are fundamental1
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2 MENUT ET AL.to our understanding of the physi
al and 
hemi
alme
hanisms of air pollution.Most of the sensitivity questions are left to mod-elers sin
e the experimental approa
h is diÆ
ultand expensive at the s
ale of a 
ity. The tradi-tional approa
h to sensitivity 
onsists in perform-ing \twin simulations" with one parameter per-turbed. While this method is quite eÆ
ient in de-termining the impa
t of regulations of a few 
ontrolparameters, it generally requires too many simula-tions when the lo
al (in spa
e or time) 
hara
ter ofsensitivity is addressed. For instan
e, assume thatone wants to determine the sensitivity of a pollu-tant 
on
entration to the redu
tion of emissions inea
h individual three-dimensional (3-D) model grid
ell; this would require a 
ontrol simulation and asmany sensitivity simulations as grid 
ells.Thus dire
t modeling 
an not address all sen-sitivity issues. Some re
ent studies use automati
di�erentiation [Carmi
hael et al., 1997℄ or the 'di-re
t de
oupled method' [Gao et al., 1995; Seefeldand Sto
kwell, 1999℄ to retrieve sensitivity of ozoneto initial 
onditions or to time-dependent rate pa-rameters. In this paper we propose a 
omplemen-tary approa
h, based on adjoint modeling, that
ould be used for the kind of problems mentionedabove. The aim of the adjoint of a simulationmodel is to 
al
ulate the gradients �
=�pi of as
alar quantity 
 to a 
olle
tion of N parame-ters (pi; i = 1; N) at the 
ost of a few dire
tsimulations. The development of adjoint mod-els was initially proposed in a simpli�ed 
ontextby Mar
huk [1974℄ and more theoreti
ally devel-oped by Lewis and Derber [1985℄ and Talagrandand Courtier [1987℄ within the 
ontext of meteoro-logi
al data assimilation. Adjoint models are nowwidely used, for instan
e in the operational set-ting of 4D-VAR assimilation of European Center atMedium-range Weather Fore
asts [Filiberti et al.,1998℄, or in sensitivity studies in the 
ontext of theNCEP Medium-range Weather Fore
asts [Li andNavon, 1998℄, and air quality [Gao et al., 1995℄.Re
ently, idealized experiments of 
hemi
al dataassimilations have been performed [Elbern et al.,1997; Elbern and S
hmidt, 1999℄, using the EU-

RAD 
hemistry-transport model and its adjoint.The adjoint model 
an also be used for inversemodeling of boundary 
onditions, su
h as demon-strated by Vautard et al., [1998℄. However, as faras we know, the adjoint of a 
hemistry-transportmodel has never been used for determining sen-sitivities of air pollutants to emissions and otherparameters.We propose here the appli
ation of the adjoint ofa simpli�ed urban photo
hemi
al model to the de-termination of the sensitivity of two summer pho-to
hemi
al episodes (July 12, 1994 and August 12,1997) to various parameters, in
luding emissions,over the urban area of Paris and its suburbs. Weexamine in parti
ular the sensitivity of the ozoneand nitrogen dioxyde peak 
on
entrations, whi
hwere quite high for both days (about 100 ppb forozone), to both 
ategorized and individual pollu-tant emissions and 
hemi
al rea
tion rates.In se
tion 2 we des
ribe the model used. Se
-tion 3 is devoted to the des
ription of two 
asestudies. Se
tions 4 and 5 present respe
tivelythe results of sensitivity to emissions and rea
tionrates.2. The Model and the AdjointFormulation2.1. Model General Formulation2.1.1. Model geometry The purpose ofthis paper being mostly methodologi
al, weuse, throughout this paper, a simpli�ed ur-ban 
hemistry-transport model, CHIMERE. Themodel formulation 
onsists of a somewhat more re-alisti
 adaptation of the box model approa
h pro-posed by Jin and Demerjian [1993℄. Our aim is notto represent the detailed wind 
ir
ulations and pol-lutant �elds at small s
ale, but rather to model theurban 
hemistry-transport problem at the s
ale ofa big 
ity in a qualitatively 
orre
t manner.The 
ity of Paris and its surroundings 
learly
alls for su
h a simpli�ed representation, sin
e it islo
ated in a plain area, and the urban stru
ture ismostly 
on
entrated in the 
enter with rural areasalmost all around.
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SENSITIVITY OF POLLUTION USING ADJOINT MODELING 3
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50mFigure 1. Prin
iple of the CHIMERE geometryfor the Paris area. (top) The 
ity of Paris is lo
atedat the 
enter of the map. The �ve boxes de�ned forthe model are represented with the bold solid lines,in
luding the name of the area: \Paris" for theurban box, \Val d'Oise", \Yvelines", \Essonne"and \Seine et Marne" for the suburban boxes, withthe 
ities of Creteil, Fontainebleau and Rambouil-let. (bottom) Only two verti
al layers are takeninto a

ount in the 
al
ulation: the surfa
e layer,with a 
onstant height of 50m, and the mixed layer,with a diurnal height evolution .To a

ount for this stru
ture, the model do-main, displayed in Figure 1, is divided horizon-tally into �ve boxes. The 
entral box representsthe most urbanized area (Paris and the \PetiteCouronne"), while the other four boxes representsuburban and rural administrative distri
ts. Thisgeometri
al 
hoi
e is motivated by its 
ompatibil-ity with the emissions database, provided as totals

within these distri
ts. While the boundaries of thedistri
ts remain approximate, their surfa
es are ex-a
t, in order not to overestimate or underestimateaverage surfa
e sour
es.It is noteworthy that the 
ity pollution plume
annot be 
orre
tly simulated by the model, dueto the fairly large external box sizes of the model.In fa
t, these external boxes are only used for pro-viding spe
ies 
on
entrations at the boundaries ofthe 
entral domain. As these boxes only playeda boundary role (dynami
al and 
hemi
al, in
lud-ing surfa
e emissions), the results, thoughout thispaper, are only 
onsidered within the 
entral box:the urban box.Along the verti
al, the model represents theboundary layer, divided into a surfa
e layer of 
on-stant height hs=50 m and a mixed layer of variablethi
kness h. Mixing is assumed between the twomodel layers and air from above is entrained intothe mixed layer during its growth in early morningto mid afternoon.2.1.2. Meteorologi
al for
ing One of ourmain motivations in the 
onstru
tion of this modelis a
tually to fore
ast daily 
on
entration maxima.In view of this appli
ation, whi
h will be des
ribedin a future arti
le, the model has to be for
edby routinely available meteorologi
al analyses andfore
asts. In the present paper, the model is en-tirely for
ed by the lo
al values (over the \Parisgrid point") of European Centre for Medium-Range Fore
asts (ECMWF) �rst guesses (6-hourfore
asts). This 
hoi
e, instead of using analyses,is motivated by the la
k, or erroneous stru
ture,of some ne
essary variables (mainly 
loudiness) inthe ECMWF analyses.Owing to the simpli�ed 
hara
ter of the model,and the large-s
ale nature of meteorologi
al inputdata, all the meteorologi
al variables used are as-sumed to be horizontally homogeneous, but layerand time dependent over the model domain. Asmeteorologi
al for
ing, the model requires (1) windvalues (u and v) in ea
h layer, used for horizon-tal transport, (2) temperature (T ), used for the
al
ulation of 
hemi
al rea
tion rates, (3) spe
i�
humidity (q), used for 
hemistry, (4) air density
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4 MENUT ET AL.(�), also used for 
hemistry, (5) 
loudiness (n) ,used for the attenuation of photolysis rates, and(6) boundary layer height (h).The �rst four variables are 
al
ulated by aver-aging ECMWF data within the two model lay-ers. They are originally provided with a 6-hourfrequen
y, and they must undergo a time interpo-lation (splines) in order to obtain hourly values.The 
al
ulation of the boundary layer height isbased on the geometry of the potential tempera-ture pro�le. It is the height h at whi
h potentialtemperature �(z = h) rea
hes the value of poten-tial temperature at some referen
e altitude �(z0)(z0=50 m), plus an extra temperature departure�', in order to a

ount for the thermal extra tem-perature near ground level. In order to smooth outo

asional irregularities of the potential tempera-ture pro�le, the height is estimated for 100 valuesof �', drawn from an exponential distribution withan average of 1o, and the mean height is taken forinput to the CHIMERE model.2.1.3. Chemistry transport budget equa-tion Within ea
h model box, the evolution equa-tion of spe
ies 
on
entrations C(t) is taken as its
ux budget:�C�t = F+h +F+m+F+
 +F+e �F�h �F�m �F�
 �F�d ;where supers
ripts (+) and (�) denote the pro-du
tion and loss 
uxes, respe
tively. Subs
ript hstands for horizontal transport, m for mixing andentrainment, 
 for 
hemistry, e for emissions, andd for dry deposition.2.2. Physi
al Parameterizations2.2.1. Horizontal transport Within ea
hmodel box, horizontal adve
tion 
uxes F+h and F�hare 
al
ulated from the upstream formulae:F+h = 1S Xk lkVkCk F�h = 1SXk0 lk0Vk0C;where the two above sums run on adja
ent up-stream and downstream boxes, respe
tively Ckare the 
orresponding upstream 
on
entrations, Vk

and Vk0 are the 
omponents of the wind �eld nor-mal to the interfa
es, lk and lk0 are the lengths ofthese interfa
es, and S is the box surfa
e. Thisupstream adve
tion s
heme, of �rst order, is par-ti
ularly well suited in the 
ase of an irregular meshsu
h as in the present model.2.2.2. Verti
al mixing and entrainmentAgain for the sake of simpli
ity, mixing betweenthe surfa
e layer and the mixed layer is taken as adi�usion of spe
ies between them. In the surfa
elayer this parametrization leads toF+m = k(h)Cmixhs F�m = k(h)Csurfhs ;where k(h) (m2s�1) is the di�usion 
oeÆ
ient, as-sumed to depend only on h. Su
h a parameteri-zation is reasonable during 
onve
tive hours, butdoes not a

ount for me
hani
al turbulent 
uxes.An empiri
al formula is 
hosen for k(h):k(h) = a+ bhwhere a = 0.4 m2s�1 and b = 0.3 ms�1 are 
on-stants adjusted by trial and errors in order for themodel to �t the observed 
on
entrations not onlyduring the studied episodes but also over the �veentire summer seasons of 1994 to 1998.In the mixed layer the expressions of the mixing
uxes are:F+m = k(h) Csurf(h� hs) + Ctop(h� hs) :max 0; dhdt! (1)F�m = k(h) Cmix(h� hs) + Cmix(h� hs) :max 0; dhdt! (2)The last term in equations (1) and (2) representsthe entrainment of air from aloft, whi
h is a
tiveonly when dh=dt is positive, that is during themorning growth of the mixed layer.2.2.3. Boundary 
onditions Only �ve pol-lutants are adve
ted from outside of the domain:Carbon monoxide, methane, ozone, peroxy a
etylnitrate (PAN) and formaldehyde. Thus only thesehave nonzero 
on
entrations, whi
h are taken to
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on
entration atthe boundary is taken as 100 ppb (dire
t sensi-tivity studies with other CO values have shownthat this initial 
ondition does not modify the mod-eled spe
ies 
on
entrations), the methane 
on
en-tration is taken as 1.8 ppm, and the other threehave variable 
on
entrations, taken as the "dailyba
kground values". In this study we �rst estimatethe ozone ba
kground by the afternoon peak valueof rural measurements taken on the upstream sideof Paris, by the regional air quality network AIR-PARIF, and se
ond we estimate the PAN ba
k-ground value as 1/50 times the ozone value andthe formaldehyde as 1/20 times the ozone value.These ratios are in agreement with episode valuestaken at rural sites in the Tropospheri
 Ozone Re-sear
h (TOR) network [Volz-Thomas et al., 1997℄.These boundary 
onditions are only representativeof verti
ally averaged values.2.3. Chemistry2.3.1. Gas phase 
hemistry The gas phase
hemi
al me
hanism implemented in the model isthe Mod�elE Lagrangien de la CHImie de l'Ozone �al'�e
helle R�egionale (MELCHIOR) me
hanism [Lat-tuati, 1997℄ 
ontaining 70 spe
ies and more than200 rea
tions. The me
hanism is only dis
ussedbrie
y here, as will be presented in more detailin a future paper (M. Beekmann and M. Lat-tuati, manus
ript in preparation). The MEL-CHIORme
hanism 
an be regarded as an extendedversion of the European Monitoring and Evalua-tion Programme (EMEP) me
hanism [Simpson etal., 1993℄. EMEP was re
ently 
ompared to themu
h more extensive Institute F�or Vatten OCHL�uftvardsforskning (IVL) me
hanism for an urbans
enario (London plume) and showed very similarresults. MELCHIOR was developed starting froman earlier me
hanism of Hov et al.[1985℄.The inorgani
 part of MELCHIOR is 
lassi
al.As in the EMEP me
hanism, the model hydro-
arbons are representative for a 
lass of hydro-
arbons. The primary hydro
arbons in
luded aremethane, ethane, n-butane (representing alkanes

with three or more C atoms), ethene, propene (rep-resenting internal and external alkenes with threeor more C atoms), o-xylene (representing aro-mati
 hydro
arbons), and isoprene (representingalso terpenes). Again, as in the EMEP me
hanism,the simpli�ed degradation of these hydro
arbonsyields 10 oxygenated spe
ies, in
luding formalde-hyde, a
ethaldehyde, methyl-ethyl-ketone, di
ar-bonyls, unsatured 
arbonyls, and al
ohols.In extension to the EMEP me
hanism, there
ombination rea
tions of peroxy radi
als aretreated in more detail, the number of rea
-tions nevertheless being limited by only in
lud-ing self-rea
tions and rea
tions with CH3O2 andCH3COO2. Also, NO3 is allowed to rea
t withalkenes to form organi
 nitrates and to rea
t withRO2 radi
als to form 
arbonyl 
ompounds. Rea
-tion rates were updated from Atkinson et al. [1997℄and De More et al. [1997℄. Heterogeneous rea
-tions are not in
luded, but the e�e
t of 
louds onthe photolysis frequen
y is taken into a

ount.2.3.2. Radiation and deposition The pho-tolysis 
onstants have a major in
uen
e in theozone produ
tion and must be 
arefully evaluated.A \two-stream" radiative transfer model was used,as proposed by Isaksen et al [1977℄, and updatedby Jonson and Isaksen [1991℄. Note that the ra-diative model was used for meteorologi
al 
ondi-tions adapted to the 
ases studied (with an albedoof 0.13, a typi
al value for a site like the Parisarea, and a temperature pro�le representative ofmidlatitude during summer). The photolyti
 
on-stants used for the 
hemi
al me
hanism are the av-eraged values found from ground to 1000 m height.Clouds (with 
loudiness C) may attenuate thesevalues and are taken into a

ount using very sim-ple parameterizations (without a dependen
e onwavelength or zenith angle). The Van Loon [1994℄formula is used with the multipli
ative fa
tor � tothe 
onstants, as � = 1�0:75:C3:4. Urban aerosolsare not taken into a

ount in this model version.Only dry deposition is taken into a

ount (whi
his not a major problem, as the 
ases studied repre-sent dry situations). The deposition velo
ities are
onsidered as input parameters for the model, as
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tion of the model spe
ies and the simulatedbox.2.4. EmissionsHourly values of surfa
e anthropi
 emissionsare given for 15 primary pollutants: NO, NO2,CO, SO2, CH4, and the 10 following nonmethanevolatile organi
 
ompounds (NMVOC): ethane, n-butane, ethene, propene, o-xylene, formaldehyde,a
etaldehyde, methyl ethyl ketone, methanol, andethanol. As said before, these model spe
ies rep-resent lumped 
ategories of real NMVOCs. Thewhole pro
edure of model emissions 
onstru
tionfollows two steps. We brie
y re
all here thesetwo steps, and the reader is referred to Vautardet al. [1997℄ for further details. We used two datasour
es: the CITEPA (1993) inventory, providingannual totals of emissions of NOx, SO2, CO, CH4,and NMVOCs (nonspe
iated), and the Generationof European Emission Data for Episodes (GENE-MIS) proje
t [1994℄ database, used for NMVOCspe
iation and temporal disaggregation of annualtotals to hourly values (Figure 2).The �rst step is spe
iation and temporal disag-gregation of annual totals within ea
h administra-tive dis
tri
t: annual emissions of NOx are �rstspe
iated as 5% of NO2 and 95% of NO. Thenwe use the GENEMIS NMVOC spe
iation for thesame distri
ts and for six types of emission 
ate-gories (traÆ
, solvents, industry (ex
ept solvents),energy extra
tion/produ
tion, residential (ex
eptsolvents), and agri
ulture. For ea
h a
tivity, wethen obtain a spe
iation, in terms of 32 NMVOCNational A
id Pre
ipitation Assessment Program(NAPAP) 
lasses [Middleton et al., 1990℄ for an-nual emissions. Temporal variations are then 
al-
ulated on the basis of GENEMIS data again, forthree day types (weekday, Saturday, and Sunday),for ea
h 
alendar month, ea
h hour, and ea
h a
-tivity se
tor. Only the weekday diurnal pro�le fortraÆ
 is not taken from the GENEMIS database,but from a re
ent publi
ation of the emission pro-�le of CO in the Paris area by Sall�es et al. [1996℄.On
e the disaggregation step is performed, anaggregation step, for the lumping of NMVOCs into

model spe
ies, is a
hieved using the Middleton etal. [1990℄ pro
edure using a time-integrated OH
on
entration (INTOH) of 1.0 ppt min as a 
on-trol parameter value. We noti
ed that results arefairly insensitive to the value of INTOH. Isoprene is
onsidered as the only primary biogeni
 pollutant.Its emission parameterization follows the model ofGuenther et al. [1993℄. Emissions of isoprene thusdepend on temperature, while anthropi
 emissionsdo not (but probably should).2.5. Numeri
sSin
e physi
al and 
hemi
al pro
esses are ex-pressed in terms of 
uxes, they 
an easily be in-tegrated numeri
ally all together, thus avoidingthe 
lassi
al \operator splitting" method whi
h 
anlead to errors in 
ertain 
ir
umstan
es [Lanser andVerwer 1998℄. In fa
t, all model equations 
an bewritten under the following form:dCi(t)dt = Pi(Ci(t); t)� Li(Ci(t); t)Ci(t);whi
h allows the use of a variant of the 
lassi-
al quasi-stationary state approximation (QSSA)s
heme. This variant simply 
onsists of the im-pli
it midpoint formula. A �rst iteration simply
onsists of the 
lassi
al expli
it QSSA formula:Ci(t+ Æt) = Cei (t) + (Ci(t)� Cei (t))exp [�Li(Ci(t); t)Æt℄ ;where Cei (t) 
orresponds to the equilibrium valueas Cei (t) = Pi(Ci(t); t)Li(Ci(t); t) :The following iterations are performed asCi(t+ Æt) = Cei (t+ Æt=2) + (Ci(t)� Cei (t+ Æt=2))exp [�Li(Ci(t + Æt=2); t)Æt℄ ;where the produ
tion and loss terms are estimatedat the middle of the interval. This impli
it versionof QSSA provides a great stability to the originals
heme and is eÆ
ient in terms of a

ura
y, sin
etwo iterations and a time step of 30 s were found to
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Figure 2. Diurnal evolution (from 0000 to 2400) of VOCs and NOx surfa
e emissions (in mole
ules
m�2 s�1) used for the studied 
ases of July 1994 and August 1997.yield small errors relative to the same method us-ing time steps of 1 s. This modi�ed QSSA s
hemewas also 
ompared to the TWOSTEP algorithmproposed by Verwer and Simpson [1995℄ and alsoyielded small di�eren
es.2.6. The Adjoint Model FormulationAs stated in the se
tion 1, the main obje
tive ofan adjoint model is the 
al
ulation of the gradientrH(X) of a s
alar fun
tion H(X). This gradientdepends on the prognosti
 variables of the model,here the pollutant 
on
entrations, with respe
t ei-ther to initial 
onditions or model parameters. Theappendix des
ribes how the adjoint of a model 
anindeed allow the 
al
ulation of su
h gradients.In the 
ase of this study, we use the adjointmodel of CHIMERE for sensitivity 
al
ulations.Then, we aim at estimating the sensitivity of asimulated peak of a pollutant with respe
t tomodel parameters. For the results presented in thenext se
tions, we de�ne three types of s
alar fun
-tion H(X): peak values of O3, Ox (= O3+NO2),and NO2 (hereafter 
alled [O3℄max, [Ox℄max and[NO2℄max, respe
tively), on July 12, 1994 and Au-gust 12, 1997. Units used for sensitivities are per-
ent by per
ent (%/%): For example, results forthe sensitivity of [O3℄max to the rate of the �rst


hemi
al rea
tion (denoted by R1), will be 
al
u-lated as (�[O3℄max=�R1)(R1=[O3℄max). The resultsthat will be given refer to 
hanges in the parame-ters imposed during one hour.The adjoint of the CHIMERE model has beendeveloped on a line-by-line basis, reversing the or-der of operations and swit
hing inputs and outputsof routines. Thus the gradients are 
al
ulated inan exa
t manner, to the 
omputer a

ura
y (64bits). The adjoint model was tested by the Taylorexpansion veri�
ation method.3. The Two Episodes Under Study: July12, 1994 and August 12, 1997In this paper the periods of the July 11 and 12,1994 and the August 11 and 12, 1997 are 
hosenfor the sensitivity study. This sele
tion was madebe
ause (1) both periods 
orrespond to strong pho-to
hemi
al pollution events over the Paris area,and (2) the origin of the events is apparently dif-ferent, due to di�erent lo
al meteorologi
al 
on-ditions. Both periods are di�erent also from a
hemi
al point of view, as we shall see below.From urban and rural O3 and NO2 measurementsin and around the Paris region performed by theAIRPARIF air quality survey network, it appearsthat lo
al Ox produ
tion was more intense during
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Figure 3. Ground measurements of (top) NO2,(middle) O3 and (bottom) Ox for the two days stud-ied: July 12, 1994 and August 12, 1997.July 12, 1994 while the more homogeneous mea-surements on August 12, 1997 suggest larger s
aleozone adve
tion, (see Figure 3). In the following,the evolution of meteorologi
al parameters is dis-
ussed in more detail.3.1. Meteorologi
al SituationsThe surfa
e layer temperatures are values atthe �rst ECMWF model level (� 35 m) (see Fig-ure 4). Maximum values are similar for August 11,1997 (T �28oC around 14h) and August 12, 1997(T�30oC around 1400 hours). On July 11 and 12,1994, maximum values of respe
tively T �24oC(1600) and T �29oC (1500) are observed.For the July 1994 period, the mean wind speedin the surfa
e layer (Figure 4) appears to be rather
onstant, with jU j � 2m s�1. A de
rease in windspeed values is oberved for the period of August
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Figure 4. (a) Comparison of boundary layerheight h estimated from ECMWF data, (b) surfa
elayer wind speed (in m s�1) and (
) surfa
e layertemperature (in oC) for both periods studied: July11 and 12, 1994 (solid line) and August 11 and 12,1997 (dashed line).
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onstant onAugust 11, 1997, jU j � 3m:s�1, one observes animportant de
rease during August 12, 1997, fromjU j � 3m s�1 to jU j < 1m s�1 at the [O3℄max time.This 
orresponds to a 
ontinuous in
rease of theresiden
e time of pollutants in the 
entral modelbox (30 km wide) during that day from approxi-mately 3 hours for U=3 m s�1 to 8 hours for U=1m s�1.For both periods the boundary layer height h, asderived from ECMWF potential temperature pro-�les (see se
tion 2.1.2) displays maximum valuestypi
al for sunny summer days. The maximumheight is larger on July 11, 1994 (2150 m) thanon August 11, 1997 (1400 m), and the maximumis rea
hed earlier on July 12, 1994 (1300) than onAugust 12, 1997 (1400). Thus verti
al mixing anddilution of emissions will be more important onJuly 12, 1994.
3.2. Ground Measurements of O3 and NO2Figure 3 presents hourly average ground mea-surements of NO2, O3 and Ox over the model do-main (data issued from the AIRPARIF network),on July 12, 1994 and August 12, 1997 (from 0000to 2400 UT). On July 12, 1994, values togetherwith the daily rural peaks of eastern rural stationssuggest ba
kground ozone values of about 60 ppb,whi
h were taken as the model boundary 
ondi-tions. It is noteworthy that all rural stations dis-play mu
h lower values than urban ones, indi
at-ing the strong photooxidant build up during thisepisode. A di�erent behavior is observed on Au-gust 12, 1997. The spread of ozone 
on
entrationsis mu
h less pronoun
ed with rural values 
ompa-rable to urban ones. We are led to 
on
lude that atleast a signi�
ant fra
tion of the ozone is adve
tedinto the domain, while lo
al produ
tion seems lessimportant than for July 12, 1994. In the 
ase ofAugust 12, 1997, 73 ppb of ba
kground ozone valuewas used in the model.
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Figure 5. Modeled values of NO2, O3, and Ox
on
entrations for July 12, 1994 (left) and August12, 1997 (right). For both days, plots at top, mid-dle and bottom represent the NO2, O3, and Oxevolution from 0000 to 2400, respe
tively. Thesolid line is the result for the surfa
e layer, andthe dashed line for the mixed layer. These valuesare 
omparable to the measurements, presented inFigure 3, and to the line with 
ir
les 
orrespondingto urban measurement averaged values.3.3. Comparison of Model SimulationsWith MeasurementsFigure 5 
ompares the diurnal variations of O3,NO2, and Ox 
on
entrations, as simulated in thesurfa
e layer of the 
entral model box and as av-eraged over all observations in this box. The NO2peak in the morning is very well reprodu
ed onJuly 12, 1994, while somewhat overestimated onAugust 12, 1997. The afternoon ozone and Oxpeaks on July 12, 1994 are underestimated by themodel and appear 1-2 hours too early. However,one has to keep in mind the large spread in the
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h makes the
omparison with the 
entral model box 
orrespond-ing to a 30 km average diÆ
ult. On the 
on-trary, O3 and Ox maximal 
on
entrations are quitewell simulated on August 12, 1997. In the follow-ing se
tions, sensitivity studies will be based onlyon model results and di�eren
es with observationsshould be kept in mind.4. Sensitivity to Emissions4.1. Sensitivity to Model Spe
ies EmissionsWe �rst investigate the relative sensitivity of thephotooxidant peaks to the model emitted spe
ies,and the time variations of this sensitivity. Inthe MELCHIOR me
hanism, these spe
ies areNO, NO2, CO, SO2, CH4, C2H6, n-C4H10, C2H4,C3H6, isoprene (C5H8), o-xylene (C8H12), HCHO,CH3CHO, CH3COC2H5, CH3OH, and C2H5OH.As pointed out in se
tion 2.4 ea
h VOC spe
iesin the model represents in general a 
lass of 
om-pounds. Besides, sensitivities are 
al
ulated by
onsidering in�nitesimal emission 
hanges taken asuniform over all surfa
e model boxes. In Figure 6,we display for both July 12, 1994 and August 12,1997 the sensitivity of the photooxidant peaks. Ingeneral, the most sensitive spe
ies is NO, followedby the most rea
tive VOCs: o-xylene, propene,ethene, and n-butane. It is interesting to noti
ethat even in the 
ase of the NO2 peak, the sen-sitivity to NO2 emissions is quite low. We alsoremark that, ex
ept for sensitivity of Ox to NOemissions, the sensitivity patterns are qualitativelysimilar during July 12, 1994 and August 12, 1997.We now examine separately ea
h 
ase. Note thatas surfa
e emission are 
onsidered, all the followingresults give sensitivities of surfa
e layer pollutantsto surfa
e layer emissions.4.1.1. Sensitivity of [NO2℄max to modelemissions The �rst important result revealed byFigures 6a and 6b is that an in
rease of any emit-ted spe
ies indu
es an [NO2℄max in
rease. The sen-sitivity to model emissions displays a peak just 1hour or a few hours before [NO2℄max, with NO sen-sitivity peaking later than VOC sensitivities, for

the two days. At the sensitivity peak (0800), a
hange of 1% of NO emission at the peak resultsin a 
hange of 0.21% the [NO2℄max value on Au-gust 12, 1997, and of 0.1% on July 12, 1994. VOCsensitivity peaks earlier (by about 1 hour) sin
eNO2 formation through VOC emissions essentiallyresults from the net radi
al 
y
le, whi
h 
an beformally written as:VOC+OH! 2NO2 � 2NO+OH+CARBwhere CARB represents 
arbonyl 
ompounds.This transformation is slow, espe
ially duringmorning hours when [OH℄ is weak, with a times
aleof a few hours for the most rea
tive VOCs, hen
ethe delay in sensitivity relative to NO emissions.Se
ond, we remark that NO sensitivity is abouttwi
e as large on August 12, 1997 than on July12, 1994, while VOC sensitivities are twi
e as low.This 
ould be a hint of a qualitative di�eren
e in
hemi
al regimes between the two days, as will befurther dis
ussed in se
tion 4.1.3.4.1.2. Sensitivity of [O3℄max to modelemissions These results are displayed in Fig-ures 6
 and 6d. All sensitivities are positive, ex
eptfor NO and NO2 (with a very small sensitivity forthe latter). The maximum of VOC sensitivities o
-
urs during the morning, 4-6 hours before [O3℄max:This illustrates the fa
t that ozone produ
tion byVOC oxidation is a slow pro
ess. For o-xylene andpropene an in
rease of 1% in the emissions indu
esan in
rease of [O3℄max of 0.02% on July 12, 1994and 0.01% on August 12, 1997 at the time of thesensitivity peak at 1200. This illustrates the fa
tthat among VOC emissions, mainly aromati
 andole�n 
ompounds 
ontribute to ozone build up inan urban environment.The large negative sensitivity peak for NO o
-
urs during the hour pre
eding [O3℄max, due to thefast titration of ozone by NO. It is interesting tonoti
e that on July 12, 1994, a se
ond negativepeak is observed in the NO sensitivity 
urve at0900, while the 
orreponding peak on August 12,1997 is positive and peaks near 1100. This impor-tant di�eren
e 
an be explained by a di�eren
e in
hemi
al regimes between the two days as will be
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Figure 6. Sensitivity (in %/%) of (a,b) [NO2℄max, (
,d) [O3℄max and (e,f) [Ox℄max to the emitted modelspe
ies. Results are expressed on the left side for July 12, 1994, and on the right side for August 12,1997.dis
ussed later.4.1.3. Sensitivity of [Ox℄max to modelemissions The advantage of the Ox formulationis the release of photo
hemi
al equilibrium e�e
tin the photooxidant budget. This is 
learly seen inFigures 6e and 6f. The sensitivities to NOx be-have similarly to those for [O3℄max, but the largenegative afternoon peak is removed. The sensi-tivity to NOx is always negative during July 12,1994, but positive during almost all of August 12,1997. We 
on
lude that there is a 
lear di�eren
ein the 
hemi
al regime between July 12, 1994 and

August 12, 1997. Also, sensitivity to VOC emis-sions is twi
e as large on July 12, 1994 as on Au-gust 12, 1997. Another interesting feature revealedby Ox analysis is that the afternoon Ox peak isessentially sensitive to morning emissions in both
ases. As said before, this illustrates the times
aleof photo
hemi
al oxidant build up at least of theorder of several hours. The in
rease of sensitivitywith de
reasing time of the day is limited by twofa
tors: (1) emissions be
ome lower during earlymorning hours and during the night, and (2) ozoneprodu
ed from these emissions will be in
reasingly



70 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATION
12 MENUT ET AL.adve
ted out of the model domain and 
annot 
on-tribute signi�
antly to the peak values.
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Figure 7. Radi
al budget for ea
h day (inmole
ules 
m�3 s�1 for both plots) weighted andaveraged over the two model layers (surfa
e andmixed layer of the Paris box). The \Rad+Rad"term gathers all radi
al re
ombination rea
tionsand \Alk. nit." stands for \alkyl nitrates".4.1.4. Chemi
al regime di�eren
e In thisse
tion we give an explanation of the di�erentsensitivities towards emission 
hanges presentedup to now. Several studies [e.g., Sillman et al.1990; 1999℄ indi
ate that photooxidant produ
-tion 
an be more sensitive either to NOx emissions(NOx-limited regimes) or to VOC emissions (VOC-limited regimes). A major di�eren
e between theseregimes is the relative strength of the two radi
al

sink paths:NO2 +OH +M ! HNO3 +M (3)or 8><>: RO2 +HO2 ! peroxyde (a)RO2 +RO2 ! peroxyde (b)HO2 +HO2 ! H2O2 +O2 (
) (4)where the rea
tion (3) is dominant in a VOC-limited regime, and the system (4a)-(4
) is dom-inant in a NOx-limited regime. As Figure 7 shows,the major radi
al loss path on July 12, 1994 is re-a
tion (3); thus the regime is VOC-limited and
onsequently the sensitivity of photooxidant pro-du
tion is positive with respe
t to VOC emissionsand negative with respe
t to NOx emissions. In
ontrast, on August 12, 1997, both RO2 and HO2re
ombination rea
tions play a signi�
ant role, es-pe
ially during the afternoon. Consequently, the
hemi
al regime is NOx-limited, the sensitivity toNOx emissions is positive. In fa
t, the sensitivityto VOC emissions is also positive, but to a lesserextent than on July 12, 1994.The di�eren
e in 
hemi
al regimes between bothdays be
omes even more evident in Figure 8 wherethe Ox 
on
entrations (weighted and averaged overthe two model layers) at 1600 are plotted as a fun
-tion of the NOx and the VOC emissions. For ea
hsituation under study, we have performed a seriesof simulations, by keeping all the meteorologi
aland boundary parameters un
hanged and varyingonly the NOx and the VOC emissions whi
h areweighted by a pair of 
oeÆ
ients (ENOx ,EVOC)ranging between 0 and 2.In this Figure, one 
learly identi�es the two
hemi
al regimes des
ribed previously. In both sit-uations, there is a transition 
urve de�ned by�[Ox℄�ENOx (ENOx ; EVOC) = 0or EVOC = 	(ENOx):This 
urve is approximately a straight line anddelimits two regions of distin
t sensivitivy. For
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1

Figure 8. Ox 
on
entration (in � g m�3) at 1600, weighted and averaged over the two model layers, as afun
tion of the NOx and the VOC emissions weight (respe
tively ENOx and EVOC). Results are expressedfor July 12, 1994 (left) and August 12, 1997 (right).EVOC � 	(ENOx), the system is thus VOC/NOxsensitive, whereas for EVOC � 	(ENOx), the sys-tem is NOx sensitive.It 
learly appears from Figure 8 that on July12, 1994, the Parisian boundary layer lies in theVOC/NOx sensitive region (the point (1,1) is lo-
ated on the right side of the transition line)whereas on August 12, 1997, it lies in the NOx-sensitive region. However, in both 
ases, it is notvery far from the transition line, so that on theAugust 12, 1997, the 
hemistry is not only NOxsensitive but also to a lesser extent VOC sensitive.Moreover, in both 
ases, a 
hange in the NOx andVOC emissions strength 
ould result in a 
hangein the state of the system. Thus an error in theemissions database 
ould have 
aused a misiden-ti�
ation of the 
hemi
al regime for one or bothdays. Another di�eren
e in the isopleths for bothdays is that isolines are 
loser and thus gradientslarger, both with respe
t to NOx as to VOC emis-sions, on July 12, 1994 than August 12, 1997. This

also 
orresponds to the larger lo
al photo
hemi
alozone produ
tion on the former day, as noted be-fore.Date and Time 12J94 12A979h 16h 9h 16hParameters (unit)[NO2℄ (�.g.m�3) 200. 40. 118. 32.[O3℄ (�.g.m�3) 30. 162. 44. 173.[Ox℄ (�.g.m�3) 220. 188. 158. 190.Temperature (oC) 20. 28. 23. 29.Wind speed (m.s�1) 1.8 1.9 2. 1.1h (m) 50. 1900. 50. 1330.q (g/kg) 13.2 13.3 21.2 20.7Table 1. Values of the pollutants peaks 
hosen for the sen-sitivity study. One also reports the values of the meteorolog-i
al parameters at the same time, issued from the ECMWFanalysis, and estimated in the surfa
e layer.The origin of distin
t sensitivity regimes for thetwo days studied has to be sear
hed for in the me-teorologi
al parameters and emissions strengths.First, as shown in Figure 2, the VOC and NOxanthropi
 emissions are larger on July 12, 1994
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an be seenin Figure 8, an equal in
rease in both VOC andNOx makes a 
hemi
al regime more VOC limited.Se
ond, the relative and absolute 
ontribution ofozone photolysis to the radi
al budget is larger onAugust 12, 1997 (Figure 7), linked to a larger 
on-tent of water vapor over the Paris region, favor-ing the formation of OH radi
als from O(1D) (Ta-ble 1). This in
rease in radi
al produ
tion shiftsthe 
hemi
al system more towards a NOx limitedregime [e.g., Kleinman, 1994℄. Third, it has beenshown [Honor�e et al., 1998℄ in idealized 
ases thatthe wind speed is a key parameter 
ontrolling thesensitivity state of an urban atmosphere: As it de-
reases, the system shifts from the VOC-sensitiveregion towards a NOx-sensitive one. An explana-tion for this shift is that the lifetime of NOx rela-tive to OH is lower than that of the average VOCs.Hen
e, the longer the residen
e time of the air massin an urban agglomeration is, the more VOC willa

umulate with respe
t to NOx and the 
hemi-
al regime be shifted from VOC limited to NOxlimited. A
tually, for the days studied here, theafternoon wind speed is almost twi
e as low on theAugust 12, 1997 than on the July 12, 1994. Allthree reasons point towards the same dire
tion ofa more NOx limited regime on August 12, 1997.However, it is beyond the s
ope of this paper toquantify ea
h of these 
auses.4.2. Sensitivity of Photooxidant Peaks toEmissions by A
tivity CategoriesRedu
ing emissions pollutant by pollutant is ev-idently not possible from the pra
ti
al point ofview. Therefore we examine here the sensitivityof photooxidants with respe
t to emissions in a
-tivity 
ategories. In the present study, emissionsare grouped into six 
ategories: TRAF for traÆ
,RESI for domesti
 and small business a
tivities,SOLV for solvents, INDU for industry (other thansolvents), ENER for power produ
tion and AGRIfor agri
ulture. TraÆ
 emissions are the dominantsour
e of both NOx and VOC emissions, the sol-vent/industry se
tor is unique as it ex
lusively 
on-sists of VOC emissions. As in the previous se
tion,

we plot in Figure 9 the hourly-distributed sensi-tivity of photooxidant peaks to surfa
e layer emis-sions per 
ategories on July 12, 1994 and August12, 1997.
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Figure 9. Sensitivity (in %/%) of (a,b) [NO2℄max,(
,d) [O3℄max and (e,f) [Ox℄max to the emissions bya
tivity se
tors. Results are expressed on the leftside for July 12, 1994, and on the right side forAugust 12, 1997.4.2.1. Sensitivity of [NO2℄max For bothdays studied, the sensitivity of [NO2℄max to emis-sions by a
tivity 
ategory is positive, meaning thata redu
tion of emissions would always lead to a[NO2℄max 
on
entration de
rease. Not surprisingly,by far the most sensitive 
ategory is traÆ
. A re-du
tion of 1% of the traÆ
 emissions at sensitiv-ity peak (near 0700) leads to a redu
tion of 0.15%of the NO2 peak on July 12, 1994, and 0.2% on
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ond most sensitive 
at-egory is solvents. TraÆ
 sensitivity is more pro-noun
ed on August 12, 1997, while solvent sensi-tivity is more pronoun
ed on July 12, 1994. Thisis in line with sensitivities found with respe
t toindividual pollutants (Figure 6) and points againto di�eren
es in the 
hemi
al regime between bothdays. Finally, we remark that the other emission
ategories (espe
ially ENER) have only a poor 
on-tribution to a [NO2℄max in
rease.4.2.2. Sensitivity of [O3℄max and [Ox℄maxAs for [NO2℄max, [O3℄max is essentially sensitiveto traÆ
 and solvent emissions. During morninghours, it is positively sensitive to traÆ
 emissions,while it is negatively sensitive during afternoonhours before the ozone peak. On a times
ale ofseveral hours, traÆ
 emissions a
t on photooxidantbuild up and on the times
ale of several minutes,traÆ
 NO emissions titrate ozone. The latter pro-
ess evidently 
auses the negative afternoon peakwhi
h, by the way, disappears when looking at theOx maximum. On July 12, 1994, the sensitivityfor the solvent se
tor (with only VOC emissions) isstronger than or equal to the sensitivity of the traf-�
 se
tor emissions, respe
tively for the O3 max-imum and for the Ox maximum. In 
ontrast, onAugust 12, 1997, traÆ
 emission redu
tions are al-ways more e�e
tive in redu
ing O3 and Ox peaks.This again illustrates that an optimal emission re-du
tion strategy has to take into a

ount di�er-en
es in the 
hemi
al regimes for individual days.5. Sensitivity to Rea
tions RatesSensitivities of NO2, O3, and Ox peaks are ex-amined as a fun
tion of ea
h rea
tion rate 
oeÆ-
ient. While we 
onsider the pollutant peak in thesurfa
e layer, sensitivity is 
umulated in the twomodel layers for the urban box, so that results arerepresentative for the whole boundary layer pho-to
hemistry. These sensitivities are 
al
ulated forall 
hemi
al rea
tions (%/%), again for 
hanges ofa rea
tion rate o

uring during one hour. We �rstremark that the most sensitive rea
tions are gen-erally the same for [O3℄max and [Ox℄max, but may

be di�erent for [NO2℄max. It also be
omes 
learthat only about 20 rea
tions are really sensitive.This strongly points towards the possibility of us-ing drasti
ally redu
ed 
hemi
al me
hanisms forurban air quality modeling.The family grouping shows that the highest sen-sitivities are obtained for (1) the inorgani
 
hem-istry, (2) photolysis rea
tions, (3) VOC oxidationby OH, (4) PAN 
hemistry, and (5) organi
 radi-
al 
onversion. In order to sele
t the most sensi-tive rea
tions, they are ranked as a fun
tion of themaximal value o

uring during the day for NO2,O3 and OX . Values are reported in Table 2.Comparing both days studied, almost all rea
-tions displayed, and in parti
ular photolysis rea
-tions, exhibit a higher sensitivity on July 12, 1994than on August 12, 1997. The reasons for thisbehavior are again the di�eren
e in the 
hemi
alregime for the two days and the stronger lo
al pho-to
hemi
al oxidant build-up on July 12, 1994. Thisday, the photooxidant produ
tion is limited by thepresen
e of radi
als; hen
e radi
al sour
e rea
tionssu
h as photolysis rea
tions be
ome more sensitive.5.1. Sensitivity to PhotostationaryEquilibriumWe now turn to the time-distributed sensitiv-ity of several important rea
tions reported in theprevious tables. We display, in Figure 10, the timedistribution of sensitivity to the rea
tion rates 
oef-�
ients of the rea
tions involved in the NO-NO2-O3equilibrium, synthesized as( NO +O3 ! NO2 Inorgani
 
hemistry (a)NO2 ! NO +O3 Photolysis (b)(5)Both rea
tions have an inverse e�e
t, whi
h is illus-trated by the symmetri
 shape, but opposite signfor both sensitivity 
urves. During daytime, therea
tions are fast, so one expe
ts sensitivity to behighest just before peak time. Interestingly, thesensitivities of the NO2 peak exhibit a 
hange ofsign, for both 
ases, 1 hour before the peak. Dur-ing the hour pre
eding the peak, NO2 formation
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tion NO2 O3 Ox12J94 12A97 12J94 12A97 12J94 12A97Inorgani
 
hemistryO3+NO ! NO2 0.0372 0.1747 -0.3648 -0.2901 -0.2299 -0.1946NO+HO2 ! OH+NO2 0.0031 0.0033 0.1045 0.1124 0.0706 0.0786NO2+OH ! HNO3 -0.3169 -0.1521 -0.2688 -0.1670 -0.2088 -0.1385NO + OH ! HONO -0.1233 -0.0251 -0.0104 -0.0031 -0.0071 -0.0022COV atta
ks by OHC3H6+OH+M ! CH3CH(O2)CH2OH 0.1698 0.0671 0.0388 0.0214 0.0285 0.0169o-xylene+OH ! o-xylene(OH)O2 0.1204 0.0399 0.0743 0.0294 0.0520 0.0219Carbonyls 
ompounds atta
ks by OHHCHO + OH ! CO + HO2 -0.0015 0.0021 -0.0194 -0.0003 -0.0089 0.0031CH3CHO+OH ! CH3CO3 0.0178 0.0019 0.0093 0.0034 0.0071 0.0025MGLYOX + OH ! CH3CO3 + CO -0.0015 -0.0009 -0.0241 -0.0092 -0.0147 -0.0055Organi
 radi
als 
onversionCH3CO3+NO ! CH3O2+NO2+CO2 0.0529 0.0378 0.1522 0.1138 0.1161 0.0920Organi
 nitrats and PANCH3CO3+NO2+M ! PAN -0.0528 -0.0378 -0.1498 -0.1121 -0.1148 -0.0912PAN + M ! CH3CO3+NO2 0.0522 0.0383 0.1261 0.0985 0.0971 0.0802Photolyti
 rea
tionsO3!2.OH 0.0225 0.0199 0.1303 0.0384 0.0770 0.0150NO2 ! NO+O3 -0.0665 -0.1758 0.3787 0.3294 0.2477 0.2271HCHO ! CO+2*HO2 0.2530 0.0739 0.1351 0.0447 0.0881 0.0296HCHO ! CO+H2 -0.0299 -0.0078 -0.0342 -0.0134 -0.0235 -0.0098MGLYOX ! CH3CO3+HO2+CO 0.0657 0.0169 0.0582 0.0190 0.0376 0.0122HONO ! NO + OH 0.0905 0.0181 0.0079 0.0020 0.0053 0.0015Table 2. Relative sensitivity (%/%) of NO2 (9h), O3 (16h), Ox (16h) peaks values 
al
ulated in the urban surfa
e layer torea
tion rates 
oeÆ
ients integrated in all boxes and during all the day.via titration of NO emissions by ozone has a pos-itive e�e
t on the NO2 peak, while the oppositeo

urs a few hours before. This delayed negativee�e
t re
e
ts the additional radi
al sink (with sub-sequent de
rease in Ox produ
tion) if an in
reasedfra
tion of NOx is present as NO2.By 
ontrast, NO2 formation by 
ombination ofNO and ozone always has a negative e�e
t on theafternoon ozone and Ox peaks, with a maximumsensitivity near the peak time. The explanationis straightforward for the sensitivity of the ozonepeak, sin
e this rea
tion a
ts as titration. Forthe sensitivity of the Ox peak, sensitivities havethe same sign but lower amplitudes. Again, thisis 
aused by the e�e
t of a redistribution of NOxspe
ies on the radi
al budget.5.2. Sensitivity to VOC Oxidation by OHIn order to illustrate the sensitivity to this groupof rea
tions, we display the time-distributed results

for two of them in Figure 11:( C3H6 +OH +M ! CH3CH(O2)CH2OH (a)CH3CHO +OH ! CH3CO3 (b)(6)First, we remark that sensitivities are positive forrea
tion (6a) and negative for (6b), before the peaktimes. The positive sensitivity of the three peaks[NO2℄max, [Ox℄max, and [O3℄max to (6a) is dire
tly
onne
ted to the radi
al 
y
les linked to hydro-
arbon oxidation: If the rea
tion rate 
oeÆ
ientin
reases, more OH 
an be transformed into HO2and RO2 radi
als whi
h will rea
t with NO and in-
rease the Ox produ
tion. This extra Ox produ
-tion is revealed by the in
rease of the NO2 peakin the morning and by the ozone peak during theafternoon.The sensitivity to the rate of rea
tion (6b) isvery interesting to study as it be
omes negativeonly after about 1400. This 
an be explained by
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Figure 10. Sensitivity of [NO2℄max, [O3℄max, and[Ox℄max to the photo
hemi
al equilibrium: the solidlines represent the rea
tion \O3+NO! NO2", andthe dashed lines the rea
tion \NO2 ! NO+O3".Plots at the left and at the right are for July 12,1994 and August 12, 1994, respe
tively. Plots showthe sensitivity of [NO2℄max, [O3℄max, and [Ox℄maxat the top, middle and bottom, respe
tivelythe 
ompetition between two pro
esses: The a
etylperoxy radi
al, produ
t of rea
tion (6b), 
an ei-ther rea
t with NO whi
h subsequently forms oneto two mole
ules of Ox, or rea
t with NO2 to formPAN, with a loss of one radi
al and one mole
uleof Ox. The distribution between both pathwaysdisplays a strong diurnal variation as a fun
tionof the NO/NO2 ratio, peaking at noon, whi
h ex-plains the diurnal variation of the sensitivity.5.3. Sensitivity to NO-to-NO2 ConversionIn order to investigate the e�e
t of this group ofrea
tions on photooxidant peaks, we display twoexamples in Figure 12 
orresponding to the follow-
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Figure 11. Sensitivity of [NO2℄max, [O3℄maxand [NO2℄max to the \VOCs and 
arbonyls 
om-pounds atta
ks by OH radi
als rea
tions": Thesolid lines represent the rea
tion \C3H6+OH+M! CH3CH(O2)CH2OH" and the dashed lines therea
tion \CH3CHO + OH ! CH3CO3". Plots arearranged as in Figure 10ing rea
tions:( NO +HO2 ! OH +NO2 (a)CH3CO3 +NO ! CH3O2 +NO2 + CO2 (b)(7)Both rea
tions display a positive sensitivity almostall day long, as NO-to-NO2 
onversion dire
tly 
or-responds to Ox produ
tion. The se
ond rea
tion ismore sensitive, espe
ially for the NOx peak, andalso for the O3 and Ox peak 1 hour before. Thisis again explained by the fa
t that this rea
tionis 
ompeting with PAN formation, while rea
tion(7a) is anyway the dominant pathway.Looking at the di�eren
es between both days,
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Figure 12. Sensitivity of [NO2℄max, [O3℄maxand [Ox℄max to the 
onversion of NO into NO2:The solid lines represent the rea
tion \NO+HO2! OH+NO2" and the dashed lines the rea
tion\CH3CO3+NO ! CH3O2+NO2+CO2". Plots arearranged as in Figure 10
one notes that sensitivities with respe
t to the NO2peak are again higher during July 12, 1994 thanduring August 12, 1997. Again, it appears thatthe NO2 peak is mu
h more due to photo
hemi-
al Ox produ
tion on July 12, 1994 while for theAugust 12, 1997 simple mixing with residual layerozone and 
onversion into NO2 strongly dominatesthe peak 
on
entration. This also has to 
orre-spond to stronger pollutant 
on
entrations in theearly morning of July 12, 1994 whi
h are indeed ob-served by the AIRPARIF network: The NO peako

urs between 0700 and 0800 for both days, withmaximum values of 186 and 47 � g m�3 for July12, 1994 and August 12, 1997, respe
tively.
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Figure 13. Sensitivity of [NO2℄max, [O3℄max and[Ox℄max to the photolysis: The solid lines representthe rea
tion \O3 ! 2 OH", the dashed lines the re-a
tion \MGLYOX ! CH3CO3+HO2+CO". Plotsare arranged as in Figure 105.4. Sensitivity to Photolysis Rea
tionsSensitivities of photooxidant peaks to some pho-tolysis rea
tions are displayed in Figure 13, andFigure 14. We �rst examine the sensitivity toozone, methyl-glyoxal (MGLYOX) and formald-hyde photolysis:( O3 ! 2 OH (a)MGLY OX ! CH3CO3 +HO2 + CO (b)(8)( HCHO ! CO + 2:HO2 (a)HCHO ! CO +H2 (b) (9)For all photolysis rea
tions 
reating radi
als (i.e.rea
tions (8a), (8b) and (9a)) an in
rease of the
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Figure 14. Sensitivity of [NO2℄max, [O3℄max and[Ox℄max to the HCHO rea
tions: The solid linesrepresent the rea
tion \HCHO ! CO+2*HO2",the dashed lines the rea
tion \HCHO ! CO+H2".Plots are arranged as in Figure 10rea
tion rates 
oeÆ
ients results in an in
rease ofOx values on July 12, 1994. However, the timedistribution of sensitivities is di�erent, as well asthe relative behavior for the two days studied. Forthe sensitivity of the NO2 peak, we remark thatozone photolysis is not important, whereas methyl-glyoxal and formaldehyde photolysis is sensitive.This is in agreement with the 
ontribution of thephotolysis of di�erent spe
ies to the radi
al bud-get displayed in Figure 7. Indeed, ozone photoly-sis, 
reating O(1D) radi
als, o

urs in the UV andbe
omes important only around noon. As alreadyseen for other rea
tions, 
arbonyl photolysis is alsomore sensitive for the NO2 peak on July 12, 1994than on August 12, 1997, due to the greater photo-
hemi
al a
tivity on the morning of July 12, 1994.Con
erning the afternoon O3 and Ox peaks,

photolysis of HCHO! CO + 2HO2 is again mu
hmore sensitive on July 12, 1994 than on August 12,1997, be
ause of the VOC-or-radi
al-limited 
hem-i
al regime on July 12, 1994. Surprisingly, duringmorning hours, ozone photolysis even has a slightlynegative sensitivity on August 12, 1997 for the O3and Ox peaks. Probably, the ozone mole
ule ini-tially lost is not re
overed by extra Ox produ
tionthrough the 
reated OH radi
als.Finally, the sensitivity of the non-radi
al-forming pathway of formaldehyde photolysis is al-ways slightly negative, as it 
ompetes with theradi
al-forming photolysis pathway (Figure 14).5.5. Sensitivity and Un
ertaintiesIn order to obtain the lo
al un
ertainty of mod-eled photooxidant produ
tion with respe
t to re-a
tion rate 
oeÆ
ients, the above determined sen-sitivities have to be 
ombined with the individualun
ertainties of rea
tion or photolysis rates. In-deed, if the relative a

ura
y of a 
hemi
al rea
-tion rate 
oeÆ
ient is x% and the relative sensi-tivity of Ox peak is y%/%, one would expe
t ea
hindependant rea
tion indu
es an overall error ofxy% on the peak value. This reasoning is 
orre
tonly if the sensitivities are linear, whi
h meansthat the perturbation 
aused by an in�nitesimal
hange in a rate 
onstant 
an be extrapolated tothe a
tual un
ertainties. For ea
h rea
tion stud-ied in this paper, several authors have previouslygiven an un
ertainty value. Considering ea
h re-a
tion, one by one, it is possible to estimate anorder of magnitude of the error. These un
ertain-ties are taken here mainly from 
ompilations of ki-neti
 data [Atkinson et al., 1997; De More et al.,1997℄. For the NO2 + OH rea
tion, the un
er-tainty was derived from the work of Donahue etal. [1997℄. For methyl-glyoxal, an un
ertainty ofa fa
tor of 2 was assumed from the dis
repan
y inthe quantum yields dedu
ed in two re
ent kineti
studies [Sta�elba
h et al., 1995; Raaber and Moort-gat, 1996℄. As previously dis
ussed by Gao et al.[1995℄ and for the ozone sensitivities to 
hemi
alrea
tions, only some rea
tions are very un
ertain,as NO2+OH, o-xylene+OH, NO+O3, HCHO+h�,
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20 MENUT ET AL.Rea
tion Un
ertainty NO2 O3 Ox�ln(298K) 12J94 12A97 12J94 12A97 12J94 12A97 Ref.Inorgani
 
hemistryO3+NO ! NO2 (+�0.1) 0.74 2.06 5.91 5.02 4.32 3.70 At97NO+HO2 ! OH+NO2 (+�0.1) 0.06 0.04 1.69 1.94 1.33 1.49 At97NO2+OH ! HNO3 (+�0.3) 19.02 5.38 13.06 8.67 11.78 7.89 Do97NO + OH ! HONO (+�0.1) 2.47 0.30 0.17 0.05 0.13 0.04 At97VOC atta
ks by OHC3H6+OH+M ! CH3CH(O2)CH2OH (+�0.1) 3.40 0.79 0.63 0.37 0.54 0.32 At97o-xylene+OH ! o-xylene(OH)O2 (+�0.1) 2.41 0.47 1.20 0.51 0.98 0.42 At97Carbonyls 
ompounds atta
ks by OHHCHO + OH ! CO + HO2 (+�0.1) 0.03 0.02 0.31 0.01 0.17 0.06 At97CH3CHO+OH ! CH3CO3 (+�0.1) 0.36 0.02 0.15 0.06 0.13 0.05 At97MGLYOX + OH ! CH3CO3 + CO (+�0.2) 0.06 0.02 0.78 0.32 0.55 0.21 At97Organi
 radi
als 
onversionCH3CO3+NO ! CH3O2+NO2+CO2 (+�0.2) 2.12 0.89 4.93 3.94 4.37 3.50 At97Organi
 nitrats and PANsCH3CO3+NO2+M ! PAN (+�0.2) 2.11 0.89 4.85 3.88 4.32 3.47 At97PAN + M ! CH3CO3+NO2 (+�0.4) 4.18 1.81 8.17 6.82 7.30 6.10 At97Photolysis rea
tionsO3!2.OH (+�0.3) 1.35 0.70 6.33 1.99 4.34 0.85 DM97NO2 ! NO+O3 (+�0.2) 2.66 4.15 12.27 11.40 9.31 8.63 DM97HCHO ! CO+2*HO2 (+�0.4) 20.25 3.49 8.75 3.09 6.63 2.25 DM97HCHO ! CO+H2 (+�0.4) 2.39 0.37 2.22 0.93 1.77 0.74 DM97MGLYOX ! CH3CO3+HO2+CO (+�1.0) 13.16 2.00 9.43 3.29 7.07 2.32 St95;Ro95HONO ! NO + OH (+�0.1) 1.81 0.21 0.13 0.03 0.10 0.03 At97Table 3. Cumulative un
ertainties in +��.g.m�3 of [NO2℄max , [O3℄max and [Ox℄max in fun
tion of the rea
tion rates
oeÆ
ients un
ertainties. The un
ertainties values used are issued from Atkinson et al., 1997 (At97); Donahue, 1997(Do97); De More et al., 1997 (DM97); Sta�elba
k et al., 1995 (St95) and Raaber et al., 1995 (Ro95).and NO2+h�. Rea
tion rate 
oeÆ
ient un
ertain-ties are shown in Table 3 and are understood asone sigma logarithmi
 un
ertainties for NO2, O3and Ox.From Table 3 it appears that the morningNO2 peak un
ertainty mainly depends on rea
tionNO2+OH and the photolysis of methyl-glyoxal andformaldehyde. The maximum un
ertainty of about15% is indeed 
aused by methyl-glyoxal photol-ysis on July 12, 1994. In addition to these re-a
tions, the Ox peak also depends on NO2 pho-tolysis and PAN 
hemistry. Rea
tion rate 
oeÆ-
ient un
ertainties for VOC+OH rea
tions indu
eonly very small un
ertainties on the photooxidantpeaks. Nevertheless, it appears from this studythat many rea
tions 
ontribute to an un
ertainty ofonly a few per
ent whi
h should not be important
ompared to other sour
es of un
ertainty su
h asemissions and transport. However, a few rea
tions

display un
ertainties around 10% whi
h be
ome avery signi�
ant sour
e of un
ertainty for the pho-tooxidant peaks. For these rea
tions, progress inkineti
 data is strongly needed.6. Summary and Con
lusionsThis study is a step towards understanding the
auses of photooxidant pollution over a large 
itysu
h as Paris. The aim was twofold. On one hand,we demonstrated that adjoint modeling is a pow-erful tool for studying the sensitivity of pollutant
on
entrations to various model parameters and in-puts. We fo
used on the sensitivity to emissionsbe
ause this is a key question for environmentalstrategies, and to rea
tion rate 
oeÆ
ients be
ausetheir a

ura
y strongly in
uen
es model errors.On the other hand, the sensitivity study showsthat the photooxidant peaks depend substantially
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al 
onditions and emissions, whi
hmakes the problem of abatement strategies more
omplex; we examined two episodes of di�erent
hara
ter: from observations, photooxidant pro-du
tion by lo
al emissions appears to be strongeron 12 July 1994 than on 12 August 1997. Onthe 
ontrary, ozone adve
ted into the area waslarger during the se
ond day. The CHIMEREmodel simulates photooxidant produ
tion duringboth episodes rather well, although it somewhatunderestimates the di�eren
e in lo
al photooxidantprodu
tion during both days.An interesting result is that on July 12, 1994,the photooxidant peaks are negatively sensitive toNOx emissions while it is positively sensitive toNOx emissions on August 12, 1997. This resultindi
ates that the 
hemi
al regime, in a large 
ityas Paris, may 
hange a

ording to meteorologi
al
onditions and/or emissions themselves. An inter-esting feature is that the NOx-sensitive regime o
-
urs even with relatively high NOx 
on
entrations(of the order of 0.1-0.2 ppb), 
orresponding to theupper limit as suggested, for example, by Sillman[1995℄. The nature of these 
hemi
al regimes wasfurther 
on�rmed by means of isopleths and radi-
al budgets. The latter shows that 
hemi
al rea
-tions produ
ing radi
als di�er substantially fromthe VOC-limited 
ase to the NOx-limited 
ase. Inthe former episode, radi
als are mostly produ
edby photolysis of 
arbonyl 
ompounds while in thelatter the ozone photolysis is the main sour
e. Weexpe
t that due to the di�erent 
hemi
al regimes,identi
al abatement strategies would not result inthe same e�e
ts in the two 
ases. However, we haveto point out that in this respe
t our study is lim-ited by the lo
al 
hara
ter of gradients 
al
ulatedwith the adjoint method. Indeed, the strongly non-linear dependen
y of photooxidants on VOC andNOx emissions pre
ludes us from extrapolating in-�nitesimal emission 
hanges to redu
tions of sev-eral tenths of a per
ent that one would need toobtain measurable e�e
ts.From the sensitivity to rea
tion rates 
oeÆ
ientswe draw a few important 
on
lusions. First, only afew rea
tions turn out to be really sensitive, whi
h

strongly argues in favor of the possibility to usehighly simpli�ed 
hemi
al me
hanisms for urbanphoto
hemistry modeling. Se
ond, by a systemati
investigation of the time distribution of sensitivityto rea
tion rates 
oeÆ
ients, we have detailed therespe
tive role of ea
h rea
tion in the formationof the photooxidant episodes. Indeed, for severalrea
tions, a 
omplex behavior was observed, withsign 
hanges of the sensitivity during the day. Fi-nally, by multiplying sensitivities by the estimatedun
ertainties for ea
h rea
tion rate 
oeÆ
ient, we
ould estimate the potential model errors due to in-a

ura
y in 
hemi
al 
onstants. These errors 
anbe about or, for one 
ase, larger than 10% on pho-tooxidant peaks. Photolysis rea
tions are the mainsour
es of un
ertainty. These un
ertainties be
ome
omparable to those linked to emissions and trans-port, but are still too small to be isolated from the
omparison of simulations with observations.The methodology developed in this paper isquite general and 
an be used by any more sophis-ti
ated model, like a full 3-D Eulerian model. How-ever, one has to be aware that in a more detailedmodel, adjoint 
al
ulations 
an require a tremen-dous amount of 
omputer memory, sin
e all inter-mediate 
al
ulations performed by the dire
t inte-gration step have to be stored in order to performthe ba
kward adjoint integration. There are how-ever various ways to 
ure for this problem, at thepri
e of some re
al
ulations with the dire
t model.Appendix A: Appendix : Basi
Con
epts of the Adjoint ModelConsider a time-evolving physi
al set of vari-ables X whose governing equations are:dXdt = F (X;Y ); (A1)where Y is a ve
tor 
ontaining a set of parame-ters, and F is the (nonlinear) fun
tion giving theinstantaneous tenden
y of the ve
tor X. As an ex-ample, X(t) 
an 
ontain the set of 
on
entrationsof all the pollutants at all pla
es, and Y is the setof primary pollutant emissions. The sensitivity Sof a given s
alar fun
tion H(X) of X at a given
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22 MENUT ET AL.time t is given by the gradientS = rY (H(X(t))): (A2)In numeri
al pra
ti
e, the system of equations (A1)is time dis
retized and takes the formXn+1 = G(Xn; Y ); (A3)the time being repla
ed by index n. Given a s
alarprodu
t (indi
ated by angle bra
kets) in the pa-rameter spa
e, the gradient S of H(Xn) with re-spe
t to Y is su
h that any in�nitesimal pertur-bation ÆY of Y 
reates a perturbation ÆH(Xn) ofH(Xn) su
h thatÆH(Xn) =< S; ÆY > : (A4)At any time n, the perturbation of X follows thegoverning equation:ÆXn+1 = � �G�X (Xn; Y )ÆXn�+ ��G�Y (Xn; Y )ÆY � :(A5)Assuming no initial perturbation ÆX0, one obtains,by su

essive repla
ements of (A5), an expressionfor the �nal perturbation ÆXn:ÆXn = AÆY; (A6)where A is a matrix 
omposed of su

essive sums ofiterations of the partial derivatives of the fun
tionG relative to X and Y . Hen
eÆH(Xn) = �H�XAÆY; (A7)whi
h 
an also be written, using the adjun
tionoperation (denoted by an asterik), the adjun
tionis identi
al to the transposition in the 
ase wherethe s
alar produ
t (angle bra
kets) is the 
anoni
als
alar produ
t:ÆH(Xn) = �A� �H�X �; ÆY � : (A8)Equation (A8) shows in parti
ular (
ompare with(A4)) that S = A� ��H�X�� (A9)

Integrating ba
kward the adjoint equations of (A3)
an numeri
ally solve equation (A9): LetÆ�Xn = ��H�X (Xn)��and Æ�Xn�1 = � �G�X (Xn�1; Y )�� Æ�Xn; (A10)then the �nal value Æ�X0 represents the sensitivityof H to the initial 
onditions, and the sensitivityS to the parameters is given by the �nal 
onditionof the system:8>><>>: Æ�Yn = 0Æ�Yn�1 = Æ�Yn + ��G�Y (Xn�1; Y )��Æ�XnS = Æ�Y0 (A11)Thus, in pra
ti
e, the adjoint model relative tothe variables (A10) and the adjoint model relativeto the parameters (A11) are integrated simultane-ously, the only formal di�eren
e being that sensi-tivity to parameters is 
umulated.The integration of the adjoint model (equations(A10) and A11)) is, in general, more numeri
allyexpensive than that of the dire
t model, due tothe linearization of the initial system, and the ex-pansion of, for instan
e, quadrati
 terms into twoterms. Nevertheless, the adjoint is far more ef-�
ient than the \twin experiment" method whenthe number of parameters ex
eeds a few units.Its major drawba
k is the underlying assumptionthat perturbations are in�nitesimal. One 
ould notmake su
h assumptions if we wanted to test, forinstan
e, s
enarios of redu
tion of emissions by afa
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5.4. MOD�ELISATION INVERSE POUR L'ESTIMATION DES �EMISSIONS 835.4 Mod�elisation inverseNous pr�esentons i
i le premier 
as-test e�e
tu�e parmod�elisation inverse pour l'estimation des �emissionssurfa
iques. De mani�ere �a tester de la faisabilit�e de lam�ethode, 
es r�esultats pr�eliminaires ont �et�e obtenusave
 le mod�ele CHIMERE-urbain.Deux p�eriodes ont �et�e 
hoisies: les 11 et 12 Juillet1994 (i.e 11J94 et 12J94), et les 11 et 12 Août 1997 (i.e11A97 et 12A97), d�ej�a �etudi�ees en d�etail dans le 
adredes �etudes de sensibilit�e. On notera que 
ette �etude a�et�e e�e
tu�ee ave
 le m�e
anisme 
himique MELCHIOR.5.4.1 Rappel sur les �episodesLe domaine de simulation est repr�esent�e sur laFigure B.1: 5 boites horizontales, repr�esentant 5d�epartements, y 
ompris la ville de Paris. Les
er
les indiquent la position d'une station de mesureAIRPARIF pour l'ozone.
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Fig. 5.25: Carte du domaine de simulation deCHIMERE-Urbain 5 boites en r�egion ParisienneLa situation m�et�eorologique est d�e
rite dans l'arti
le[Menut et al., 2000℄ (p.83). Les prin
ipales valeursm�et�eorologiques et de 
on
entrations de [O3℄ et[NO2℄ sont r�esum�ees i
i dans le Tableau 5.2.5.4.2 Comparaisons mesures / mod�eleLa Figure 5.26 pr�esente une 
omparaison entreles mesures de surfa
e AIRPARIF et la simulation

Date 12J94 12A97Heure 9h 16h 9h 16hParam�etres[NO2℄ (�.g.m�3) 200. 40. 118. 32.[O3℄ (�.g.m�3) 30. 162. 44. 173.T (oC) 20. 28. 23. 29.jU j (m.s�1) 1.8 1.9 2. 1.1h (m) 50. 1900. 50. 1330.q (g/kg) 13.2 13.3 21.2 20.7Tab. 5.2: Valeurs des pi
s de [O3℄ et [NO2℄ �etudi�essur les deux journ�ees des 12 Juillet 1994 et 12 Août1997. Les donn�ees m�et�eorologiques 
orrespondantessont issues des donn�ees ECMWF et estim�ees enmoyenne dans la 
ou
he de surfa
e.CHIMERE 
orrespondante. Pour les mesures, et pour12J94, les di��erentes stations rurales, en amont de laville, sugg�erent une valeur d'ozone de fond de l'ordrede 60ppb. De plus, 
es stations montrent des valeurstoujours inf�erieures aux valeurs urbaines, montrantbien le 
ara
t�ere lo
al de 
et �episode de pollution.Pour 12A97, la di��eren
e est moins nette entre urbainet rural. Cela nous montre que 
et �episode est plutôtdu type r�egional, 
'est �a dire qu'une grande part del'ozone mesur�e 
orrespond �a des masses d'air pollu�eesen grandes parties adve
t�ees sur le domaine d'�etudemais non form�ees lo
alement (même si la produ
tionlo
ale reste non n�egligeable). Dans 
e 
as, et aussi pourles 
onditions aux limites 
himiques du mod�ele, l'ozonede fond est de l'ordre de 73ppb.La Figure 5.26 nous montre, de plus, que:1. Que 
e soit pour 12J94 ou 12A97, l'�e
art-type retrouv�e apr�es avoir moyenner les mesures'Parisiennes' est important. On a don
 unegrande variabilit�e spatiale des 
on
entrations surle domaine que l'on 
onsid�ere 
omme spatialementhomog�ene.2. Cette variabilit�e est d'autant plus importantepour 12J94. Cela peut se relier dire
tement auxfait que l'on simule une produ
tion 'lo
ale'. Pour12A97, l'aspe
t 'r�egional' du pi
 de pollution tend
ertainement �a homog�en�eiser les 
on
entrationsde fond.3. Les 
on
entrations de [NO2℄ sont plus impor-tantes pendant 12J94, mais aussi beau
oup plusvariables: 
e
i est vrai même si les stations uti-lis�ees sont les stations dites de fond, et non pasde proximit�e.
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Fig. 5.26: Comparaison entre les mesures de surfa
e [O3℄ and [NO2℄ (�g/m3) et les 
on
entrations simul�ees le12 Juillet 1994 (�a gau
he) et 12 Août 1997 (�a droite), de 0 �a 24h. Les mesures 
orrespondent aux 
on
entrationsmoyennes de la boite 'Paris', in
luant l'�e
art-type. Les 
on
entrations mod�ele 
orrespondent aux valeurs obtenuesdans la boite 'Paris' dans la 
ou
he de surfa
e.5.4.3 M�ethodologie et limitationsLe but de 
et exer
i
e est don
 de r�eduire ladi��eren
e entre des mesures et le r�esultat 
orrespon-dant. Le r�esultat d�ependant de nombreux param�etresdu mod�ele, on peut "rappro
her" les r�esultats mod�elede la mesure en laissant libre un (ou plusieurs) des pa-ram�etres mod�ele. On e�e
tue don
 la pro
�edure sui-vante:1. On e�e
tue une premi�ere simulation dite "der�ef�eren
e", 
'est �a dire utilisant tous les pa-ram�etres (m�et�eorologie, �emissions, 
onditionsaux limites) repr�esentant au mieux les valeursmoyennes n�e
essaires sur le domaine. Ce sont
es valeurs que l'on a pr�e
�edemment utilis�e pourles tests de sensibilit�e. Evidemment, le r�esultat,même s'il est pro
he des mesures peut être le fruitde 
ompensations d'erreurs.2. Les mesures de surfa
e AIRPARIF sont

s�ele
tionn�ees de mani�ere �a ne 
onserver queles stations de fond, de repr�esentativit�e pluspro
he pour le domaine de 
al
ul. A 
haqueheure, on a don
 une valeur moyenne de [O3℄ qui
orrespond �a 
e qui est le plus pro
he de la valeurmod�ele.3. La di��eren
e entre la mesure et le mod�ele estestim�ee. On 
her
he alors �a la minimiser. Pour
ela, on 
hoisit des param�etres du mod�ele quel'on laisse libres, dans notre 
as uniquement lesvaleurs des �emissions. Comme on le verra dansla suite, on va plus ou moins regrouper 
es�emissions de mani�ere �a mettre en pla
e un termede ba
kground impli
ite.4. A 
haque heure, le mod�ele e�e
tue une simulationdire
te et une adjointe: le gradient 
al
ul�e parl'adjoint va être r�eduit autant que possibleen e�e
tuant des simulations su

essives et enmodi�ant �a 
haque fois le param�etre libre. Cette
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ation est repr�esent�ee sous la forme d'une
oeÆ
ient muiltipli
atif de l'�emission variant.5. Un 
rit�ere de pr�e
ision est arbitrairement 
hoisi:lorsque la di��eren
e entre mod�ele est mesure estinf�erieure �a 
e 
rit�ere d'arrêt, le mod�ele re
om-men
e la pro
�edure pour l'heure suivante. Onobtient don
 �nalement, une s�erie 
hronologiquede 
oeÆ
ients multipli
atifs pour 
haque esp�e
emod�ele �emise. La Figure 5.27 montre le nombred'it�erations n�e
essaires pour atteindre la 
onver-gen
e sur les deux journ�ees 12J94 et 12A97.
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Fig. 5.27: Nombre d'it�erations faite par l'optimiseur �a
haque heure et pour 
haque journ�ee �etudi�ee. A 
haqueit�eration, le mod�ele e�e
tue une simulation dire
te etune simulation adjointe. Cet exemple 
orrespond �a la
on�guration "totale".Nous avons 
hoisi i
i un seul param�etre (les�emissions) pouvant varier. On aurait bien sûr puen 
hoisir un autre, ou en faire varier plusieurs.La 
onvergen
e n'en aurait �et�e 
ertainement queplus rapide. Cependant, on s'expose alors �a a

roitreles �eventuelles 
ompensations d'erreurs. Par 
ontre,ne pas faire varier la temp�erature, le vent ou unautre param�etre est une hypoth�ese tr�es lourde: on
onsid�ere que tous 
es param�etres sont parfaits, sanserreurs, 
e qui est faux. Ainsi toutes les erreurs de
es param�etres vont for
�ement se retrouver dans lesnouvelles �emissions. Ce point est �a garder en m�emoirepour l'interpr�etation des r�esultats. On peut aussi
onsid�erer que 
es param�etres ne sont pas tr�es faux.Même s'ils ne sont pas parfaits, leurs valeurs ne doit

pas être tr�es loin de la r�ealit�e (moyenne et mod�ele,bien sûr):� Tout d'abord par
e que des 
ompensations d'erreurstrop importantes peuvent permettre de bien simulerun type de polluant, mais beau
oup plus diÆ
ile-ment plusieurs ([O3℄ , [NO2℄ , [NO℄ ...)� Ensuite, par
e que CHIMERE-Urbain a �et�e valid�esur de nombreux �episodes: Les r�esultats pr�esent�espour Juillet 94 et Août 97 ne sont don
 des 
asparti
uliers, mais le re
et de validations ayant port�esur plusieurs ann�ees.Une limitation de nos r�esultats 
on
ernera l'aspe
t'
as parti
ulier' de l'exer
i
e. Les �emissions utilis�eessont issus de donn�ees annuelles, saisonni�eres et parr�egions. Le mod�ele a �et�e statistiquement 
al�es sur
ertains param�etres pour être non biais�es, mais 
elasur de longues p�eriodes. Il est 
lair qu�a l'�e
helletemporelle de l'heure, les �emissions utilis�ees ne sontpas la meilleure estimation. Ainsi, même si les deux�episodes sont analys�es 
omme di��erents, les inventairesd'�emissions utilis�es sont identiques. Pour retrouverune repr�esentativit�e dans les r�esultats 
omparablesaux donn�ees employ�ees, il faudrait alors e�e
tuer les
al
uls sur plusieurs mois.5.4.4 R�esultatsPour tester 
ette m�ethodologie et mettre en avantles possibles 
ompensations d'erreurs, trois exp�erien
esont �et�e r�ealis�ees. Le mod�ele utilise 16 esp�e
es mod�eles�emises. Les exp�erien
es ont �et�e faites selon les troisregroupements suivants:� Une 
on�guration "totale": Toutes les esp�e
esmod�eles� Une 
on�guration "famille": Les esp�e
es sontregroup�ees en NOx, CO, SO2, CH4 et tous lesCOVNM.� Une 
on�guration "unique": Un seul poids pourles 16 esp�e
es �emises.Con�guration "totale"Dans 
e 
as, on a�e
te un poids di��erents �a
haque esp�e
e �emise, 
'est �a dire que 
es esp�e
espeuvent �evoluer ind�ependament les unes des autres.Cela 
orrespond �a la 
on�guration la plus 
ompl�ete,mais pas for
�ement la plus r�ealiste: les �emissionsont beau
oup de degr�es de libert�e d'adaptation,et les poids retrouv�es peuvent 
orrespondre �a des
ompensations d'erreurs.La Figure 5.28 pr�esente les s�eries 
hronologiques depoids a�e
t�ees aux esp�e
es mod�eles �emises: NO, NO2,C3H6 et o-xylene. Entre les deux journ�ees, 12J94 et
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Fig. 5.28: "Poids" a�e
t�es aux �emissions de NO, NO2,C3H6 et o-xylene, pour 12J94 et 12A97.12A97, les plus fortes modi�
ations apparaissent pour12A97. En parti
ulier pour C3H6 et o-xylene, on noteque le mod�ele 
onsid�ere que 
es �emissions sont tr�essous-estim�ees quelques heures avant le pi
 pour 12A97,mais ne propose que de tr�es faibles variations pour12J94.Pour les NOx, la plus grande variabilit�e est observ�eepour le NO. Seules les �emissions de NO2 sont sujettes�a variation dans l'apr�es-midi de 12A97. Pour NO, les
u
tuations, positives et n�egatives, des poids a�e
t�esont le même type de variabilit�e diurne sur les deuxjours:� Les �emissions sont 
onsid�er�ees 
omme tr�es sous-estim�ees le matin, vers 4h. Ce "pi
" 
orrespond auxplus fortes variations des �emissions sur la journ�ee.� De 8h �a 12h, alors que les �emissions du 12A97ne doivent pas être modi��ees, on note une sur-estimation pour 12J94. Cette tendan
e se retrouve�a l'heure du pi
 [O3℄max .� En�n, de 17h �a 22h, les �emissions sont sous-estim�ees.Ces poids sont 
ependant "relatifs". La Figure 5.29
ompare dire
tement les 
ux d'�emissions tels qu'ilsont �et�e utilis�es 
omme r�ef�eren
e puis a�e
t�es des poids


al
ul�es. Que 
e soit pour 12J94 et 12A97, 
e sont les�emissions de NO qui semblent les plus sous- ou sur-estim�ees.
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Fig. 5.29: Comparaison entre les �emissions de NO(haut) et NO2 (bas) de r�ef�eren
e (trait plein) etestim�es par mod�elisation inverse (pointill�es), pour12J94 (gau
he) et 12A97 (droite). Les 
ux d'�emissionssont not�es en mol�e
ules/
m2/s.En 
e qui 
on
erne les hydro
arbures C3H6 et o-xylene, Figure 5.30, la sous-estimation diagnostiqu�eevers 16h reste la seule modi�
ation importante �aapporter aux �emissions. Cependant, les 
omparaisonsmesures / mod�eles pour l'ozone, Fig. 5.26, montrent
lairement que 
e "besoin" en hydro
arbure n'est
ertainement en fait que le re
et d'un d�e
alagetemporel du pi
 simul�e par rapport au pi
 mesur�e. Lam�et�eorologie (�a la fois pour le vent et la temp�erature)�etant lin�eairement interpol�ee toutes les six heures,
e r�esultat est sujet �a 
aution par rapport auxdonn�ees d'entr�ee utilis�ees. On se trouve 
ertainement,dans 
e 
as, ave
 l'assimilation de l'erreur faite surla dynamique, dans l'erreur faite sur les �emissions.Seule une dynamique plus �ne pourra lever 
etteambiguit�e. Par 
ontre, on notera, que même ave
 desdegr�es de libert�e ind�ependants, les variations sur leshydro
arbures sont les mêmes (
ela reste vrai pour lesautres esp�e
es mod�eles, non pr�esent�ees i
i).
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Fig. 5.30: Comparison between "original" emissionsas employed in the model, and "modelled" emissions asretrieved using inverse modelling. Values are displayedin mole
ules/
m2/s for 12 July 1994 (left) and 12August 1997 (right), and for C3H6 (top) and o-xylene(bottom).Con�guration "famille"Pour 
ette 
on�guration "famille", on ne laisse que 5poids possibles. (1) NOx=NO+NO2, (2) CO, (3) SO2,(4) CH4 et (5) tous les COVNM. C'est a priori la
on�guration la plus r�ealiste par rapport �a la fa
ondont ont �et�e fabriqu�ees les �emissions que l'on utilise,puisque 
e regroupement respe
te la r�eagr�egationtelle qu'elle a �et�e �etablie au d�epart pour passer des"�emissions par se
teurs d'a
tivit�es" aux "�emissions paresp�e
es mod�eles".La Figure 5.31 pr�esente les r�esultats pour 12J94. Onnote que pour les NOx, on retrouve une 
oh�eren
e dansles r�esultats en 
on�guration "totale": une large partde la 
orre
tion �a apporter aux �emissions est en fait lere
et de la sous-estimation sur le NO. Le large pi
 desous-estimation du matin, n'est en fait que la marqued'une sous-estimation sur des valeurs faibles. Pourles COVs, on retrouve aussi une sous-estimation dumatin, aux mêmes heures que les NOx: Ces deux sous-estimations matinales sont don
 l'expression d'une
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Fig. 5.31: Comparaison entre les �emissions NOx etVOCs de r�ef�eren
e et estim�es pour le 12 Juillet 1994.sous-estimation globale sur les �emissions du tra�
 pour
et �episode.Con�guration "unique"C'est i
i la 
on�guration la moins r�ealiste: on for
ele mod�ele �a faire �evoluer toutes les �emissions dans lemême sens et il est �evident que les NOx et les COVs,de sour
es di��erentes, n'ont pas la même distributiontemporelle (sans aborder la notion de distributionspatiale, puisqu'i
i, on limite notre �etude �a une unique"boite urbaine"). Par 
ontre, 
ela reste un ex
ellenttest pour savoir si le mod�ele arrive �a 
onverger ave

ette tr�es forte 
ontrainte.Contraindre toutes les esp�e
es mod�eles �a varier dela même fa
on pour retrouver les valeurs observ�eesde [O3℄ est don
 rigoureusement faux. La Figure 5.33pr�esente les r�esultats en 
omparant les �emissions der�ef�eren
e �a 
elles estim�ees. Dans 
e 
as, les �emissionsde r�ef�eren
e sont la somme des 
ux d'�emissions pour
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Fig. 5.32: Comparaison entre les �emissionsNOx+VOCs de r�ef�eren
e et estim�es pour le 12A94 et12J97.
toutes les esp�e
es. On peut voir que l'on retrouve la"logique" des regroupements pr�e
�edents, assimilant �ala fois l'in
uen
e des sous-estimations matinales de NOet hydro
arbures le matin (sous-estimation du tra�
),et hydro
arbures (d�e
alage temporelle de l'heure dupi
). On note que la valeur estim�ee pour 12J94 �a 10hest nulle: L'algorithme de minimisation n'a pas r�eussi�a 
onverger pendant le nombre d'it�erations autoris�eesau mod�ele (i
i, 30 it�erations, 
f. Fig. 5.33). Il y'adon
 bien des p�eriodes o�u 
ette tr�es forte 
ontraintede 
ouplage total des �emissions ne peut fon
tionner,même si l'on ne 
her
he �a 
ontraindre que l'ozone. Onrappellera don
 i
i que 
ette 
on�guration "unique"n'a qu'une valeur de test et que les r�esultats sur lesFigures pr�e
�edentes ne doivent en au
un être analys�estels quels.
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Fig. 5.33: Nombre d'it�erations e�e
tu�ees pour la 
on�-guration "unique". La non 
onvergen
e du minimiseurle 12 Juillet 1994 �a 9h s'illustre i
i par le fait que lenombre d'it�erations atteint le maximum autoris�e5.4.5 Con
lusionUne premi�ere exp�erien
e a don
 �et�e r�ealis�ee enmod�elisation inverse pour l'estimation des �emissionsen agglom�eration Parisienne. Les r�esultats montrentune logique qualitative, mais ne sont en au
un 
as�a analyser de mani�ere quantitative. Plusieurs pointsimportants nous poussent �a rester tr�es prudent sur 
esr�esultats:� Le mod�ele utilis�e, CHIMERE 5 boites, est unmod�ele tr�es simpli��e. Les �emissions sont moyenn�eessur une large surfa
e repr�esentant l'agglom�erationParisienne. Il a don
 fallu faire de même pour avoirdes 
on
entrations d'ozone �a la même �e
helle. Qu'enest-il de la repr�esentativit�e r�eelle des valeurs d'ozoneque l'on a pu obtenir et qui ont servi de r�ef�eren
e?� Fon
tionnant par boites verti
ales (
ou
hede surfa
e et 
ou
he m�elang�ee), les donn�eesm�et�eorologiques sont don
 elles-mêmes tr�esmoyennes. Connaissant les r�esultats des testsde sensibilit�e sur la temp�erature et le m�elangeverti
al, et sa
hant que l'hypoth�ese de base de lamod�elisation inverse est que 
es pro
essus sont'parfaits', il est �evident que les r�esultats traduisentaussi les erreurs faites sur la m�et�erologie.5.4.6 Perspe
tives� Cette exp�erien
e de mod�elisation inverse a �et�ee�e
tu�ee par regroupement d'esp�e
es mod�eles. Ce
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hoix apporte une 
ontrainte suppl�ementaires, qui�nalement reproduit un terme de ba
kground. Par lasuite, il faudra mettre en pla
e de mani�ere 
ompl�eteles matri
es de varian
e / 
ovarian
e d'erreur.� Dans le 
as d'estimation d'�emissions, et 
onnaissantles r�egimes 
himiques sur les 
as etudi�es, se pose laquestion de la 
onvergen
e r�eelle du mod�ele vers lesobservations. En e�et, le minimiseur peut estimeravoir 
onverg�e vers une valeur d'ozone r�eellementobserv�ee, en restant sur une iso-ligne NOx/VOCssans avoir toutefois trouv�e les poids 
orre
ts a�e
t�esaux emissions. Pour lever 
ette ambiguit�e, il seran�e
essaire de faire des exp�erien
es 'jumelles'.



90 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATION5.5 ESQUIF POI2 - Août 1998Ce 
as-test reprend les observations et analyses is-sues de la 
ampagne ESQUIF et plus parti
uli�erementde la deuxi�eme p�eriode d'observation intensive. Ne dis-posant pas de donn�ees dynamiques issues d'un mod�elem�et�eorologique �a m�eso-�e
helle, 
e 
as-test a utilis�eles 
hamps du Centre Europ�een. La p�eriode d'�etude
ouvre trois journ�ees: du 7 au 9 Août 1998 (not�eesmaintenant 7A98 au 9A98).5.5.1 M�et�eorologie synoptiquePendant 
ette p�eriode, les masses d'air arrivantsur Paris ont transit�ees les jours pr�e
�ed�ents sur laGrande Bretagne, le Benelux. Cette origine des massesd'air tend �a �emettre l'hypoth�ese que la pollutionphoto-oxydante mesur�ee �a Paris ne sera pas quele re
et d'une produ
tion lo
ale, mais aussi d'untransport �a grande �e
helle. A 
e transport, s'ajoutede tr�es fortes temp�eratures (de 35 �a 37oC), favorisantaussi 
ette produ
tion de pollution. On notera quependant 
et �episode, toutes les stations de surfa
e dur�eseau AIRPARIF ont enregistr�e des 
on
entrationsd'ozone d�epassant les 90 ppb. En�n, d'un point devue dynamique synoptique, on rel�eve des vents deNord-Est, le 7A98 et 8A98. Le 9A98, la situation estun peu plus 
omplexe, puisque Paris se trouve �a laren
ontre de deux masses d'air di��erentes: une venantdu Nord-Est (
omme pour 7A98 et 8A98), une autrevenant du Sud. Pour 
e troisi�eme jour, on observe enr�egion Parisienne, un 
hamps de vent beau
oup moinshomog�ene que pour les deux journ�ees pr�e
�edentes.5.5.2 M�et�eorologie lo
aleL'�evolution diurne de l'�epaisseur de la 
ou
he limiteest tr�es 
ontrast�ee sur 
es trois jours. La Figure 5.34pr�esente des pro�ls de �v (K), mesur�es par les sondagesballons de Trappes (M�et�eo-Fran
e).Le 7A98, le maximum de h, �a 800m, reste tr�es faiblepour 
ette p�eriode estivale en r�egion Parisienne. Lespro�ls ECMWF montrent la même tendan
e, maisave
 des inversions de temp�erature nettement moinsmarqu�es. Une �etude r�e
ente, plus pr�e
ise, [Hourdinet al., 2000℄, a montr�e que la r�egion subissait uneadve
tion d'air plus froid de la surfa
e �a 800m pendant7A98, bloquant le d�eveloppement de la 
ou
he limite.Pour 8A98 et 9A98, les hauteurs de 
ou
he limitemaximale d�epassent les 2000m et sont 
ara
t�eristiquesde journ�ees �a forte 
onve
tion et vent faible.Le Tableau 5.3 reprend, de mani�ere synth�etique, lesdi��erentes 
ara
t�eristiques de 
et �episode.
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Fig. 5.34: Pro�ls de temp�erature potentielle virtuelledu 7 au 9 Août 1998 �a Trappes. La hauteur de la
ou
he limite h est diagnostiqu�ee par la m�ethode du
al
ul du nombre de Ri
hardson, et les valeurs de hsont repr�esent�ees sur 
ha
un des pro�ls par un 
arr�e.
Jour 7A98 8A98 9A98Dir. vent N-E E S �a EjU j(10 m) (m s�1) 1.4 1.3 1.8h(max) (m) 800 2300 2800T2m min (oC) 16.5 17.5 18.7T2m min (UTC) 05:00 06:00 05:00T2m max (oC) 31.0 35.3 35.0T2m max (UTC) 16:00 16:00 15:00Tab. 5.3: Conditions m�et�eorologiques pendant la POI2d'ESQUIF.
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Fig. 5.35: Temperature au dessus de Paris, du 7 au 9 Août 1998, ave
 
hamps de vent (for
e et dire
tion).5.5.3 R�esultats de simulation dire
teLa Figure 5.36 pr�esente des s�eries 
hronologiquesd'ozone simul�ees par POLLUTO (
arr�es) et mesur�eesen surfa
e par le r�eseau AIRPARIF. Pour les troissites, on note un bon a

ord entre mesures etmod�ele. Les di��eren
es prin
ipales 
on
ernent le sitede Rambouillet, o�u le fort pana
he issu de Paris n'estpas totalement simul�e pendant 7A98. De plus, en�n de p�eriode, durant 9A98, et sur les trois sites,on rel�eve des sous-estimations des 
on
entrations.Ces derni�eres sous-estimations sont 
ertainementimputables aux �emissions surfa
iques. En e�et, 
ettep�eriode 
orrespond �a un Diman
he soir, de nombreuxretours de va
an
es et don
 d'�emissions dûes au tra�
.Con
ernant la sous-estimation du pi
 �a Rambouilletle 7A98, nous 
onfrontons les r�esultats sous forme des�eries 
hronologiques �a une 
arte de 
on
entrations.La Figure 5.37 pr�esente des 
on
entrations d'ozone�a 300m d'altitude le 7A98 �a 15h. Superpos�es auxr�esultats du mod�ele, les mesures d'ozone e�e
tu�eespar le MERLIN de M�et�eo-Fran
e montrent la grandevariabilit�e spatiale des 
on
entrations. Cette sous-estimation du mod�ele est don
 
ertainement li�ee �al'utilisation d'un maillage ayant des mailles de 10kmde 
ôt�e, in
apable de restituer 
orre
tement les petitesh�et�erog�en�eit�es spatiales. Con
ernant 
ette �etude, onnotera 
ependant que, sur toute la r�egion Parisienne,les 
on
entrations d'ozone mod�elis�ees repr�esententbien l'e�et de pana
he urbain d'ozone tel qu'il a �et�eobserv�e pendant 
ette POI2.

5.5.4 R�esultats de simulation adjointePr�esentation des r�esultatsLes r�esultats de sensibilit�e suivants sont repr�esent�esselon le même prin
ipe. Quatre simulations distin
tesont �et�e r�ealis�ees pour le pi
 d'ozone �a 15hTU:1. Le 7 Août 1998 �a Paris2. Le 7 Août 1998 �a Rambouillet3. Le 9 Août 1998 �a Paris4. Le 9 Août 1998 �a RambouilletLes valeurs expriment don
, heures par heures, lasensibilit�e du pi
 d'ozone au param�etre du mod�eleen %/%. On aura don
, �a la fois, l'expression dela sensibilit�e de l'ozone en fon
tion du lieu, et,temporelllement, en fon
tion du type de pollution: le 7Août �etant plutôt un �episode 'lo
al' et le 9 un �episode'r�egional'.Sensibilit�e de [O3℄max aux param�etres 
himiques� Taux de r�ea
tions:La Figure 5.38 pr�esente la sensibilit�e de [O3℄max auxtaux de r�ea
tions du m�e
anisme MoCA. Pourillustrer 
es r�esultats, nous n'avont retenu que lessensibilit�es les plus fortes. Comme 
ela a d�ej�a�et�e observ�e sur les 
as-tests pr�e
�edents, les plusfortes sensibilit�es apparaissent pour les taux de
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Fig. 5.37: Con
entrations mod�elis�ees (ppb) �a z=300m, au dessus de la r�egion Parisienne, le 7 Août 1998 �a 15hTU. Les ve
teurs montrent le 
hamps de vent utilis�e, issu des donn�ees ECMWF et les valeurs en
adr�ees pr�esententles mesures de l'analyseur d'ozone embarqu�e sur le MERLIN, pendant le tour de Paris r�ealis�e entre 14h30 et 15hTU.l'�equilibre photo-
himique. Alors que les sensibilit�essont 
omparables entre les deux journ�ees, on notedes di��eren
es en fon
tion des sites. Globalement,la sensibilit�e aux taux de r�ea
tions est moindre �aRambouillet qu'�a Paris. Cela peut s'expliquer par lefait que l'on a moins d'�emissions surfa
iques (typetra�
) �a même de produire de l'ozone lo
alement.La part d'ozone sur 
ette r�egion �etant en partiede l'ozone d�ej�a form�e, transport�e mais pas issude la 
himie. On rel�eve aussi des di��eren
esde 
omportement des sensibilit�es horaires pour
ertaines r�ea
tions, notamment pour la produ
tionde PAN. Cette di��eren
e ne peut être i
i imput�ee�a des h�et�eorog�en�eit�es en temp�erature, puisque lam�et�eorologie utilis�ee est uniforme sur le domaine.Elle est uniquement dûe aux di��eren
es d'�emissionsen surfa
e, notamment par l'intervention dire
tedes 
on
entrations de NO2 dans le pro
essus deformation du PAN.� Emissions surfa
iques :Les r�esultats de sensibilit�e de [O3℄max aux �emissionspar se
teurs d'a
tivit�e sont pr�esent�es sur la Fi-gure 5.39. Comme d�ej�a pr�esent�e sur des 
as testspr�e
�edents, on repr�esente les r�esultats par se
teursd'a
tivit�es: TRAF (prin
ipale sour
e de COVs etNOx), le tra�
, SOLV, les solvants (prin
ipalement

COVs), RESI (produ
tion r�esidentielle, petite in-dustrie), INDU (industries importantes) et AGRIpour l'agri
ulture.On note, tout d'abord, que [O3℄max montre unesensibilit�e moindre aux �emissions pendant 9A98 quependant 7A98. Cela montre l'importan
e relative dela produ
tion d'ozone �a partir des �emissions (lo
ale)par rapport �a l'ozone qui est import�e (r�egional, les
onditions aux limites du mod�ele). Cela ne signi�edon
 pas que les �emissions sont moins importantespendant 9A98 (Diman
he) que 7A98 (Vendredi),mais simplement que l'�episode de pollution n'a pasla même origine. A Paris, la plus forte sensibilit�eest au tra�
, et, 
e, juste avant l'heure du pi
:une augmentation de 1% des �emissions du tra�
 vainduire une baisse de 0.23% et 0.18% de [O3℄max ,pendant 7A98 et 9A98, respe
tivement. Ce r�esultatest dire
tement reli�e �a la titration de l'ozone parle monoxyde d'azote, pro
essus rapide; le NO �etantmajoritairement �emis par le tra�
.� Conditions aux limites:Les r�esultats de sensibilit�e aux 
onditions auxlimites 
himiques sont pr�esent�es sur la Figure 5.40.Comme dans 
ette version de POLLUTO, on utiliseune unique valeur par polluant, par heure et pourtout le domaine, les sensibilit�es sont elles-mêmes
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Fig. 5.36: Comparaisons mesures/mod�ele sur [O3℄(ppb) du 7 au 9 Août 1998 (de 0 �a 72h) �a Paris (haut),Montg�e en G�oele (milieu) et Rambouillet (bas).repr�esentatives de toutes les 
on
entrations quipeuvent être import�ees dans le domaine d'�etude.Cinq esp�e
es sont pres
rites: CH4, CO, HCHO, O3et PAN. Que 
e soit pour 7A98, 9A98, �a Paris ou �aRambouillet, la plus forte sensibilit�e de [O3℄max est�evidemment dûe aux 
on
entrations aux limitesd'ozone. On rel�eve 
ependant des 
omportementsdi��erents sur les quatre �gures. A Paris, pour 7A98et 9A98, le pi
 de sensibilit�e est observ�e �a 10h,soit 5 heures avant le pi
. Ce d�elai 
orrespond autemps de transport des bords du domaine vers le siteParisien, et est don
 dire
tement �a relier �a la for
edu vent. La sensibilit�e est moindre �a Rambouillet:en e�et, �a l'heure du pi
 et sur 
ette r�egion, lesfortes 
on
entrations d'ozone observ�ees ne sont pas,en majeure partie, dûes aux 
onditions aux limites,mais �a l'adve
tion des polluants g�en�er�es sur Paris.On notera aussi le d�e
alage temporel: ave
 un vent
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Fig. 5.38: Sensibilit�e de [O3℄max simul�e le 7 Août 1998(15h) aux taux de r�ea
tions.r�egulier en dire
tion de nord-est, Rambouillet est enaval de Paris par rapport aux 
onditions aux limites.� D�epôt se
 :Les r�esultats sont pr�esent�es sur la Figure 5.41.Trois esp�e
es sont d�epos�ees dans 
ette version dumod�ele: O3, NO et NO2. Pour les quatre �gures,on note que la plus forte sensibilit�e de [O3℄max est�a l'ozone, r�esultat �evident d�ej�a observ�e pour les
onditions aux limites. Le d�epôt se
 �etant un puit,la sensibilit�e de [O3℄max �a l'ozone est n�egative. Par
ontre, les sensibilit�es de [O3℄max au d�epôt des NOxsont positives, tout en �etant 4 �a 5 fois inf�erieures�a la sensibilit�e �a l'ozone. On rel�eve des heuresde maxima de sensibilit�e di��erents selon les sites.A Paris, la plus forte sensibilit�e de [O3℄max parrapport aux NOx est �a l'heure du pi
 d'ozone (15h)et �a Rambouillet, entre 8 et 10h le matin. Dans
e 
as, et sans oublier que le r�esultat est int�egr�esur tout le domaine, la plus forte in
uen
e sur laformation d'ozone �a Rambouillet, majoritairement
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Fig. 5.39: Sensibilit�e de [O3℄max simul�e les 7 et 9Août 1998 (15h) aux �emissions surfa
iques par se
teurd'a
tivit�e. Les r�esultats sont, �a 
haque heure, int�egr�essur tout le domaine: on repr�esente la sensibilit�e de[O3℄max aux �emissions totales sur la r�egion Parisienne.adve
t�e depuis Paris, sera dû �a la perte ou non des�emissions surfa
iques en milieu urbain en amont. Onretrouve don
 i
i un ph�enom�ene un peu similaire�a 
elui observ�e sur les 
ourbes de sensibilit�e aux
onditions aux limites, Figure 5.40.Sensibilit�e de [O3℄max aux param�etres dyna-miques� Temp�erature :La sensibilit�e �a la temp�erature est pr�esent�ee sur laFigure 5.42 (haut). Un point important 
on
ernant
ette sensibilit�e est qu'elle n'est repr�esentativeque des variations de temp�erature sur les tauxde r�ea
tions 
himiques: en e�et, les gradients nesont 
al
ul�es que sur la partie 
himie-transport du
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Fig. 5.40: Sensibilit�e de [O3℄max aux 
onditioons auxlimites 
himiques. Les 
on
entrations import�ees sontO3, CH4, CO, PAN et HCHO.mod�ele, la dynamique �etant pres
rite �a l'avan
e. Onne tient don
 pas 
ompte i
i des �eventuels impa
tsd'une modi�
ation de la temp�erature sur la di�usionverti
ale, par exemple. De plus, 
ette sensibilit�erepr�esente l'int�egration des 
ontributions de tous lestaux de r�ea
tions (200 r�ea
tions, dont la plus grandepart utilise des taux 
al
ul�es selon les formulationsd'Arrhenius ou Troe-Fall-O�).Tout d'abord, on observe que la sensibilit�e estpositive pour les deux jours et sur les deux sites.En e�et, une augmentation de 1% de la temp�erature(en Kelvin, 
e qui 
orrespond �a une valeur moyennede 2 �a 3K) induit une augmentation de 1,5 �a2,5% de [O3℄max (une valeur moyenne de 1,5 �a2ppb). Dans 
e 
as, la perturbation in�nit�esimalde 1% peut être dire
tement reli�ee �a l'in
ertituder�eelle du param�etre. On note que, sur les deux
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Fig. 5.41: Sensitivity of [O3℄max to the most sensitivedry deposition velo
ities: O3, NO and NO2. From topto bottom, sensitivities are expressed for [O3℄max inParis and Rambouillet, on 7 and 9 August 1998.jours, la sensibilit�e est plus importante �a Paris qu'�aRambouillet: augmentation de 2,5% au maximum �aParis 
ontre 1,9% �a Rambouillet.On observe aussi que 
es s�eries 
hronolologiquesde sensibilit�e n'ont pas le même 
omportement surles deux sites: (i) �a Paris, [O3℄max est surtout sen-sible �a la temp�erature juste avant l'heure du pi
,(ii) �a Rambouillet, un 
hangement de temp�eratureaura un e�et sur [O3℄max plusieurs heures avant,d�es 12h. Ces di��eren
es (intensit�e et 
omportementtemporel) sont �a relier dire
tement au m�e
anisme
himique. Comme 
ela a �et�e relev�e pr�e
�edemmentsur les r�esultats de sensibilit�e aux taux de r�ea
tionset �emissions, les r�egimes 
himiques ne sont pas lesmêmes �a Paris er Rambouillet: le 7 Août 1998, Pa-ris est plutôt COV sensible, alors le pana
he (Ram-
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Fig. 5.42: Sensibilit�e de [O3℄max simul�e les 7 et 9 Août1998 (15h) �a la temp�erature, la di�usion verti
ale etle module du vent en % / %. Les sensibilit�es sontint�egr�ees, �a 
haque heure, sur tout le domaine.bouillet) est plutôt NOx sensible. Pour 
omprendreplus �nement 
es di��eren
es de sensibilit�e, la ques-tion est alors: Quelle est la r�ea
tion 
himique, parmiles 200 dont les 
ontributions sont int�egr�ees, quiest la plus sensible �a la temp�erature pour [O3℄max?.Pour le 7 Août 1998, une simulation 
ompl�ementairea don
 �et�e r�ealis�ee, en s�eparant les di��erents gra-dients, pour 
ertaines �rea
tions. Ces r�ea
tions ont�et�e s�ele
tionn�ees en fon
tion des r�esultats obtenussur la sensibilit�e de [O3℄max aux taux de r�ea
tions,telles que:8>><>>: NO2 +OH ! HNO3NO +O3 ! NO2CH3CO3 +NO2 ! PANPAN ! CH3CO3 +NO2o�u les deux premi�eres r�ea
tions 
orrespondent �a la
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himie inorganique et les deux derni�eres �a la 
himiedes PAN 1.

0 3 6 9 12 15 18
Time (UTC)

−1.0

−0.5

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

S
ty

 [O
3]

 / 
T

 (
%

/%
)

7 August 1998 − Paris

NO+O3−>NO2
NO2+OH−>HNO3
CH3CO3+NO2−>PAN
PAN −> CH3CO3+NO2+...

0 3 6 9 12 15 18
Time (UTC)

−1.0

−0.5

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

S
ty

 [O
3]

 / 
T

 (
%

/%
)

7 August 1998 − Rambouillet

NO+O3−>NO2
NO2+OH−>HNO3
CH3CO3+NO2−>PAN
PAN−>CH3CO3+NO2+...

Fig. 5.43: Sensibilit�e de [O3℄max simul�e le 7 Août 1998(15h) �a la temp�erature (% / %) pour quatre r�ea
tions
himiques parti
uli�eres. Les sensibilit�es sont int�egr�ees�a 
haque heure sur tout le domaine.Les r�esultats sont pr�esent�es sur la Figure 5.43.Pour les deux sites, la prin
ipale in
uen
e dela temp�erature apparait être sur les r�ea
tionsde re
ombinaison entre le PAN et CH3CO3 andNO2. Une augmentation de 1% de la temp�erature,uniquement sur la r�ea
tion PAN ! CH3CO3 +NO2 va induire une augmentation de 1,8% de[O3℄max . Li�e au fait que 
ette r�ea
tion a unein
ertitude de l'ordre de 40% [Atkinson et al., 1997℄,il apparait don
 que la pr�e
ision de la 
onnaissan
ede la temp�erature en 
himie-transport sera avanttout li�ee �a la 
himie des PAN, durant le 
y
le desradi
aux.� Di�usivit�e turbulente:Pour la sensibilit�e de [O3℄max aux valeurs de Kz, les1. Famille des Peroxy A
ethyles Nitrates

r�esultats sont pr�esent�es sur la Figure 5.42 (milieu).Une premi�ere remaruqe 
on
erne la variabilit�etemporelle du signe de la sensibilit�e: fortementpositive juste avant le pi
 (entre 14 et 15h), maisfaiblement n�egative de 8h �a 14h (et n�egligeableavant 8h). En fait, le 
omportement apparait demani�ere g�en�erale n�egatif sur tout le domaine, et audessus de la 
ou
he de surfa
e (pro�ls individuelsnon pr�esent�es). La s�erie 
hronologique pr�esent�ee i
i
orrespond �a une int�egration du r�esultat sur tout ledomaine 3D. Entre 13 et 15h, des valeurs positivessont relev�ees uniquement dans la premi�ere mailleverti
ale: les valeurs sont importantes et prennentle pas sur toutes les autres valeurs sur le domaine.Une se
onde remarque 
on
erne la di��eren
e sdesensibilit�e entre les deux sites. Quand une augmen-tation de de 1% de Kz induit une augmentation de0,3% de [O3℄max �a paris, elle n'induit qu'une aug-mentation de 0,05% �a Rambouillet. Quelques expli-
ations permettent de 
omprendre 
ette di��eren
e:(i) Au dessus de Paris, la rugosit�e est plus impor-tante qu'�a Rambouillet, et les valeurs employ�eesde Kz aussi. Le m�elange est faible �a Rambouillet,l'augmenter un peu ne 
hange pas beau
oup les
hoses. (ii) A Rambouillet et sur 
et �episode, l'ozone�etudi�e est quasiment d�ej�a form�e, le m�elanger un peuplus n'est pas tr�es important. (iii) On revient don
aux di��eren
es sur les �emissions surfa
iques, et auxdi��eren
es des �emissions de NOx: Plus 
es �emissionssont importantes, plus l'intensit�e de leur m�elangedans la 
ou
he limite modi�e la 
himie juste avantl'heure du pi
, par une dilution rapide, et don
 unetitration r�eduite de [O3℄ ans la 
ou
he de surfa
e (ou[O3℄max est �etudi�e).� Module du vent:Pour la sensibilit�e de [O3℄max au module du vent,les r�esultats sont pr�esent�es sur la Figure 5.42 (bas).Pour les deux jours et les deux sites, la sensibilit�e estn�egative: une augmentation du module du vent vainduire une diminution de [O3℄max . Les plus fortesvaleurs sont observ�ees au dessus de Paris, site desplus fortes �emissions surfa
iques. Une augmentationverti
alement homog�ene de jU j de 1`% va induireune d�e
roissan
e maximale de 0,15% de [O3℄max .On note plus parti
uli�erement deux 
hoses:� A Rambouillet, les maxima n�egatifs sont observ�esplusieurs heures avant le pi
: dans 
e 
as, et
omme pr�e
�edemment dis
ut�e, les 
on
entrationsd'ozone sont surtout relatives au transportd'ozone d�ej�a form�e. Augmenter le module du ventrevient don
 �a �eva
uer plus rapidement de l'ozonequi se forme en p�eriode 
onve
tive sur Paris.� A Paris, on observe deux pi
s, dont le plusimportant est juste avant [O3℄max . Le plus faible
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e 
as relatif �a la prise en 
ompte des
onditions aux limites au bord du domaine. Leplus fort reste dû au temps de r�esiden
e des�emissions surfa
iques au dessus du site urbain.En parti
ulier les COVs et leur quantit�e �emisependant le 
y
le des radi
aux.Dans les deux 
as, et globalement, augmenter lavitesse du vent revient �a 'nettoyer' le domaine des
on
entrations en ozone.5.5.5 Etude de s
�enarioLimitations l'appro
he adjointeLes r�esultats pr�esent�es pour la sensibilit�e de[O3℄max aux param�etres restent 
onditionn�es �a unehypoth�ese forte: le param�etre subit une perturbationin�nit�esimale, permettant d'utiliser le mod�ele adjoint,d�eriv�e d'une lin�earisation du mod�ele dire
t. Cetteperturbation in�nit�esimale nous a don
 
onduit �alimiter notre interpr�etation �a une augmentation /r�edu
tion de l'ordre de 1% de la valeur du param�etre.Cependant, pour la plupart des param�etres utilis�esdans 
e mod�ele, leur in
ertitude est plus large que1%. La prin
ipale question est don
: Est-il 
orre
td'extrapoler les valeurs obtenues pour une perturbationin�nit�esimale vers la valeur de l'in
ertitude ?. Lemod�ele adjoint ne peut, par 
onstru
tion, r�epondre �a
ette question. Pour trouver 
ette "limite lin�eaire devalidit�e", il est n�e
essaire de refaire des exp�erien
es surle même 
as, mais en mode s
�enario. Le but n'est pas,i
i, de quanti�er la variabilit�e de [O3℄max en fon
tionde forte variations de param�etres, mais d'essayer detrouver les limites de 
ette lin�earit�e.M�ethodologiePour e�e
tuer 
es simulations, on d�e�nit un
oeÆ
ient � variant de �=0.2 �a �=2, ave
 ��=0.1.Ce 
oeÆ
ient est dire
tement appliqu�e �a l'un desparam�etres du mod�ele et une simulation dire
te este�e
tu�ee pour 
haque valeur de �. La m�ethodologieemploy�ee n�e
essite quelques hypoth�eses de travail:1. Comme les param�etres du mod�ele utilisentdes unit�es di��erentes, le 
oeÆ
ient est d�e�ni
omme �etant un pour
entage de perturbation duparam�etre.2. Si l'on 
onnait l'in
ertitude sur un taux der�ea
tion parti
ulier, par exemple, on peutl�egitimement 
onsid�erer que 
ela s'appliquera �ala 
himie 
al
ul�ee dans toutes les mailles dumod�ele. De mani�ere g�en�erale, l'in
ertitude sur la

(a) [O3℄: VOCs surf. emis. (x) vs jU j (y)
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enarii pour les COVs(haut) et NOx (bas) en abs
isse et le module du ventjU j. param�etre est don
 
onsid�er�ee 
omme spatiale-ment 
onstante, et � est appliqu�e �a toutes les va-leurs du domaine d'�etude.3. Comme les intera
tions des pro
essus dynamiqueset 
himiques sont fortement non lin�eaires, ilsemble �evident que perturber uniquement unparam�etre �a 
haque peut masquer 
es non-lin�earit�es. On va don
 i
i perturber les param�etrespar 
ouples. Ce
i dit, en perturber deux ne va pas



98 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATIONnon plus d�evoiler toutes les non-lin�earit�es, maisil va donner des indi
ations plus pr�e
ises sur le
ara
t�ere lin�eaire ou non des r�esultats pr�e
�edentsde sensibilit�e. On utilisent don
 deux 
oeÆ
ients�1 et �2. A 
haque simulation, et pour 
haque
ouple [�1,�2℄, on sto
ke la valeur de [O3℄max .Les r�esultats globaux sont don
 des 
artes ave
x=�1 et y=�2 et l'isoligne repr�esente [O3℄max .Ces simulations �etant tr�es 
outeuses en temps de
al
ul, mais voulant tout de même 
onserver le
ara
t�ere tridimensionnel des r�esultats, le domaineest r�eduit: 3�3�6 mailles 
entr�ees sur Paris. Lessimulations sont e�e
tu�ees pour le 7 Août 1998 de 0�a 16h TU, et on rel�eve la valeur de [O3℄max dans lamaille 
entrale de surfa
e (i.e 2�2�1) �a 15h TU.Comme les r�esultats de sensibilit�e pr�e
�edents ontmontr�e de fortes valeurs pour les �emissions surfa
iques,�1 est appliqu�e su

essivement aux �emissions de COVet NOx. Pour la variation en �2, nous avons 
hoisi desparam�etres thermodynamiques: le module du vent jU j,tous les taux de r�ea
tions et la di�usivit�e turbulenteverti
ale Kz.Pour la pr�esentation des r�esultats, on note quele point 
entral repr�esente la 
on�guration ave
�1=�2=1, 
'est �a dire une simulation non perturb�ee.S
enarii pour les �emissions et jU jLes r�esultats de s
�enarii sont pr�esent�es sur laFigure 5.44. Pour les perturbations des COVs, et �a�emissions 
onstantes, on note que l'augmentation dumodule du vent va diminuer la valeur de [O3℄max (eton retrouve don
 les r�esultats de sensibilit�e). Cettevariabilit�e n'est pas fortement non lin�eaire (que l'onpeut quanti�er par la variabilit�e de [O3℄max inter iso-lignes). Pour des �emissions tr�es faibles (30% de 
ellesemploy�ees), faire varier jU j ne 
hange quasiment pas lavaleur de [O3℄max . Pour des �emissions usuelles, fairevarier jU j va 'quasiment' faire [O3℄max lin�eairement.Pour de tr�es fortes �emissions (1.5 fois 
elles utilis�ees),une faible augmentation de jU j va induire une fortediminution de [O3℄max : pour E'COV s=1.8�E'COV s, etjU j'=0,5�jU j, [O3℄max '�3�[O3℄max (140ppb 
ontre48ppb). Finalement, le syst�eme r�eagit de mani�ere
ritique dans le 
as o�u l'on a de fortes �emissionsde COVs et de faibles vitesses de vent. De mani�ereg�en�erale, 
e r�esultat montre que l'on peut 
onserverl'interpr�etation de la sensibilit�e pour des variationsde l'ordre de -30% �a +30% sur les �emissions etle vent. Cela reste trop faible par rapport �a 
esdeux param�etres mod�eles qui ont bien souvent desin
ertitudes plus grandes, voire in
onnues. A vent
onstant, l'impa
t des �emissions est moindre et pluslin�eaire.

(a) [O3℄: VOCs surf. emis. (x) vs rates (y)
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0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8 2.0 Fig. 5.45: Simulations de s
enarii pour les COVs(haut) et NOx (bas) en abs
isse et les taux der�ea
tions.Pour les pertubations des NOx, on note toutd'abord une �evolution en sens oppos�e pour 
e s
�enario:Augmenter le module du vent (�a �emissions 
onstantes)va augmenter la valeur de [O3℄max , et, 
e, demani�ere asse lin�eaire (ph�enom�ene d'�eva
uation dessour
es de la maille d'�etude). De même, augmenterles �emissions de NOx �a vent 
onstant va aussi r�eduire[O3℄max (ph�enom�ene de titration). Pour des �emissionsr�eduites d'un fa
teur deux, on perd 
ompl�etement
ette lin�earit�e. En fon
tion du module du vent,
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hanger de r�egime et a

roitre ou r�eduire[O3℄max ave
 des 
hangements qualitatif de r�egimesimportants. Cependant, l'ensemble de 
es pertubationsne modi�era pas quantitativement [O3℄max de mani�eretr�es importante.S
enarii pour les �emissions et les taux der�ea
tionsPour la perturbation des COVs, Figure 5.45, le'domaine' d'extrapolation �eventuel des r�esultats desensibilit�e s'av�ere relativement restreint, quoique plusimportant que pour une augmentation du vent. A�emissions 
onstantes, la variabilit�e de [O3℄max est,en e�et, moindre pour des larges perturbations destaux de r�ea
tions que 
e que l'on a observ�e pourjU j. On note 
ependant une zone parti
uli�ere: unemodi�
ation importante (100%) et 
oupl�ee des deuxparam�etres 
onduit �a une �evolution quasi-lin�eaire:on sort 
ependant du domaine d'in
ertitude desparam�etres, et les valeurs ne 
orrespondent pas �a unesituation r�ealiste.Con
ernant une perturbation des NOx, et pourdes valerus d'�emissions, on retrouve le ph�enom�enede tr�es fortes non-lin�earit�es observ�e pour le moduledu vent: pour des �emissions r�eduites de moiti�e, et �ataux de r�ea
tions 
onstants, une faible perturbationsur 
es �emissions peut augmenter ou r�eduire les
on
entrations de [O3℄max .S
enarii pour les �emissions et KzLes perturbations des COVs sont pr�esent�ees Fi-gure 5.46. On note que, des trois param�etres dyna-miques perturb�es, le m�elange verti
al induit le moinsde 
hangement de valeur de [O3℄max . A �emissions
onstantes, doubler Kz modi�e peu la valeur de[O3℄max . Cela montre le 
ara
t�ere rapide de l'e�et de lavariation du Kz: 
omme sur la Figure 5.42, p.95, modi-�er la valeur de Kz ne 
hange la valeur de [O3℄max quedans l'heure pr�e
�edent le pi
. Ce s
�enario 
on�rmel'information que modi�er la valeur du Kz plusieursheures avant le pi
 ne modi�era pas fondamentalementsa valeur. Pour les perturbations sur les �emissions deNOx, on retrouve, pour les faibles valeurs d'�emissions,les 
hangements de r�egime observ�es ave
 les autres pa-ram�etres dynamiques. Comme pour les perturbationssur les COVs, la modi�
ation du Kz n'entraine pas defortes variations de [O3℄max .Con
lusion sur les s
enariiQue 
e soit sur les NOx ou COVs, et que 
esoit pour le module du vent, la di�usivit�e ou lestaux de r�ea
tions, l'�evolution des 
on
entrations de

(a) [O3℄: VOCs surf. emis. (x) vs Kz (y)
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enarii pour les COVs(haut) et NOx (bas) en abs
isse et Kz[O3℄max pour des perturbations de l'ordre de l'in
erti-tude des param�etres ne suit pas une �evolution lin�eaire,mais, 
ependant, reste dans la même 'dire
tion'. Destrois param�etres dynamiques 
hoisis, 
'est le moduledu vent qui provoque les plus rapides variations de[O3℄max . Pour les �emissions que nous avons utilis�epour 
es simulations, des 
hangements relativementimportants du Kz ne modi�ent pas de mani�ere im-portante la valeur de [O3℄max .Toutes les interpr�etations pr�e
�edentes sur les �etudes desensibilit�e ont �et�e quanti��ees ave
 une perturbation



100 CHAPITRE 5. POLLUTO: CAS-TESTS DE VALIDATIONsuppos�ee de l'ordre de 1%. Ces quelques simulationsde s
�enario, 
ouplant deux param�etres di��erents etimportants pour 
e type de simulations, nous montrentque l'on peut raisonnablement �etendre 
es 
on
lusionspour des perturbations de l'ordre de 5% �a 10% sans queles r�esultats 
hangent radi
alement. On se rappro
healors de l'in
ertitude des param�etres g�en�eralementemploy�es en 
himie-transport.
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lusion et perspe
tivesCe do
ument 
onstitue le rapport �nal du 
ontratno 172/1K7720/IMA337 entre Ele
tri
it�e de Fran
e etle Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique. Il reprendpour une part les rapports d'�etapes 
onstitu�es �a
haque �e
h�ean
e semestrielle du 
ontrat. Ce do
umentpeut rempla
er 
es pr�e
�edents rapports, 
onstituant laderni�ere mise �a jour du mod�ele. Il 
ontient, de plus, lestravaux e�e
tu�es depuis le dernier rapport d'�etape.Pendant 
ette �etude de deux ans et demi, un nouveaumod�ele de 
himie-transport, nomm�e POLLUTO a�et�e d�evelopp�e et valid�e. Ce mod�ele se veut un outil
ompl�ementaire �a la 
haine de mod�elisation A3UR.D�evelopp�e en parall�ele en version dire
te et adjointe,il a permis de simuler des �episodes de pollutionatmosph�erique en r�egion Parisienne et d'y faire des�etudes de sensibilit�e.Ce nouvel outil a �et�e d�evelopp�e dans un esprit'utilisateur': que 
e soit par 
ette do
umentation ou lam�ethodologie de programmation employ�ee, les e�ortsont port�es sur la plus grande 
onvivialit�e possible pourun utilisateur ou d�eveloppeur potentiel. Les nombreuxlogi
iels d�evelopp�es autour de POLLUTO, �a la foispour pr�eparer des simulations et pour visualiser lesr�esultats ont �et�e 
onstruits pour en faire un mod�elefa
ilement portable informatiquement et ind�ependant.Ce do
ument se veut le plus 
omplet possible etr�eunit �a la fois une do
umentation informatique ets
ienti�que sur le mod�ele, ainsi que des 
as-tests devalidation.En perspe
tive, plusieurs points distin
ts sont �anoter:� Jusqu'�a pr�esent, les 
as-tests r�ealis�es ont port�e surla r�egion Parisienne. Il sera int�eressant d'�eprouverle mod�ele sur d'autres r�egions. Pour 
ela, se-ront n�e
essaires des donn�ees m�et�eorologiques etd'�emissions surfa
iques. Dans un futur pro
he, 
epourra être le 
as ave
 la 
ampagne ESCOMPTE,a
tuellement en pr�eparation sur la r�egion de Mar-seille.� La stru
ture informatique du mod�ele est prête pourdes �etudes de mod�elisation inverse et de donn�ees.En fon
tion des 
as d'�etudes, il sera n�e
essairede 
onstruire les matri
es de varian
e-
ovarian
ed'erreur, indispensables aux algorithmes existantspour minimiser les di��eren
es entre observations etsorties de mod�eles. Ce travail, en
ore peu r�ealis�edans le 
adre de la pollution atmosph�erique, resteun axe de re
her
he.� Les param�etrisations mises en pla
e dans le mod�elesont 
elles utilis�ees dans A3UR (un des buts du


ontrat). Elles ne sont, bien sûr, pas parfaites, etmême si 
ertaines sont 'stables' et r�e
entes dansleur prin
ipe (
himie, d�epôt se
, �emissions), d'autressont sus
eptibles d'être modi��ees. En parti
ulier, ilsera int�eressant de 
hanger la prise en 
ompte del'adve
tion (en passant �a un s
h�ema d'ordre plus�elev�e, 
omme le s
h�ema PPM), ou de la di�usivit�everti
ale turbulente (
omme les derni�eres �etudesutilisant des param�etrisations non-lo
ales, pro
hesdes stru
tures dites de thermiques).
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Annexe ALe m�e
anisme 
himique MoCA2.0Dans 
ette Annexe, nous pr�esentons le m�e
anisme 
himique 
omplet, ainsi que les taux de photolyse utilis�es par lem�e
anisme.A.1 Correspondan
e esp�e
es mod�eles / esp�e
es vraiesNom de Esp�e
e Masse Fra
tion Esp�e
e Fra
tionl'esp�e
e mod�ele Molaire massique mod�ele massiqueMoCA MoCA Napap Napapbutane ALKANE1 58 0.589 VOC4 0.589isobutane ALKANE1 58 0.387 VOC4 0.387pentane ALKANE2 72 0.225 VOC5 0.225isopentane ALKANE2 72 0.373 VOC5 0.3732,2dimethylpropane ALKANE1 72 0.000 VOC4 0.000hexane ALKANE2 86 0.148 VOC5 0.1482methylpentane ALKANE2 86 0.128 VOC5 0.1283methylpentane ALKANE2 86 0.087 VOC5 0.0872,2dimethylbutane ALKANE1 86 0.024 VOC4 0.0242,3dimethylbutane ALKANE2 86 0.039 VOC5 0.039heptane ALKANE3 100 0.038 VOC6 0.0382methylhexane ALKANE3 100 0.060 VOC6 0.0603methylhexane ALKANE3 100 0.052 VOC6 0.0522,2dimethylpentane ALKANE1 100 0.000 VOC4 0.0002,3dimethylpentane ALKANE3 100 0.000 VOC6 0.0002,4dimethylpentane ALKANE3 100 0.000 VOC6 0.0002,2,3trimethylbutane ALKANE2 100 0.000 VOC5 0.000o
tane ALKANE3 114 0.032 VOC6 0.0322methylheptane ALKANE3 114 0.089 VOC6 0.0893methylheptane ALKANE3 114 0.090 VOC6 0.0902,2dimethylhexane ALKANE2 114 0.000 VOC5 0.0002,3dimethylhexane ALKANE3 114 0.000 VOC6 0.0003,3dimethylhexane ALKANE2 114 0.000 VOC5 0.0003,4dimethylhexane ALKANE3 114 0.000 VOC6 0.0002,2,3trimethylpentane ALKANE2 114 0.000 VOC5 0.0002,2,4trimethylpentane ALKANE2 114 0.000 VOC5 0.0002,3,4trimethylpentane ALKANE3 114 0.000 VOC6 0.0002,2,3,3tetramethylbutane ALKANE1 114 0.000 VOC4 0.000nonane ALKANE3 128 0.120 VOC6 0.1202methylo
tane ALKANE3 128 0.136 VOC6 0.136de
ane ALKANE3 142 0.121 VOC6 0.1212methylnonane ALKANE3 142 0.126 VOC6 0.126unde
ane ALKANE3 156 0.136 VOC6 0.136dode
ane ALKANE4 170 1 VOC7 1Tab. A.1: Les 
lasses MoCA al
anes
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Nom de Esp�e
e Masse Fra
tion Esp�e
e Fra
tionl'esp�e
e mod�ele Molaire massique mod�ele massiqueMoCA MoCA Napap Napap1butene ALKENE3 56 0.371 VOC11 0.3712butene ALKENE4 56 0.602 VOC12 0.6021pentene ALKENE3 70 0.240 VOC11 0.2402pentene ALKENE4 70 0.398 VOC12 0.398isobutene ALKENE3 56 0.094 VOC11 0.0942methyl1butene ALKENE3 70 0.124 VOC11 0.1243methyl1butene ALKENE3 70 0.171 VOC11 0.1712methyl2butene ALKENE4 70 0.000 VOC12 0.0001hexene ALKENE3 84 0.000 VOC11 0.000heptene ALKENE4 98 0.000 VOC12 0.000o
tene ALKENE4 112 0.000 VOC12 0.000benzene BENZ 78 1 VOC14 1toluene AROMATIC1 92 0.757 VOC15 0.757mxylene AROMATIC2 106 0.233 VOC16 0.233oxylene AROMATIC2 106 0.201 VOC16 0.201pxylene AROMATIC2 106 0.232 VOC16 0.232ethylbenzene AROMATIC1 106 0.144 VOC15 0.144npropylbenzene AROMATIC1 120 0.054 VOC15 0.054isopropylbenzene AROMATIC1 120 0.045 VOC15 0.045123trimethylbenzene AROMATIC2 120 0.041 VOC16 0.041124trimethylbenzene AROMATIC2 120 0.094 VOC16 0.094135trimethylbenzene AROMATIC2 120 0.046 VOC16 0.046oethyltoluene AROMATIC2 120 0.043 VOC16 0.043methyltoluene AROMATIC2 120 0.055 VOC16 0.055pethyltoluene AROMATIC2 120 0.055 VOC16 0.055Tab. A.2: Les 
lasses MoCA al
�enes et aromatiques
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M�e
anisme MoCA 2.0 (1)1 NO+O3 ! NO22 NO2+O3 ! NO33 O3+OH ! HO24 O3+HO2 ! OH5 NO+NO3 ! 2�NO26 NO+HO2 ! NO2+OH7 NO2+NO3 ! NO+NO28 OH+HO2 ! nothing9 OH+H2O2 ! HO210 OH+HNO3 ! NO11 HO2+HO2 ! H2O212 HO2+HO2+M ! H2O213 HO2+HO2+H2O ! H2O214 MHO2+HO2+H2O+ ! H2O215 NO3+HO2 ! HNO316 NO3+HO2 ! OH+NO217 NO+NO+M ! 2�NO218 OH+HNO4 ! NO219 OH+CO ! HO220 OH+CO+M ! HO221 N2O5+H2O ! 2�HNO322 O3OLSB+H2O ! nothing23 C RO2+NO ! NO24 C RO2+HO2 ! HO225 C RO2+C RO2 ! nothing26 C RO2+C RCO3 ! nothing27 C RCO3+NO ! NO28 C RCO3+HO2 ! HO229 C RCO3+C RCO3 ! nothing30 O RO2+NO ! NO2+HO231 O RO2+HO2 ! ROOH32 O RO2+C RO2 ! C RO2+0.5�HO233 O RO2+C RCO3 ! C RCO3+0.5�HO234 O RONO2+NO ! RONO235 O RONO2+HO2 ! ROOH36 O RONO2+C RO2 ! C RO2+0.5�HO237 O RONO2+C RCO3 ! C RCO3+0.5�HO238 O R2O2+NO ! NO2+O RO2+C RO239 O R2O2+HO2 ! ROOH40 O R2O2+C RO2 ! 0.5�O RO2+1.5�C RO241 O R2O2+C RCO3 ! 0.5�O RO2+0.5�C RO2+C RCO342 O R3O2+NO ! NO2+O R2O2+C RO243 O R3O2+HO2 ! ROOH44 O R3O2+C RO2 ! 0.5�O R2O2+1.5�C RO245 O R3O2+C RCO3 ! 0.5�O R2O2+0.5�C RO2+C RCO346 O RO2NP+NO ! NPHE47 O RO2NP+HO2 ! ROOH48 O RO2NP+C RO2 ! C RO2+0.5�HO249 O RO2NP+C RCO3 ! C RCO3+HO2Tab. A.3: M�e
anisme MoCA (1)
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M�e
anisme MoCA 2.0 (2)50 O RO2RCO3+NO ! NO251 O RO2RCO3+HO2 ! ROOH+�52 O RO2RCO3+C RO2 ! C RO2+�53 O RO2RCO3+C RCO3 ! 0.5�C RCO3+�54 O NONO2+NO ! NO255 O NONO2+HO2 ! ROOH56 O NONO2+C RO2 ! C RO257 O NONO2+C RCO3 ! C RCO358 O RISONO2+NO ! ISNIT59 O RISONO2+HO2 ! ROOH60 O RISONO2+C RO2 ! C RO2+0.5�HO261 O RISONO2+C RCO3 ! C RCO3+0.5�HO262 OH+HCHO ! HO2+CO63 OH+CH3CHO ! CH3COO2+C RCO364 CH3COO2+NO ! C RO2NO2+HCHO+O RO265 HO2+CH3COO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H66 CH3COO2+C RO2 ! 1.5�C RO20.5�HCHO+0.5�O RO2+0.5�RCOOH67 CH3COO2+C RCO3 ! C RCO3HCHO+O RO2+C RO268 C2H5CHO+OH ! C2H5COO2+C RCO369 C2H5COO2+NO ! O RO2NO2+CH3CHO+C RO270 C2H5COO2+HO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H71 C2H5COO2+C RO2 ! 0.5�RCOOH0.5�CH3CHO+1.5�C RO2+0.5�O RO272 C2H5COO2+C RCO3 ! C RCO3CH3CHO+C RO2+O RO273 C2H5COO2+NO2 ! PPN+�74 PPN ! C2H5COO2+NO2+C RCO375 CH2OHCHO+OH ! CH2OHCOO2+C RCO376 CH2OHCOO2+NO ! NO2+HCHO+HO277 CH2OHCOO2+HO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H78 CH2OHCOO2+C RO2 ! C RO20.5�HCHO+0.5�HO2+0.5�RCOOH79 CH2OHCOO2+C RCO3 ! HCHO+HO2+C RCO380 MACR+OH ! 0.076�HCHO+0.5�MACRO3+0.5�C RCO3+0.025�O RISONO2+0.475�O RO2+0.5�C RO2+0.399�CH3COCH2OH+0.399�CO+0.076�MGLYOX81 MACRO3+NO ! C RO2NO2+IALD1+O RO282 MACRO3+HO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H+IALD183 MACRO3+C RO2 ! 0.5�IALD1+0.5�O RO2+1.5�C RO284 MACRO3+C RCO3 ! C RCO3IALD1+O RO2+C RO285 MACRO3+NO2 ! MACRPAN+�86 MACRPAN ! MACRO3+NO2+C RCO387 MACR+O3 ! 0.24�O3OLSB+0.24�RCOOH+0.2�CO+0.275�HO2+0.215�OH0.8�MGLYOX+0.7�HCHO+0.2�O388 IALD1+OH ! 0.326�CH3COCH2OH+0.106�CH2OHCHO+0.233�MGLYOX+0.15�HO2+0.405�O RO2+0.035�O RISONO2+0.44�C RO2+0.41�C RCO30.410�MACRO3+0.012�CO+0.075�GLYOX89 IALD1+O3 ! 0.29�O3OLSB+0.29�RCOOH+0.28�CH2OHCHO+0.3�O3+0.2�GLYOX+0.2�CH3COCH2OH+0.6�MGLYOX+0.1�OH+0.12�HCHOTab. A.4: M�e
anisme MoCA (2)
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M�e
anisme MoCA 2.0 (3)90 OH+ACET ! 0.8�O RO2+0.8�MGLYOX+0.2�C RCO3+C RO20.2�HCHO+0.2�CH3COO2+0.2�O RO2RCO391 CH3COCH2OH+OH ! MGLYOX+HO292 OH+MEK ! 0.5�C RCO3+0.5�MEK1+C RO20.5�CH3CHO+0.5�CH3COO2+0.5�O RO2RCO393 MEK1+NO ! C RCO3+O RO2RCO3+C RO2NO2+HCHO+C2H5COO294 MEK1+HO2 ! ROOH95 MEK1+C RO2 ! 0.5�O RO2RCO3+1.5�C RO20.5�HCHO+0.5�C2H5COO2+0.5�C RCO396 MEK1+C RCO3 ! 0.5�O RO2RCO3+1.5�C RCO30.5�HCHO+0.5�C2H5COO2+0.5�C RO297 MVK+OH ! 0.684�CH3COO2+0.050�O RISONO2+0.684�O RO2RCO3+0.266�O RO2+C RO2+0.684�C RCO3+0.266�MGLYOX+0.266�HCHO+0.684�CH3COCH2OH98 MVK+O3 ! 0.18�O3OLSB+0.18�RCOOH+0.05�CO+0.06�HO2+0.04�CH3CHO+0.08�OH+0.82�MGLYOX+0.8�HCHO+0.2�O399 OH+CRESOL ! C RO20.15�O RO2NP+0.2�MGLYOX+0.85�O RO2100 NO3+CRESOL ! HNO3+PHO101 OH+PHENOL ! C RO20.15�O RO2NP+0.2�GLYOX+0.85�O RO2102 NO3+PHENOL ! HNO3+PHO103 BENZAL+OH ! BENCO3+C RCO3104 BENCO3+NO ! NO2+PHO2105 BENCO3+HO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H106 BENCO3+C RO2 ! 0.5�PHO2+0.5�RCOOH+C RO2107 BENCO3+C RCO3 ! PHO2+C RCO3108 BENCO3+NO2 ! PBZN+�109 PBZN ! BENCO3+NO2+C RCO3110 PHO2+NO ! PHO+NO2111 PHO2+HO2 ! ROOH112 PHO+NO2 ! NPHE113 PHO+HO2 ! PHENOL114 PHO ! PHENOL115 NPHE+NO3 ! HNO3+BZNO2O116 BZNO2O+NO2 ! nothing117 BZNO2O+HO2 ! NPHE118 BZNO2O ! NPHE119 ARX1+OH ! CHOCOO2+C RCO3120 ARX2+OH ! C2H5COO2+C RCO3121 GLYOX+OH ! 0.4�C RCO31.2�CO+0.6�HO2+0.4�CHOCOO2122 CHOCOO2+NO ! NO2+CO+HO2123 CHOCOO2+HO2 ! 0.3�O3+0.7�RCO3H124 CHOCOO2+C RO2 ! C RO20.5�CO+0.5�HO2+0.5�RCOOH125 CHOCOO2+C RCO3 ! CO+HO2+C RCO3126 MGLYOX+OH ! CH3COO2+CO+C RCO3127 O3OLSB+SO2 ! H2SO4128 ROOH+OH ! OH129 ROOH+OH ! O RO2+C RO2Tab. A.5: M�e
anisme MoCA (3)
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M�e
anisme MoCA 2.0 (4)130 RCO3H+OH ! CH3COO2+C RCO3131 RONO2+OH ! 0.48�CH3CHO+0.16�HCHO+1.39�O NONO2+1.39�C RO2NO2+0.155�MEK+1.05�C2H5CHO132 ISNIT+OH ! 0.95�CH3COCH2OH+0.95�O NONO2+C RO2+0.05�O RISONO2+0.95�NO2+0.95�CH2OHCHO133 ISNIT+O3 ! 0.5�IALD1+0.5�ISNIT+0.5�NO20.2�O3+0.08�OH+0.5�HCHO134 OH+CH4 ! HCHO+O RO2+C RO2135 OH+C2H6 ! CH3CHO+O RO2+C RO2136 C3H8+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O R2O2+a8�O R3O2+a9�O RONO2+C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO137 ALKANE1+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O R2O2+a8�O R3O2+a9�O RONO2+C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO138 ALKANE2+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O R2O2+a8�O R3O2+a9�O RONO2+C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO139 ALKANE3+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O R2O2+a8�O R3O2+a9�O RONO2+C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO140 ALKANE4+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O R2O2+a8�O R3O2+a9�O RONO2+C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO141 OH+BENZ ! 0.236�PHENOL+0.207�GLYOX+0.490�ARX10.764�O RO2+0.764�C RO2+0.236�HO2142 AROMATIC1+OH ! a4�MGLYOX+a5�ARX2+a6�HO2+a7�O RO2+a8�O RONO2+a9�C RO2a1�BENZAL+a2�CRESOL+a3�GLYOX143 AROMATIC2+OH ! a4�MGLYOX+a5�ARX2+a6�HO2+a7�O RO2+a8�O RONO2+a9�C RO2a1�BENZAL+a2�CRESOL+a3�GLYOX144 C2H4+OH ! C RO2a1�HCHO+a2�CH2OHCHO+O RO2145 OH+C3H6 ! C RO2CH3CHO+HCHO+O RO2146 ALKENE3+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O RONO2+C RO2+a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO147 ALKENE4+OH ! a4�ACET+a5�MEK+a6�O RO2+a7�O RONO2+C RO2+a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO148 C2H4+O3 ! 0.44�CO+0.12�HO2HCHO+0.37�O3OLSB+0.37�RCOOH149 O3+C3H6 ! 0.225�RCOOH+0.28�HO2+0.4�CO+0.31�O RO2+0.31�C RO2+0.07�CH4+0.15�OH+0.82�HCHO+0.5�CH3CHO+0.225�O3OLSBTab. A.6: M�e
anisme MoCA (4)
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M�e
anisme MoCA 2.0 (5)150 ALKENE3+O3 ! a17�O RO2RCO3+a4�ACET+a18�C RO2a5�MEK+a6�O3OLSB+a7�MGLYOX+a8�RCOOH+a9�CH3COO2+a10�MEK1+a11�CH4+a12�C2H6+a13�CO+a14�HO2+a1�HCHO+a15�OH+a2�CH3CHO+a16�O RO2+a3�C2H5CHO151 ALKENE4+O3 ! a17�O RO2RCO3+a4�ACET+a18�C RO2a5�MEK+a6�O3OLSB+a7�MGLYOX+a8�RCOOH+a9�CH3COO2+a10�MEK1+a11�CH4+a12�C2H6+a13�CO+a14�HO2+a1�HCHO+a15�OH+a2�CH3CHO+a16�O RO2+a3�C2H5CHO152 C2H4+NO3 ! C RO22.0�HCHO+NO2+O NONO2153 C3H6+NO3 ! O NONO2+C RO2HCHO+CH3CHO+NO2154 ALKENE3+NO3 ! a4�ACET+a5�MEK+a6�NO2+a7�O NONO2+a8�C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO155 ALKENE4+NO3 ! a4�ACET+a5�MEK+a6�NO2+a7�O NONO2+a8�C RO2a1�HCHO+a2�CH3CHO+a3�C2H5CHO156 CH3OH+OH ! HO2+HCHO157 C2H5OH+OH ! CH3CHO+HO2158 ISOP+OH ! 0.218�IALD1+0.686�HCHO+0.759�O RO2+0.106�O R2O2+0.135�O RISONO2+0.015�O NONO2+1.015�C RO2+0.253�MACR+0.354�MVK+0.040�ME3FUR159 ISOP+O3 ! 0.55�OH+0.07�C3H6+0.07�O3OLSB+0.07�RCOOH+0.8�HCHO+0.06�HO2+0.05�CO0.67�MACR+0.26�MVK+0.30�O3160 ISOP+NO3 ! O NONO2+C RO2HCHO+C2H5CHO+NO2161 ME3FUR+OH ! 0.172�CH3COCH2OH+0.125�CH2OHCHO+0.276�MGLYOX+0.15�HO2+0.478�O RO2+0.042�O RISONO2+0.52�C RO2HO2+0.14�CO+0.088�GLYOX162 NO+OH+M ! HONO163 NO2+OH+M ! HNO3164 NO2+HO2+M ! HNO4165 HNO4+M ! NO2+HO2166 NO2+NO3+M ! N2O5167 N2O5+M ! NO2+NO3168 OH+SO2+M ! HO2+H2SO4169 CH3COO2+NO2+M ! PAN+�170 PAN+M ! CH3COO2+NO2+C RCO3171 CHOCOO2+NO2+M ! GPAN+�172 GPAN+M ! CHOCOO2+NO2+C RCO3173 CH2OHCOO2+NO2+M ! PAN2+�174 PAN2+M ! CH2OHCOO2+NO2+C RCO3175 C2H2+OH+M ! 0.64�GLYOX+0.64�OH0.36�RCOOH+0.36�CO+0.36�HO2176 O3 ! 2�OH177 NO2 ! NO+O3178 H2O2 ! 2�OH179 NO3 ! NO Tab. A.7: M�e
anisme MoCA (5)
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M�e
anisme MoCA 2.0 (6)180 NO3 ! NO2+O3181 HONO ! NO+OH182 HNO3 ! NO2+OH183 HCHO ! 2�HO2+CO184 HCHO ! CO185 CH3CHO ! HO2+COHCHO+O RO2+C RO2186 CH2OHCHO ! HCHO+2�HO2+CO187 C2H5CHO ! HO2+COCH3CHO+O RO2+C RO2188 ACET ! CH3COO2+C RCO3HCHO+O RO2+C RO2189 MEK ! C RO2+C RCO3CH3COO2+CH3CHO+O RO2190 GLYOX ! 0.8�HO2+0.45�HCHO+1.55�CO191 GLYOX ! 0.13�HCHO+1.87�CO192 MGLYOX ! C RCO3CH3COO2+CO+HO2193 ARX1 ! HO2+CHOCOO2+C RCO3194 ARX2 ! C RCO3HO2+CO+CH3COO2195 BENZAL ! nothing196 ROOH ! HO2+OH197 RCO3H ! OHHCHO+O RO2+C RO2198 RONO2 ! 0.503�HO2+0.497�O RO2+0.497�C RO2NO2+1.315�MEK+0.119�CH3CHO199 CH3COCH2OH ! C RCO3CH3COO2+HCHO+HO2Tab. A.8: M�e
anisme MoCA (6)



A.2. TAUX DE PHOTOLYSE 115A.2 Taux de photolyseLes taux de photolyse dans MoCA 2.0 sont tabul�es.Cette tabulation est extraite de la do
umentationfournie par le LISA. Chaque valeur 
orrespond �a unangle z�enithal et en fon
tion de l'heure de la journ�ee,une lin�eaire est e�e
tu�ee pour d�eterminer le 
oeÆ
ient�a prendre en 
ompte dans le mod�ele. Un fa
teuratt�enuateur est utilis�e, repr�esentatif de la n�ebulosit�efra
tionnaire, telle que:J(z) = J(z)(1� Cl:NF )Cpave
 NF, la n�ebulosit�e fra
tionnaire (entre 0 et1), repr�esentative de toutes les 
ou
hes nuageusesdans la 
olonne d'atmosph�ere, au dessus du domainede simulation. On a les 
onstantes Cl et Cp, i
i
hoisie telle que: Cl=0.75 et Cp=3.4. Le 
hoix de
es 
onstantes est issu de la param�etrisation de [VanLoon, 1994℄. Dans 
ette version du mod�ele, les a�erosolsurbains ne sont pas pris en 
ompte.Le taux de photolyse de la premi�ere r�ea
tion,la photolyse de l'ozone, est un peu di��erent. Larelation appliqu�ee 
ontient un fa
teur multipli
atifsuppl�ementaire est:J(z) = J(z) qq + d(
1exp[70=T ℄ + 
2exp[110=T ℄)�(1� Cl:NF )Cpave
 q l'humidit�e sp�e
i�que, d la densit�e de l'air et Tla temp�erature.Les valeurs d�ependantes de l'angle z�enithal sontreport�ees, pour 
haque r�ea
tion, dans le Tableau A.9.
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ANNEXEA.

LEM� ECANIS
MECHIMIQU

EMOCA2.0
Rea
tion 90. 80. 78. 70. 60. 50. 40. 30. 20. 10. 0.O3 ! OH 1.00e-10 6.93e-08 4.19e-07 1.68e-06 5.81e-06 1.27e-05 2.09e-05 2.91e-05 3.60e-05 4.04e-05 4.20e-05NO2 ! NO + O3 1.00e-10 5.97e-04 2.13e-03 3.98e-03 6.04e-03 7.62e-03 8.80e-03 9.66e-03 1.02e-02 1.06e-02 1.07e-02H2O2 ! OH 1.00e-10 2.83e-07 1.07e-06 2.30e-06 4.15e-06 5.93e-06 7.46e-06 8.68e-06 9.57e-06 1.01e-05 1.03e-05NO3 ! NO 1.00e-10 1.76e-03 6.33e-03 9.01e-03 1.11e-02 1.25e-02 1.35e-02 1.42e-02 1.47e-02 1.50e-02 1.51e-02NO3 ! NO2 + O3 1.00e-10 3.26e-03 1.17e-02 1.67e-02 2.07e-02 2.32e-02 2.51e-02 2.64e-02 2.73e-02 2.78e-02 2.80e-02HONO ! NO + OH 1.00e-10 1.30e-04 4.48e-04 8.52e-04 1.32e-03 1.69e-03 1.96e-03 2.16e-03 2.30e-03 2.38e-03 2.41e-03HNO3 ! NO2 + OH 1.00e-10 1.06e-08 4.74e-08 1.19e-07 2.54e-07 4.10e-07 5.64e-07 6.97e-07 7.99e-07 8.63e-07 8.85e-07HCHO ! HO2 + CO 1.00e-10 8.43e-07 3.52e-06 8.07e-06 1.54e-05 2.28e-05 2.92e-05 3.44e-05 3.82e-05 4.05e-05 4.13e-05HCHO ! CO 1.00e-10 2.20e-06 7.87e-06 1.60e-05 2.72e-05 3.70e-05 4.49e-05 5.09e-05 5.51e-05 5.75e-05 5.84e-05CH3CHO ! HCHO + O RO2 + ... 1.00e-10 7.24e-08 3.70e-07 1.01e-06 2.32e-06 3.87e-06 5.39e-06 6.72e-06 7.73e-06 8.36e-06 8.58e-06CH2OHCHO ! HCHO + HO2 + CO 1.00e-10 7.24e-08 3.70e-07 1.01e-06 2.32e-06 3.87e-06 5.39e-06 6.72e-06 7.73e-06 8.36e-06 8.58e-06C2H5CHO ! CH3CHO + O RO2 + ... 1.00e-10 3.41e-07 1.53e-06 3.83e-06 8.04e-06 1.27e-05 1.72e-05 2.10e-05 2.38e-05 2.56e-05 2.62e-05ACET ! HCHO + O RO2 + ... 1.00e-10 2.06e-08 9.27e-08 2.29e-07 4.75e-07 7.46e-07 1.00e-06 1.21e-06 1.38e-06 1.47e-06 1.51e-06MEK ! CH3COO2 + CH3CHO + ... 1.00e-10 2.81e-08 1.25e-07 3.09e-07 6.41e-07 1.01e-06 1.35e-06 1.65e-06 1.87e-06 2.00e-06 2.05e-06GLYOX ! HO2 + HCHO + CO 1.00e-10 1.35e-06 5.47e-06 1.23e-05 2.32e-05 3.39e-05 4.33e-05 5.08e-05 5.63e-05 5.96e-05 6.07e-05GLYOX ! HCHO + CO 1.00e-10 4.14e-05 1.66e-04 2.80e-04 3.87e-04 4.60e-04 5.12e-04 5.50e-04 5.75e-04 5.90e-04 5.95e-04MGLYOX ! CH3COO2 + CO + HO2 + C RCO3 1.00e-10 1.15e-05 4.58e-05 7.89e-05 1.11e-04 1.33e-05 1.50e-05 1.62e-04 1.70e-04 1.75e-04 1.77e-04ARX1 ! HO2 + CHOCOO2 + C RCO3 1.00e-10 2.84e-06 9.91e-06 1.99e-05 3.30e-05 4.44e-05 5.34e-05 6.03e-05 6.50e-05 6.79e-05 6.88e-05ARX2 ! HO2 + CO + CH3COO2 + C RCO3 1.00e-10 2.84e-05 9.91e-05 1.99e-04 3.30e-04 4.44e-04 5.34e-04 6.03e-04 6.50e-04 6.79e-04 6.88e-04BENZAL ! nothing 1.00e-10 2.61e-06 9.01e-06 1.75e-05 2.81e-05 3.67e-05 4.34e-05 4.84e-05 5.19e-05 5.39e-05 5.46e-05ROOH ! HO2 + OH 1.00e-10 2.26e-07 8.36e-07 1.76e-06 3.11e-06 4.37e-06 5.44e-06 6.29e-06 6.90e-06 7.26e-06 7.39e-06RCO3H ! HCHO + O RO2 + C RO2 + OH 1.00e-10 2.26e-07 8.36e-07 1.76e-06 3.11e-06 4.37e-06 5.44e-06 6.29e-06 6.90e-06 7.26e-06 7.39e-06RONO2 ! NO2 + + MEK + CH3CHO + ... 1.00e-10 6.06e-08 2.70e-07 6.62e-07 1.37e-06 2.14e-06 2.88e-06 3.50e-06 3.97e-06 4.26e-06 4.36e-06CH3COCH2OH ! CH3COO2 + HCHO + ... 1.00e-10 2.06e-08 9.27e-08 2.29e-07 4.75e-07 7.46e-07 1.00e-06 1.21e-06 1.38e-06 1.47e-06 1.51e-06Tab. A.9: Tabulation des taux de photolyse en fon
tion de l'angle z�enithal pour MoCA 2.0
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Annexe BLe mod�ele CHIMERE de l'IPSLB.1 Pr�esentation du mod�eleCHIMERE est un mod�ele de 
himie-transport et existesous di��erentes 
on�gurations:� CHIMERE Urbain: Modele dit de "boites" (voirFigure B.1)� CHIMERE r�egional, �a maillage 
art�esien, 
ouvrantun domaine horizontal de l'ordre de 100x100km� CHIMERE 
ontinental, de même struture queCHIMERE r�egional mais 
ouvrant toute l'Europede l'Ouest.La premi�ere version a �et�e initialement d�evelopp�ee parM.Beekmann et R.Vautard (IPSL), en 1997 pour des�etudes d'impa
t de la pollution en r�egion Parisienne.Le le
teur pourra se reporter �a la publi
ation:Vautard R., M.Beekmann and L. Menut, 2000, 'Appli-
ations of adjoint modelling in atmospheri
 
hemistry:sensitivity and inverse modelling' Environmental Mo-deling and Sofware (in press).. Par la suite, les versions�a maillage 
art�esien ont rempla
�ees la version "boites".A
tuellement utilis�ees sous forme de "grid-nesting",les deux mod�eles "rt�egional" et "
ontinental" 
oupl�es,sont utilis�es quotidiennement pour des exp�erien
es depr�evision de la pollution en Europe, ave
 des "zooms"sur de grandes villes. Cette exp�erien
e est a
tuellementen 
ours et les pr�evisions sont 
onsultables sur le siteinternet http://euler.polyte
hnique.fr/europollux/Dans le 
adre de 
e 
ontrat, seule la versionCHIMERE Boites a �et�e utilis�ee. Nous limiterons don
notre pr�esentation du mod�ele �a 
ette version. Ave

ette version, les premiers travaux de 
e 
ontrat avaitpermis:� L'implantation du m�e
anisme MoCA� D�eveloppement et validation de parties adjointes dumod�ele� Etude de sensibilit�e sur des 
as r�eels de Juillet 1994et Aout 1997. Ces r�esultats ont �et�e repris dans l'ar-ti
le:Menut L., R.Vautard, M.Beekmann and C.Honor,2000, 'Sensitivity of Photo
hemi
al Pollution using

the Adjoint of a Simpli�ed Chemistry-TransportModel', Journal of Geophysi
al Resear
h - Atmos-pheres.B.2 G�eom�etrieLe mod�ele CHIMERE simule la 
on
entrationmoyenne des polluants dans 10 boites repr�esentantl'atmosph�ere fran
ilienne. La g�eom�etrie de 
es boitesest donn�ee en �gure B.1.� Horizontalement, le domaine est d�e
oup�e en 5r�egions: Paris et la Petite Couronne (PPC), laSeine et Marne (SEM), l'Essonne (ESS), les Yvelines(YVE) et le Val d'Oise (VDO).
Val d’Oise

Petite
CouronneYvelines

Essonne

Seine
et

Marne

Couche melangee
Couche de surfaceFig. B.1: Repr�esentation du domaine de 
al
ulCe d�e
oupage en r�egion 
orrespond �a une exploi-tation optimale des donn�ees d'�emissions CITEPA(1993), propos�ees selon 
ette g�eographie.� Verti
alement, le domaine est divis�e en deux
ou
hes� Une 
ou
he de surfa
e dont la hauteur est
onstante et pres
rite par l'utilisateur. On utilise
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tuellement une hauteur de 50m pour pouvoir
omparer dire
tement les 
on
entrations simul�eesave
 les donn�ees AIRPARIF (repr�esentatives des50 premiers m�etres de la troposph�ere).� Une 
ou
he m�elang�ee dont la hauteur est 
al
u-lable selon deux prin
ipes di��erents (soit par unefon
tion dont on pres
rit les valeurs, soit dire
te-ment �a partir des donn�ees donn�ees par le 
entreEurop�een).
z

Couche de surface

Couche melangee

Troposphere libre

Fig. B.2: Des
ription verti
ale du domaine de 
al
ulde CHIM�ERECe 
hoix de g�eom�etrie 
onf�ere �a CHIM�ERE untr�es faible 
oût de 
al
ul informatique, ainsi qu'uneexploitation au plus juste des donn�ees d'�emissions.Par 
ontre, 
e prin
ipe entrâ�ne une hypoth�esed'homog�en�eit�e des polluants dans 
haque boite : on nepeut pas alors 
onsid�erer dans le 
al
ul de sour
es tr�eslo
alis�ees (
omme les pana
hes).B.3 Le probl�eme de transport et
himie �a r�esoudreLe mod�ele CHIMERE r�esout l'�equation de 
onserva-tion de la masse de 
haque esp�e
e 
himique, tel que:�
�t + O:(
V ) = A�Bo�u 
 est la 
on
entration (exprim�ee dans le mod�eleen mol�e
ules/
m3), V est le vent horizontal, A le 
uxprodu
tif (�emissions + 
himie + m�elange verti
al) etB le 
ux destru
tif (
himie + m�elange).Dans la 
ou
he de surfa
e, et pour une boitequel
onque, la dis
r�etisation de l'�equation (B.3)
onduit �a l'�equation de bilan pour la 
on
entration 
d'une esp�e
e 
himique dans une boite donn�ee :�
�t = EH + F+h + F+m + F+
 + F�h + F�h + F�h

o�u E repr�esente l'�emission surfa
ique de l'esp�e
e
himique dans la boite, H la hauteur de la 
ou
hede surfa
e (50m), et les termes F repr�esentent les
ux, ave
 l'indi
e h pour les 
ux horizontaux dus autransport, m pour les 
ux verti
aux dus au m�elangeverti
al ave
 la 
ou
he sup�erieure et 
 pour les 
ux dusaux transformations 
himiques. Les indi
es sup�erieurs"+" repr�esentent la partie produ
tive des 
ux et lesindi
es "-" leur partie destru
tive, de sorte que 
haqueterme F dans le membre de droite de (B.3) est positif.Dans la 
ou
he sup�erieure, l'�evolution mise sous formede bilan prend une forme l�eg�erement di��erente :�
�t = F+h + F+e + F+m + F+
 + F�h + F�e + F�m + F�
Le terme d'�emission disparait alors que s'ajoute unterme d'entrainement (dilution) dont l'indi
e est e. Lem�elange 
on
erne don
 les �e
hanges ave
 la 
ou
he desurfa
e et les �e
hanges ave
 la 
ou
he libre au dessus.B.4 Le m�e
anisme 
himiqueMELCHIORLe m�e
anisme 
himique utilis�e dans CHIM�ERE(version standard) est MELCHIOR (Mod�ele d'EtudeLagrangienne de la CHImie de l'Ozone �a l'�e
helleR�egionale ). Ce m�e
anisme a �et�e d�evelopp�e au Servi
ed'A�eronomie du CNRS (Lattuati, 1997) �a partir dum�e
anisme de Hov et al. (1985). Les 
ara
t�eristiquesessentielles de 
e m�e
anisme sont :� La partie inorganique reste 
lassique en 
omparaisonave
 d'autres m�e
anismes : Sont dire
tement trait�eesles r�ea
tions de l'ozone, des oxydes d'azote, du CO,ainsi que la re
ombinaison des radi
aux OH et HO2� Les 
ompos�es organiques volatils (COV) de stru
-ture et r�ea
tivit�e similaire sont regroup�es, et 
haquegroupe est asso
i�e un 
ompos�e repr�esentatif, dontles propri�et�es sont sens�ees re
�eter la 
himie de l'en-semble des 
onstituants regroup�es. Ce prin
ipe seretrouve dans d'autres m�e
anismes 
omme dans lesmod�eles de qualit�e de l'air ADOM (Lurman et al.,1986) et RADM (Sto
kwell et al., 1990).� Les COV primaires (dire
tement �emis) trait�es parMELCHIOR sont les al
anes m�ethane, �ethane etn-butane, les al
�enes �eth�ene, prop�ene et isopr�ene,l'aromatique o-xyl�ene, mais aussi le butanone, lem�ethanol et l'�ethanol.� Les 
onstantes de vitesse ont �et�e r�ea
tualis�ees selonAtkinson (1994) et De More et al. (1994)� Seule la 
himie en phase gazeuse est trait�ee. Lepi�egeage d'esp�e
es solubles peut i
i être n�eglig�e : onobserve g�en�eralement de forts vents (et don
 pas



B.5. GESTION DU TEMPS 119d'a

umulation des polluants) lorsque l'on a des
ou
hes nuageuses basses. Par 
ontre, la n�ebulosit�eest prise en 
ompte, agissant de mani�ere tr�esimportante sur les fr�equen
es de photolyse.B.5 Gestion du tempsAu sein d'une simulation, une di��eren
e est appliqu�eeentre le traitement des variables "physiques" et 
elledes variables "
himiques". Les variables physiquespres
rites dans le mod�ele sont suppos�ees 
onstantesdurant des p�eriodes de simulation Ætp. Cela s'appliqueaussi bien au transport des polluants qu'au m�elangeverti
al, �a la prise en 
ompte de la temp�erature,de l'humidit�e, de l'angle z�enithal. On a don
 sur
ette p�eriode Ætp, des vitesses de r�ea
tion 
himiques
onstantes. En revan
he, la 
himie est r�esolue ave
un pas de temps inf�erieur Æt
. Le syst�eme der�ea
tions 
himiques est en e�et un syst�eme di��erentiel"raide" (les vitesse de r�ea
tion peuvent varier sur desintervalles de temps de 10�6s �a plusieurs heures).Pour les simulations pr�esent�ees dans 
e rapport, nousutilisons les valeurs Ætp=5mn et Æt
=30s.Comparaison de prin
ipes di��erentsL'une des originalit�es de CHIM�ERE est son prin
ipede r�esolution au 
ours d'un pas de temps physique.Pour illustrer simplement 
e pro
essus assez 
om-plexe, nous avons repr�esent�e, tr�es s
h�ematiquement,�gure B.3, une 
omparaison entre un mod�ele "
las-sique" et CHIM�ERE. Par mod�ele 
lassique, nous sup-posons une r�esolution sous le prin
ipe de la s�eparationdes op�erateurs 1.L'�equation de transport r�ea
tif (B.3) exprime pour
haque pro
essus physique une 
ontribution positive etn�egative sur la 
on
entration que l'on d�esire 
al
uler.Nous 
omparons i
i les deux possibilit�es suivantes :� Un mod�ele en s�eparation des op�erateurs va globale-ment g�erer toutes les op�erations au 
ours d'un pasde temps physique Ætp. Pendant 
e pas de temps,des algorithmes vont 
al
uler des bilans pour lesdi��erents pro
essus physiques : la variation de la
on
entration dûe au transport, ÆC(Transport), aux�emissions ÆC(�Emissions) et
...La 
on
entration vadon
 �evoluer au sein d'un pas de temps. La 
ontri-bution e�e
tive des r�ea
tions 
himiques est priseen 
ompte au sein d'un pas de temps Æt
 (ave
Æt
 << Ætp). C'est pendant 
ette bou
le que vontêtre 
al
ul�es les termes de produ
tion et pertes 
hi-miques. On utilise alors des solveurs de syst�emesraides 
omme QSSA, TwoStep, Lsod, Gear. A la1. operator splitting en anglais

sortie de 
ette bou
le sur Æt
, on a don
 une valeurde bilan pour la 
himie ÆC(Chimie) �a additionner �ala valeur de la 
on
entration du pas de temps 
ou-rant.� CHIM�ERE utilise un tout autre prin
ipe.L'�equation (B.3) est 
onsid�er�ee dans son en-semble pour le 
al
ul d'une nouvelle 
on
entration.Plutôt que de 
al
uler des bilans s�epar�ement et deles 
umuler les uns aux autres, toutes les parties"produ
tion 2" et "perte 3" vont être 
al
ul�ees enmême temps. Ainsi, au 
ours d'un pas de tempsdit "
himique" Æt
, on 
al
ule, par exemple pour letransport, les 
ontributions positives P(Transport)et n�egatives L(Transport). La 
himie est alors aumême niveau que les autres pro
essus. Ce sontglobalement toutes les 
ontributions de produ
tionet de pertes qui vont être r�esolues par le solveur.Avantages et in
onv�enientsPour bien 
omprendre les avantages et in
onv�enientsdes deux m�ethodes, nous devons �etudier la questionsous deux aspe
ts :� La rigueur de la m�ethode : La m�ethode des�eparation des op�erateurs est la moins rigoureuse,
ar on ne traite pas r�eellement le probl�eme pos�e.Cette m�ethode est un arti�
e de 
al
ul, permettantune modularit�e des algorithmes. Par exemple : le
al
ul de � C(Adve
tion) (�gure B.3) est e�e
tu�eapr�es � C(D�eposition). La valeur obtenue n'estpas le re
et exa
te de la 
on
entration au tempsn, Cn, mais est 
al
ul�ee �a partir de la valeur deCn + � C(�Emissions) + � C(Transport) + �C(Di�usion)+ � C(D�eposition). A supposer qu'a 
epas de temps, on ait une valeur de � C(�Emissions)ou autre tr�es importante par rapport �a 
elle que l'on
al
ule � C(Adve
tion), le r�esultat sera for
�ementdi��erent. Dans 
e 
as, l'ordre des op�erations et lesvaleurs relatives les unes par rapport aux autresdes � C sont primordiales.La m�ethodologie de CHIM�ERE de r�esoudre globa-lement l'�equation B.3 donne for
�ement de meilleursr�esultats : l'algorithme de r�esolution traitant toutesles 
ontributions de produ
tions et pertes en mêmetemps. De plus, la modularit�e est 
onserv�ee dansCHIM�ERE pour les di��erentes 
ontributions.� Le temps de 
al
ul informatique e�e
tif d'unpas de temps Ætp : Quelles que soient les valeurs deÆtp et Æt
, on peut estimer le nombre d'op�erationse�e
tu�ees dans les deux 
as. En notant, NQSSA le2. Not�e P pour produ
ted3. Not�e L pour loss
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∆
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P(Transport) & L(Transport)

P(Emissions) L(Diffusion)

P(Chimie) & L(Chimie)

C

(Depot)

Calcul des parametres physiques

Fig. B.3: Comparaison entre un mod�ele de transport-r�ea
tif de type "operator-splitting" et le mod�ele CHIM�EREnombre d'it�erations QSSA et NT = Ætp=Æt
, on aurales temps de 
al
ul suivants :� S�eparation des op�erateurs :T=TEm+ TTr+ TDif+ TDep+ TAdv+ (NT�NQSSA� TChimie)� CHIM�ERE :T=NT� NQSSA� (TEm+ TTr+ TDif+ TDep+TAdv+ TChimie)On voit don
 for
�ement que, quel que soit lesvaleurs de NQSSA et NT , le 
al
ul par s�eparationdes op�erateurs est th�eoriquement le plus rapide.Cependant, CHIM�ERE est 
on
u pour e�e
tuer dessimulations sur des domaines r�eduits (10 boites).Même si le temps th�eorique est plus long, le tempspratique est faible. Ainsi, en mode dire
t, un mois
omplet de simulation �a 10 boites, ave
 Ætp=5mn et

Æt
=30s est e�e
tu�e en 2 �a 3 minutes. Il est don
plus int�eressant de privil�egier un mode de 
al
ulplus exa
t. De plus, le temps de r�esolution de tousles pro
essus physiques est largement inf�erieur autemps de r�esolution des pro
essus 
himiques.B.6 Le transportComme nous l'avons vu, la g�eom�etrie du mod�ele n'estpas selon un maillage stru
tur�e mais sous forme deboites. Le transport est don
 l'adve
tion des polluantsd'une boite vers les boites qui lui sont mitoyennes.La prise en 
ompte des 
on
entrations d'une boitevers l'autre d�ependra alors simplement de la dire
tiondu vent. Les valeurs du vent sont pres
rites selon lesdonn�ees du Centre Europ�een. On ne retient i
i que



B.8. LES �EMISSIONS 121deux valeurs : une valeur dans la 
ou
he de surfa
e etune dans la 
ou
he m�elang�ee. Horizontalement, le ventest homog�ene dans toutes les boites pour 
ha
une des
ou
hes.Pour 
al
uler 
e transport, on 
al
ule les 
ux dequantit�e de mouvement tel que :� Pour le 
ux produ
tif :F+h = jU j(t)Sn  lR;n(t)CiR;p(t) + NBXm=1 lm;n(t)Cim;p(t)!� Pour le 
ux destru
tif :F�h = jU j(t)Sn  ln;R(t) + NBXm=1 ln;m(t)!Cin;p(t)ave
 :� Cin;p(t) la 
on
entration de l'�esp�e
e i, �a l'instant t,dans la boite n et dans la 
ou
he p.� CiR;p(t) la 
on
entration de l'�esp�e
e i, �a l'instant t,d'origine r�egionale et dans la 
ou
he p.� NB le nombre de boites de la simulation� Sn la surfa
e de la boite n� jU j(t) le module du vent �a l'instant tLa prise en 
ompte des 
ontributions respe
tives des
omposantes u et v du vent se fait via les longueurslR;n(t) et lm;n(t). On peut appeler 
es longueursdes "longueurs eÆ
a
es de 
ux". lm;n(t) repr�esentela longueur eÆ
a
e de 
ux entre la boite m et laboite n. Cette longueur est l'int�egrale du 
osinus dela dire
tion du vent par rapport �a la fronti�ere m-n o�u l'on 
al
ule le 
ux. Si la valeur trouv�ee estn�egative, elle est rempla
�ee par 0 (
ar 
'est alorsun 
ux destru
tif). Suivant le même prin
ipe, lR;n(t)est la d�e�nition des longueurs pour les fa
ettes debord du domaine. La prise en 
ompte des adve
tionssynoptiques de polluants sur la r�egion Parisienne estprimordiale pour les simulations. On notera dans
e prin
ipe, qu'en fon
tion de la dire
tion du vent,toute 
on
entration dans le domaine qui en sort paradve
tion est 
onsid�er�ee 
omme perdue. Ainsi, la
on�guration a
tuelle de CHIM�ERE ne peut prendreen 
ompte des re
ir
ulations r�egionales : pour �eliminer
e probl�eme, seule une notion de domaine plus r�egionalest envisageable.B.7 Adve
tion 
ontinentaleA 
e jour, trois esp�e
es peuvent être sp�e
i��ees enentr�ee du mod�ele 
omme 
ontributions "amont" : lemonoxyde de 
arbone CO (valeur �x�ee �a 100 ppb), lem�etahne CH4 (valeur �x�ee �a 1,8 ppm) et l'ozone dont

la valeur est donn�ee en fon
tion du temps. La non-priseen 
ompte d'autres esp�e
es est par
e que :� Leur temps de vie est largement inf�erieur �a 
elui dela travers�ee d'une boite� Les 
on
entrations urbaines sont probablementtr�es largement sup�erieures �a des 
on
entrationsr�egionales.B.8 Les �emissionsUne valeur d'�emission doit être fournie pour 
haquepolluant intervenant dans le m�e
anisme 
himique etpour 
haque boite du domaine. Les �emissions ne sontprises en 
ompte que dans la 
ou
he de surfa
e sous laforme : F+e = Ehsave
 
 la 
on
entration de 
haque polluant, E laquantit�e �emise et hs la hauteur de la 
ou
he de surfa
e.Cette valeur doit don
 être sp�e
i��ee pour la partiesurfa
ique de 
ha
une des boites de simulation. Onutilise don
 le �
hier d'entr�ee sous la forme :Heure (24 valeurs), jour de la semaine (3 valeurs :Samedi, Diman
he et autre), mois (12), type dela boite (exemple pp
), valeurs des �emissions (ave
pour MELCHIOR 16 
ompos�es, et pour MoCA 20
ompos�es).B.9 Entrâ�nementOn 
her
he i
i �a estimer la dilution des polluantsentre la boite "
ou
he m�elang�ee" et la troposph�erelibre pendant la p�eriode 
onve
tive. On note CiT (t)la 
on
entration de l'�esp�e
e i, �a l'instant t, dans latropoh�ere libre et Cin;2(t) 
elle dans la 
ou
he m�elang�ee(don
 i
i p=2). On a don
 les 
ux d'entrainementsuivants : F+ent = 1h dhdt CiT (t)et F�ent = 1h dhdt Cin;2(t)Les valeurs de 
es 
ux ne sont 
onserv�ees que lorsquel'on a dh=dt > 0. En dehors de la p�eriode 
onve
tive,les 
ux sont nuls et l'on a : CiT (t)=CiR;2(t) (ave
CiR;2(t) la 
on
entration "amont").B.10 Le m�elange turbulentDans 
ette version boite, le m�elange verti
al 
or-respond simplement aux �e
hanges entre la boite
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ou
he de surfa
e et 
elle repr�esentantla 
ou
he m�elang�ee. Le m�elange est param�etr�e dire
-tement �a partir de valeurs de temp�erature potentiellevirtuelle : indi
ateurs de la stabilit�e atmosph�erique ver-ti
ale. Cette temp�erature est 
al
ul�ee �a partir desdonn�ees du Centre Europ�een, telle que :�v(z) = (1 + 0:61q) :T (z):� P0P (z)�R=CpUne formulation empirique est utilis�ee, dire
tementd�ependante du gradient ��v(z)=�z.
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Annexe CGlossaireCe glossaire pr�esente quelques notions qui ont pu êtreabord�ees dans 
e rapport, mais qui n'ont pas (ou peu)�et�e pr�esent�ees au pr�ealable. Il a pour but d'apporterun 
ompl�ement d'information, mais ne se veut pasexhaustif.C.1 Variables de la CLAC.1.1 Temp�erature potentielleOn note � la temp�erature pontentielle, telle que:�(z) = T (z):� P0P (z)�R=Cpave
 P0 la pression r�ef�eren
e surfa
ique (�egale �a 1000hPa, par d�e�nition), g l'a

�el�eration li�ee �a la gravit�e.Cp la 
apa
it�e 
alori�que de l'air. Cette temp�eraturepotentielle 
orrespond �a la temp�erature qu'aurait unepar
elle d'air si on l'amenait adiabatiquement desa pression P (z) �a la pression P0. On d�e�nit, deplus, la temp�erature potentielle virtuelle �v, 
omme latemp�erature potentielle prenant en 
ompte les e�etsd'humidit�e, telle que :�v(z) = �(z) (1 + 0:61q)ave
 q l'humidit�e sp�e
i�que (g/kg).C.1.2 Produ
tions turbulentesDynamiquePr�es de la surfa
e, l'air, qui est un 
uide enmouvement au dessus d'une surfa
e rugueuse, subit la
ondition de non-frottement. Le pro�l de vent ne serapas uniforme ave
 l'altitude : 
e pro
essus va 
reer unetension a la surfa
e �0, qui 
onduit �a une produ
tiondynamique de turbulen
e. Pour quanti�er 
e pro
essusturbulent, on d�e�nit la vitesse de frottement u� telleque : u� =r�0� = h(u0w0)2 + (v0w0)2i1=4

ave
 (u0w0) et (v0w0) les 
ux verti
aux turbulents dequantit�e de mouvement.ThermiqueLes di��eren
es entre la temp�erature du sol et de l'airen 
onta
t ave
 le sol induisent un 
ux de 
haleursensible not�e Q (W m�2) et sera une produ
tiond̂�te de 
ottabilit�e. Ce 
ux verti
al de temp�eratures'exprimera don
: Q = w0�0C.1.3 E
hellesHauteur de la 
ou
he limite, hAlors que la surfa
e est la limite inf�erieure naturellede tous les pro
essus turbulents, la hauteur de la
ou
he limite en sera la limite sup�erieure. C'est lapartie basse de la troposph�ere qui subira les e�ets de lasurfa
e. On la d�e�nit 
omme une moyenne temporelle(int�egrant les 
u
tuations verti
ale de l'atmosph�eresur un temps de l'ordre de 15 �a 30mn). Verti
alement,on d�e�nit 
ette fronti�ere 
omme �etant la partie de latroposph�ere ayant �a 50% les propri�et�es de la CLA et�a 50% 
elles de la troposph�ere libre.La longueur de Monin-Obukhov, LContrairement �a u� qui est une tension (positive ounulle), Q0 prend des valeurs positives et n�egatives (enfon
tion du gradient verti
al de temp�erature). Lorsquele sol est plus 
haud que l'air, il r�e
hau�e l'air quiva s'�elever �a son 
onta
t. Des mouvements verti
auxas
endants vont rendre l'atmosph�ere instable, et on ale 
ux de 
ottabilit�e surfa
ique Q0 > 0. A l'oppos�e,le sol plus froid que l'air va stabiliser l'atmosph�ere enr�eduisant les �e
hanges verti
aux, on a alors Q0 < 0.Une premi�ere 
lassi�
ation possible de la CLA sera lad�etermination de sa stabilit�e. Pour 
ela, est d�e�nie la



124 ANNEXE C. GLOSSAIRElongueur de Monin-Obukhov, telle que:L = � �0k:g u3�Q0ave
 k la 
onstante de Karman, dont la valeur os
illeentre 0.35 et 0.41 en fon
tion des 
ara
t�eristiquesdu milieu �etudi�e. La quantit�e L, homog�ene �a unelongueur, d�e�nit l'�epaisseur de la 
ou
he en 
onta
tave
 le sol dans laquelle les pro
essus de 
ottabilit�edominent les pro
essus de 
isaillement de vent pour laprodu
tion de la turbulen
e.Stabilit�eLa 
ombinaison de la hauteur (ou �epaisseur) dela CLA et la longueur de Monin-Obukhov est un
rit�ere souvent employ�e pour d�e�nir la stabilit�e del'atmosph�ere, h=L. h=L < 0 
orrespond �a uneprodu
tion de turbulen
e et don
 �a une atmosph�ereinstable (
onve
tive). h=L � 0 d�e�nit une atmosph�ereneutre, et h=L > 0, une atmosph�ere stable (laturbulen
e s'�eteint).Le nombre de Ri
hardson de 
ou
he, RibAlors que L d�e�nit une longueur 
ara
t�eristiquedes mouvements turbulents, Rib 
ara
t�erise leurintensit�e turbulente et est adimensionn�e. L s'appuiesur des 
u
tuations turbulentes souvent d�eli
ate �ad�eterminer. Le Ri
hardson est bas�e sur la notionde gradient verti
aux, et est don
, en mod�elisation,moins sensible aux param�etrisations turbulentes. Saformulation est une appro
he simpli��ee du Ri
hardsonde 
ux. Connaissant exp�erimentalement rarement demani�ere pr�e
ise les gradients verti
aux de � et jU j, onapproxime le 
al
ul en ne 
onsid�erant que les niveaux
onnus (points de mesures exp�erimentaux ou maillaged'un mod�ele). On a alors :Rib(z) = g z�v(z) ��v�jU j2en 
onsid�erant le premier point de 
al
ul des gradients
omme z0 = 0. On a alors ��v = �v(z) � �v(z0) et�jU j = jU j(z) (par d�e�nition jU j(z0) = 0). L'intensit�ede la turbulen
e en fon
tion de l'altitude peut êtreutilis�ee 
omme un fa
teur de d�etermination de h (pourl'altitude �a laquelle Rib(z) > Rib
, ave
 Rib
 � 0,21,en fon
tion des 
onditions m�et�erologi ques, mais ausside la r�esolution verti
ale des donn�ees utilis�ees).Vitesse 
onve
tive w�En p�eriode 
onve
tive, la produ
tion de 
ottabilit�eva engendrer de larges mouvements turbulents verti-
aux. Une �e
helle de vitesse 
onve
tive est alors d�e�nie

pour quanti�er l'importan
e des subsiden
es et as
en-dan
es, telle que:w� = �g h Q0�0 �1=3Temp�erature potentielle ��On quanti�e le rapport de vitesse de frottement surle 
ux de 
ottabilit�e par l'�e
helle �� telle que :�� = �w0�0=u�C.2 assimilation de donn�eesC.2.1 Variables al�eatoiresSoit 
 l'ensemble des r�ealisations possibles del'�e
oulement atmosph�erique, muni d'une distributionde probabilit�e: 
haque variable m�et�eorologique est
onsid�er�ee 
omme une variable al�eatoire. Toutes lesvariables sont suppos�ees avoir une moyenne quadra-tique nulle (don
 appartenant �a L2(
), l'ensembledes fon
tions d�e�nies sur 
 de 
arr�e sommable).L'ensemble L2(
) 
onstitue un espa
e ve
toriel, ettoute 
ombinaison lin�eaire �a 
oeÆ
ients 
onstantsde variables al�eatoires appartenant �a L2(
) appar-tient aussi �a L2(
). La moyenne statistique d'une va-riable al�eatoire � sera not�ee E[� ℄ (Cette "esp�eran
emath�ematique" peut tre aussi trouv�ee sous la formerestri
tive "moyenne statistique" et not�ee < � >).Toute variable 	 appartenant �a L2(
) poss�ede unemoyenne < 	 > et une moyenne quadratique < 	2 >(toutes deux �nies).Soient deux variables 	 et � de L2(
). Leur produitposs�ede une moyenne �nie E[	�℄. On d�e�nit ainsisur L2(
) un produit s
alaire qui 
onf�ere �a L2(
)une stru
ture d'espa
e de Hilbert. On aura don
 lesd�e�nitions suivantes :� Les moments du premier ordre seront les moyennesE[�℄ des variables de L2(
)� Les moments du se
ond ordre seront les produitss
alaires de la forme E[	�℄.� La variable 
entr�ee 
orrespondante �a 	 de L2(
)sera (	�E[	℄) et sera de moyenne statistique nulle.� La varian
e de 	 sera E[(	�E[	℄)2℄� Le 
oeÆ
ient de 
orr�elation 
	� est d�e�ni par:
	� = E[(	�E[	℄)(��E[�℄)℄pE[(	�E[	℄)2℄E[(��E[�℄)2℄
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hamp m�et�eorologique f(x), d�e�ni en toutpoint x de l'espa
e: 
e 
hamp 
onstitue une fon
tional�eatoire, don
 pour un x donn�e, f(x) est une variableal�eatoire. La fon
tion de 
ovarian
e C(x; y) de fsera la fon
tion num�erique qui �a tout 
ouple (x; y) del'espa
e fait 
orrespondre la 
ovarian
e statistique desvariables al�eatoires f(x) et f(y) (suppos�ees 
entr�ees)et telle que C(x; y) = E[f(x)f(y)℄.C.2.2 Interpolation optimaleIntrodu
tionL'interpolation optimale (ou m�ethode de Gandin)est une m�ethode de r�egression lin�eaire statistique. Cela
onsiste �a prendre pour estimation d'une variable 	la 
ombinaison lin�eaire des variables observ�ees quiminimise l'�e
art quadratique statistique �a 	.D�e�nitions de baseSoient n observations m�et�eorologiques not�ees�1; :::;�n en n points d'observations (sur un domainebidimensionnel, par exemple). Soit 	, une variable nonobserv�ee, dont on souhaite estimer la valeur. L'inter-polation optimale 
onsiste �a prendre pour estimation	a de 	, la 
ombinaison lin�eaire suivante des observa-tions : 	a = �0 + �1�1 + :::+ �n�n (C.1)o les 
oeÆ
ients �0; :::; �n sont 
hoisis de fa
on �aminimiser l'�e
art quadratique statistique suivant :Æ = E[(	a �	)2℄Nb: Chaque variable m�et�eorologique �etant 
onsid�er�ee
omme al�eatoire, elle est suppos�ee munie d'unedistribution de probabilit�e. Pour la variable 	, onnotera la densit�e D	 
omme �etant la d�eriv�ee de F	(fon
tion donnant la probabilit�e de 	). On noteraE[	℄l'esp�eran
e math�ematique de 	, ave
 :E[	℄ = Z +1�1 xD	dxInt�ert des variables 
entr�eesSoit 
 une 
onstante quel
onque, on a :E[(	a + 
�	)2℄ = 
2 + 2
E[	a �	℄ +E[(	a �	)2℄Les 
oeÆ
ients �i minimisant Æ (fon
tion de 
), doitatteindre son minimum en 
=0 (sinon 	a + 
 serait

une meilleure estimeation de 	 que 	a). En prenantla d�eriv�ee de l'expression pr�e
�edente, on a don
 :E[	a �	℄ = 0signi�ant que 	a est une estimation non biais�ee de 	.Les moyennes statistiques sont don
 �egales :E[	a℄ = E[	℄et on a :E[	℄ = �0 + �1E[�1℄ + :::+ �nE[�n℄ (C.2)Par soustra
tion de (Eq.C.1) par (Eq.C.2), on a don
:	a �E[	℄ = �1(�1 �E[�1℄) + :::+ �n(�n �E[�n℄)(C.3)Cela montre que le 
oeÆ
ient �0 est dire
tement�elimin�e de l'analyse si les variables sont 
entr�ees. Il estdon
 
onseill�e, avant analyse, de 
entrer les variablesen leur retran
hant leur moyenne statistique.Estimation optimaleEn d�eveloppant l'�e
art quadratique Æ par rapportaux 
oeÆ
ients �i, on peut �e
rire :Æ =Xi j �i�jE[�i�j ℄� 2Xi �iE[�i	℄ +E[	2℄(C.4)Les valeurs �i; i = 1; n qui minimisent Æ sontdonn�ees par un syst�eme de n �equations lin�eaires, parl'annulation des d�eriv�ees partielles de Æ par rapport �a�i. On �e
rit don
 :Xj �jE[�i�j ℄ = E[�i	℄ i = 1; :::; nCe qui permet d'�e
rire la relation donnant l'estimation	a de 	 :	a =Xi �i�i =Xi j E[�j	℄(E[�i�j ℄)�1�iDe plus, on peut estimer l'erreur d'analyse E[(	a �	)2℄, par les relations suivantes :E[(	a �	)2℄ = E[(	)2℄�Xi �iE[�i	℄= E[(	)2℄= �Xi j E[�j	℄(E[�i�j ℄)�1E[�i	℄= E[(	)2℄�E[(	a)2℄
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, en l'absen
e de toute observation, la meilleureestimation de 	 est sa moyenne statistique etl'erreur d'estimation est E[(	)2℄. Les autres termesapparaissant dans le syst�eme pr�e
�edent d�enotent legain obtenu en pr�e
ision sur 	 grâ
e �a la 
onnaissan
ede �.C.2.3 interpolation Optimale &Assimilation VariationnelleNous montrons i
i que l'interpolation optimale (IO)est un 
as parti
ulier des m�ethodes d'assimilationvariationnelle (AI).Interpolation optimale (IO)L'�etat de l'atmosph�ere est d�e
rit par un ve
teural�eatoire 	 de dimension m dont nous 
onnaissons lesmoments statistiques d'ordre 1 et 2 (
f. Annexe C.2.1,p.124), d�e�nis par : E(	) = 	g (C.5)E �(	�	g)(	�	g)t� = P (C.6)o P est une matri
e r�eguli�ere. En th�eorie, le lien entreles observations � et les grandeurs �a estimer 	 sontdonn�ees par les 
ovarian
es E[�	t℄. En pratique (i
i lam�et�eorologie), 
e lien est g�en�eralement disponible sousla forme d'un op�erateur lin�eaire H (i.e pour analyserle g�eopotentiel, on utilisera la relation hydrostatiquele liant aux observations de temp�erature : d�=dP =�RT=P ). On a don
 la relation :� = H	+ �La grandeur � d�e�nit une variable al�eatoire, 
onsti-tuant une 'erreur d'observation' (in
luant aussi, enfait, les inexa
titudes 
ontenues dans l'op�erateur H etles probl�emes li�es �a la repr�esentativit�e des mesures parrapport �a la variable re
her
h�ee). Cependant, on sup-pose que les erreurs � sont non biais�ees (E[�℄ = 0), non
orr�el�ees ave
 la variable re
her
h�ee (E[�(	�	g)℄ = 0)et de varian
e nulle 
onnue (E[��t℄ = 0).On 
her
he don
 un estimateur 	a de 	 sous laforme d'une 
ombinaison lin�eaire des observations �qui minimisent la varian
e d'erreur d'estimation :Æ = Tr[E((	�	a)(	�	a)t)℄Des �equations (Eq.C.5) et (Eq.C.6), nous pouvons�e
rire : E(�) = H	g

et :E [(��H	g)(	�	g)t℄ = E[H(	�	g)(	�	g)t℄+E[�(	�	g)t℄= HPLa liaison H, entre les observations � et l'�etat del'atmosph�ere 	 donne don
 la 
ovarian
e entre 
esdeux variables al�eatoires. En notant :Q = E [(��H	g)(	�	g)t℄P = E [(	�	g)(	�	g)t℄On peut �e
rire H = QP�1, 
orrespondant �a d�e�nir unop�erateur lin�eaire H : il y a don
 
orrespondan
e entreune liaison sous forme de 
ovarian
e et d'op�erateurlin�eaire.On 
her
he maintenant �a d�eterminer l'estimateuroptimal. Soit � un ve
teur quel
onque homog�ene �a 	.Soit f(�) la fon
tion de l'�e
art quadratique :f(�) = Tr(E(	 + � �	a)(	 + � �	a)t)= Tr(��t + 2�(	�	a)t+E[(	�	a)(	�	a)t℄)= �t� + 2�tE(	�	a)+E[(	�	a)t(	�	a)℄Comme 	a minimise Æ, la fon
tion f(�) doit atteindreson minimum en �=0. Le gradient de f(�) par rapport�a � et en �=0 doit tre nul. On �e
rit don
 :2E(	�	a) = 0E(	a) = 	gOn doit don
 
her
her 	a sous la forme :	a = 	g +K(��H	g)La quantit�e K est un op�erateur lin�eaire �a d�eterminer,appel�e Filtre de Kalman. En utilisant la relationpr�e
�edente, on peut reformuler la varian
e de l'esti-mation Æ telle que :Æ = Tr(E(	�	a)(	�	a)t)= E[(	�	a)(	�	a)t)℄= E[(	�	g +K(H	g � �))t:(	�	g +K(H	g � �)℄La varian
e de l'estimation Æ, fon
tion de K, estquadratique. La matri
e K minimisant Æ est telle quele gradient de Æ par rapport �a K est nul, 
e qui s'�e
rit :E[(	�	g +K(H	g � �))(H	g � �)t℄et don
 : K = PHt(O +HPHt)�1



C.2. ASSIMILATION DE DONN�EES 127et :	a = 	g � PHt(O +HPHt)�1(H	g � �) (C.7)Pour une r�ealisation �0 de �, on obtient l'estimationde l'�etat de l'atmosph�ere en reportant �0 dansl'�equation (Eq.C.7). Cette m�ethode nous donne aussila matri
e 
ovarian
e de l'estimation telle que :E[(	�	a)(	�	a)t)℄= E[(	�	g +K(H	g � �))(	�	g +K(H	g � �)t℄= PKHP � P tHtKt +K(O +HPHt)Kt= (I �KH)PL'interpolation optimale permet don
 de retrouver lamatri
e de 
ovarian
e de l'estimation, mais en �etant
ependant restreinte �a des liaison lin�eaires entre l'�etatde l'atmosph�ere �a restituer et les observations.Assimilation variationnelle (AV)Le prin
ipe de base des m�ethodes variationellesrevient �a 
her
her le minimum x0 d'une fon
tionnum�erique J(x), appel�ee fon
tion 
oût du probl�eme,ave
 x la variable de 
ontrôle.Soit la fon
tion 
oût J(	) suivante :J(	) = (H	��0)tO�1(H	��0)+(	�	g)P�1(	�	g)ave
 O la matri
e des varian
es-
ovarian
es d'erreurd'observation (diagonale par blo
s : un blo
 
orrespon-dant �a un instrument, par exemple, en m�et�eorologie).Le premier terme mesure l'�e
art aux observations, lese
ond l'�e
art par rapport �a la moyenne statistique del'�etat de l'atmosph�ere. Le minimum de 
ette fon
tionJ(	) 
orrespond �a la nullit�e de son gradient, 
e quipeut s'�e
rire :12rJ = HtO�1(H	� �0) + P�1(	�	g)= (HtO�1H + P�1)(	�	g)+ HtO�1(H	g � �0)La 
ondition de gradient nul permet d'�e
rire :	 = 	g � (HtO�1H + P�1)�1HtO�1(H	g � �0)(C.8)On peut transformer l'�equation (Eq.C.8) pour retrou-ver le r�esultat de l'interpolation optimale, telle que :	 = 	g � (HtO�1H + P�1)�1HtO�1(HPHt +O)(HPHt +O)t(H	g � �0)= 	g � (HtO�1H + P�1)�1(HtO�1HPHt +Ht)(HPHt +O)t(H	g � �0)= 	g � (HtO�1H + P�1)�1(HtO�1HPHt + P�1PHt)(HPHt +O)t(H	g � �0)

et don
 :	 = 	g � PHt(HPHt +O)�1(H	g � �0)On retrouve don
 par 
ette appro
hel'�equation (Eq.C.6).C.2.4 Filtre de KalmanLe �ltre de Kalman est un algorithme largementutilis�e en assimilation de donn�ees. Son prin
ipalavantage est sa 
apa
it�e �a fournir l'in
ertitude dur�esultat analys�e �a partir des erreurs d'observations etdes erreurs mod�eles. Nous allons dans la suite donnerles prin
ipales 
ara
t�eristiques du �ltre de Kalmanlin�eaire. On utilise les notations suivantes :� xt est la valeur r�eelle de la variable re
her
h�ee� xa et xf sont les ve
teurs 
orrespondant de l'analyse(indiqu�e par a) et de la pr�evision (indiqu�e par f ,pour 'fore
ast')� P a et P f 
orrespondent aux 
ovarian
es des erreursd'estimation (analyse et pr�evision, respe
tivement)� M 
orrespond au mod�ele� � est l'erreur mod�ele ave
 une 
ovarian
e Q� y0 
orrespond au ve
teur des observations� H est l'op�erateur d'observation� K est la matri
e de gain de l'analyse� xb est la valeur d'�ebau
he (indiqu�e par b, pour'ba
kground') utilis�ee pour l'analyseLa notation w d�enote une moyenne d'ensemble de w,
'est-�a-dire la moyenne �a un instant donn�e de toutes lesvaleurs possibles de son argument. Entre les instantsti et ti+1, le mod�ele �etudi�e est :xt(ti+1) =M(ti+1; ti)xt(ti) + �(ti)La 
ovarian
e des erreurs � est 
onnue, et est telle que :�ti�Tti = Q(ti)On 
onsid�ere aussi que les erreurs sont non biais�ees,
'est-�a-dire que � = 0 et � = 0. En�n, on 
onsid�erequ'il n'y a pas de 
orr�elations 
rois�ees entre les erreursmod�ele et d'observation, don
 que ��=0.Le �ltre de Kalman va d�e�nir un ensembled'�equations donnant le 
hemin optimal d'utilisationdes donn�ees et du mod�ele pour estimer 'au mieux' lavaleur re
her
h�ee. L'algorithme s'�e
rit alors :1. Etat pr�evuxf (ti+1) = M(ti+1; ti)xa(ti)2. Covarian
e d'erreur pr�evueP f (ti+1) = M(ti+1; ti)P a(ti)MT (ti+1; ti) +Q(ti)
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e de gain KalmanKi+1 = P f (ti+1)HTi+1 �Hi+1P f (ti+1)HTi+1 +Ri+1��14. Etat analys�exa(ti+1) = xf (ti+1)+Ki+1 �y0i+1 �Hi+1xf (ti+1)�5. Covarian
e d'erreur analys�eeP a(ti+1) = [I �Ki+1Hi+1℄P f (ti+1)L'algorithme 
onsiste don
 �a 
al
uler les �etapes (1)et (2) pour 
haque pas de temps du mod�ele (ti; ti+1),en y ins�erant les 
orre
tions �evalu�ees ave
 les relations(4) et (5) lorsque des observations sont disponibles : onutilise alors la relation (3).
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ations et 
onf�eren
esDurant 
e 
ontrat, diverses pr�esentations �a des
onf�eren
es et publi
ations ont �et�e r�ealis�ees. Que 
esoit dire
tement li�e �a la pollution atmosph�erique ouuniquement relatif aux �etudes de la 
ou
he limite,
ertains de 
es arti
les sont report�es dans 
e 
hapitre:Publi
ations� Dupont E., L. Menut ,B. Carissimo, J. Pelon andP.H. Flamant, 1999,'Comparison between the atmospheri
 boundarylayer in Paris and its rural suburbs during theECLAP Experiment', Atmospheri
 Environment,33, 979-994. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . non report�e� Menut L., C. Flamant, J. Pelon and P.H.Flamant,1999,'Urban boundary layer height determination fromlidar measurements over the Paris area', AppliedOpti
s, 38, 945 - 954. . . . . . . . . . . . . . . . . . non report�e� Menut L., C. Flamant and J. Pelon, 1999,'Eviden
e of synopti
 s
ale in
uen
e on the atmos-pheri
 boundary layer dynami
s and turbulent pro-
esses over the Paris area', Boundary Layer Meteo-rology, 93, 269-286 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . p.130� Vautard R., M. Bee
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130 ANNEXE C. GLOSSAIREC.3 Intera
tions dynamiques sur la r�egion Parisienne pendant la
ampagne ECLAPEVIDENCE OF SYNOPTIC AND LOCAL SCALESINTERACTION IN THE SURFACE LAYER OVERTHE PARIS AREALAURENT MENUT, CYRILLE FLAMANT and JACQUES PELONServi
e d'Aronomie, Institut Pierre Simon Lapla
e, Universit�e Pierre et MarieCurie, Paris, Fran
eAbstra
t. Atmospheri
 boundary layer (ABL) turbulent pro
esses in the Parisarea have been do
umented in the framework of the �Etude de la Cou
he Limite enAgglom�eration Parisienne (ECLAP). Under anti
y
loni
 
onditions, simulations aremade with a "
olumn" modelling approa
h, based on the three-dimensional versionof the non-hydrostati
 mesos
ale model MERCURE restri
ted to a small domain.This "
olumn" model uses existing state-of-the-art surfa
e layer parameterizations(the addition of the 
onve
tive velo
ity s
ale to the mean wind speed in near free
onve
tion periods, the pres
ription of the e�e
tive dynami
al roughness length aswell as a di�erentiation between dynami
al and thermal roughness lengths). Toensure the representativeness of the 
omparison between measurements and simu-lations, the dynami
al and thermal e�e
tive roughness lengths 
hara
terizing theexperimental site are pres
ribed expli
itely in the model, using soni
 anemometermeasurements. We show that the parameterizations implemented in MERCUREfor this study enable a good des
ription, by the three-dimensional model, of theobserved 
omplex ABL dynami
s. We also show that in the region of Paris, thesynopti
 s
ale and mesos
ale dynami
s 
an have a dramati
 impa
t on the ABLdynami
s and turbulent pro
esses at the lo
al s
ale. This study is a �rst attempt atimproving our ability to predi
t meteorologi
al fa
tors a�e
ting urban air quality.Keywords: Surfa
e layer, Roughness length, Soni
 anemometer, Column modelling1. Introdu
tionAs in many big 
ities throughout the world, pollution levels in theParis area due to traÆ
 and industries have be
ome a major healthissue. However, until re
ently, no 
omprehensive dedi
ated study of thepro
esses leading to the severe pollution episodes experien
ed in thisarea, espe
ially in anti
y
loni
 
onditions, has been undertaken.The topography of the Paris area is not, in itself, an aggravatingfa
tor for pollution as opposed to other well do
umented urban areassu
h as Athens, Mexi
o or Los Angeles, for example. Moreover, Parisis lo
ated suÆ
iently far from the sea not to experien
e 
oastal 
ir
ula-tions. Terrain and thermally for
ed 
ir
ulations are weak. As a result,
on
lusions that have been drawn from proje
ts devoted to the studyof meteorologi
al 
onditions favorable to high pollution levels in urban
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C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP1312 L. MENUT ET AL.areas taking pla
e in 
oastal or/and mountaineous regions do not applyover Paris. As dis
ussed by Steyn (1996), the meteorologi
al 
onditionsprevailing in these urban areas are often non-urban phenomena su
has sea-land breezes or downslope-upslope winds.The �Etude de la Cou
he Limite en Agglom�eration Parisienne ex-periment (ECLAP) (Dupont et al., 1999, Menut et al., 1999) tookpla
e in the region of Paris, from November 1994 to Mar
h 1995,with two obje
tives: (i) to 
hara
terize the atmospheri
 boundary layer(ABL) dynami
s and turbulent pro
esses in a region in whi
h theydo not 
ombine with geographi
ally-indu
ed e�e
ts and (ii) to providewell-do
umented episodes of pollution for numeri
al simulations.Some highly polluted situations, having o

ured over the Paris area,were simulated using the tridimensional mesos
ale model MERCURE(Dupont et al., 1995). Dupont et al. (1995) 
on
luded, at the time,that their study was 
riti
ally impaired by the la
k of experimentaldata in that region, and that operational data 
ould not provide theresolution needed for lo
al and regional air quality studies. On the otherhand, one has to be 
areful when 
omparing results from tridimensionalsimulations with measurements made on a spe
i�
 instrumented site.The impetus for this study is to test the suitability of a mesos
alemodel su
h as MERCURE for lo
al air quality studies, using the largeexperimental data set 
olle
ted during an intensive observation period(IOP) of ECLAP on the instrumented site of Palaiseau (a suburbansite lo
ated 25 km south of Paris).The obje
tive of this paper is to show that, under anti
y
loni

onditions, 24 hour simulations of the ABL dynami
s and turbulentpro
esses (relevant to lo
al pollution studies), with a simple prognosti
modelling tool (a three-dimensional "
olumn" approa
h, using MER-CURE over a small domain), 
an be greatly improved when 
ombiningexisting state-of-the-art surfa
e layer parameterizations. The surfa
eparameterizations implemented in MERCURE for this study 
ombinesthe addition of the 
onve
tive velo
ity s
ale to the mean wind speedin near free 
onve
tion periods (Beljaars, 1994), the pres
ription of thee�e
tive dynami
al roughness length (Mason, 1988) as well as a di�er-entiation between dynami
al and thermal roughness lengths (Mas
artet al., 1995).First, we present the IOP of ECLAP on whi
h we fo
used, as well asthe instrumentation on the site of Palaiseau. Then, we des
ribe brie
ythe MERCURE model and the surfa
e layer parameterizations it uses.Consequently, we dis
uss the modi�
ations made to these parameter-izations in order to better des
ribe the ABL dynami
s and turbulentpro
esses observed in Palaiseau. Finally, we present and dis
uss thesimulations obtained with the modi�ed surfa
e layer parameterizations.
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Figure 1. Synopti
 map of the region of interest, showing the lo
ation of ECLAPexperimental sites (Paris, Palaiseau and Trappes). Superimposed are the surfa
ewind �elds measured on M14 at 0600 UTC (dark arrows) and 1000 UTC (greyarrows). Units for the x and y axis are expressed in kilometres.2. The IOP 10 of ECLAPDuring ECLAP numerous instrument where deployed on two spe
i�
sites: the �E
ole Polyte
hnique in Palaiseau and the University Pierreand Marie Curie (also known as Jussieu), lo
ated in the 
entre of Paris,
lassi�ed as a strongly urbanized site (Figure 1). Here, we will fo
us onPalaiseau only.IOP 10 was the best do
umented of all ECLAP IOPs, with allavailable instruments running at the same time. In Palaiseau, a largenumber of instruments were 
o-lo
ated within a distan
e of 500 m.These in
lude remote sensing instruments (a resear
h ba
ks
atter lidarand a 
ommer
ial sodar), two soni
 anemometers lo
ated on a mastat 10 and 30 m above the surfa
e, a pyranometer and a pyrgeometer,as well as a automated M�et�eo-Fran
e mesonet station pla
ed at 2 m
1606-98D.tex; 28/08/2000; 16:53; p.3



C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP1334 L. MENUT ET AL.

Figure 2. Horizontal wind speed and dire
tion as measured by sodar in Palaiseau onM14. At ea
h point, the ve
tor indi
ates the wind dire
tion (as on a 
ompass) andmagnitude. Note the sudden 
hange in wind dire
tion, at about 0800 UTC, 
ausedby the passage of a 
old surfa
e front.The intensive observations during IOP 10 were performed on Mar
h13 and 14, 1995 (from now on refered to as M13 and M14). On M13,the surfa
e analysis shows two high pressure systems, one lo
ated overthe Azores (1030 hPa) and the other over Siberia (1060 hPa), 
reat-ing a "bathymetri
 swamp" over Fran
e, with isobars oriented almosteast-west. The surfa
e pressure in northern Fran
e is in the 1020-1025hPa range. In Palaiseau, the synopti
 
ow was from the Northeastthroughout the day. The depth of the ABL over Palaiseau rea
hes amaximum of 950 m at 1500 UTC. On M14, the 
ombination of a highpressure system over the Azores and a depression moving from I
elandto Ireland resulted in an abrupt 
hange in dire
tion of the synopti
 
owover Palaiseau at 0800 UTC (Figure 2). This 
hange in wind dire
tion,from northeast to northwest, was asso
iated with 
old air adve
tion inthe lower troposphere (Figure 3). The average 
loud 
over on that daywas approximately 40%. The ABL development is blo
ked by the 
oldair adve
tion, its depth rea
hing 450 m at 1600 UTC.In Figure 3 we show virtual temperature, wind speed and wind dire
-tion pro�les measured in Trappes at 1125 and 1145 UTC on M13 andM14, respe
tively. Sin
e Trappes is 20 km to the West of Palaiseau,
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Figure 3. Virtual temperature pro�les, wind speed and wind dire
tion measuredby soundings near Palaiseau, at noon on M13 (solid line) and M14 (dashed line),respe
tively.
in a sub-urban environment similar to Palaiseau, we 
onsider thatmeasurements are representative of the 
onditions in both sites.The ABL is observed to be mu
h 
older (by 5 K) on M14 while thetemperature di�eren
e in the free troposphere is only on the order of1.5 K, with similar gradients. The temperature inversion at the ABLtop in
reases from 2.5 K on M13 to 6.5 K on M14. Wind speed at thesurfa
e is small on both days (about 4 m s�1 and less than 2.5 m s�1on M13 and M14, respe
tively). Maximum surfa
e sensible heat 
uxesvalues of 0.15 and 0.1 Kms�1 are observed at 1200 UTC on M13 andM14. At 1200 UTC, the stability parameter �h=L, with h the averageABL depth and L the Monin-Obukhov length, is equal to 5.8 and 6.8 onM13 and M14, re
e
ting slightly more 
onve
tive 
onditions on M14.
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C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP1356 L. MENUT ET AL.3. Des
ription of the MERCURE modelMERCURE (Sou�and, 1985) is a three-dimensional atmospheri
 meso-s
ale model whi
h uses Reynolds averaging for the mean 
ow 
hara
-terisation and the k � � turbulen
e 
losure s
heme (Duynkerke, 1988).The surfa
e layer pro
esses are parameterized using the analyti
al for-mulations of Louis (1979, 1982). The surfa
e temperature and spe
i�
humidity are 
al
ulated using Deardor�'s (1978) for
e restore s
heme(see Appendix). In this parameterization, a "deep" and a "super�
ial"liquid water reservoir are 
onsidered. We have used the values 
hara
-teristi
 of a rural environment given by Bougeault et al. (1991). Thevalues of the parameters needed for the simulations of ECLAP IOP 10are summarized in Table I.For this study, MERCURE is used in non-hydrostati
 and three-dimensional "
olumn" 
on�guration (i.e. on a domain small enough fortopography-related e�e
ts to negligible). The simulation domain 
overs5�5�11 km3 with a horizontal resolution of 1 km2. The site of the�E
ole Polyte
hnique is �gured by the 
entral "
olumn". The 16 outer"
olumns" are used to de�ne the lateral boundary 
onditions. The 8intermediate "
olumns" a
t as a bu�er between the outer "
olumns"and the 
entral "
olumn". Given the low wind speed 
onditions en-
ountered on M13 and M14, the simulations in the 
entral "
olumn"are independent of the pres
ribed lateral 
onditions.The experimental site is surrounded by small buildings, short grass�elds and woods. Be
ause of the small domain size and the 
alm windsen
ountered during IOP 10, the adve
tion pro
esses 
an be assumednegligible in theory. However, we did not dis
ard adve
tion in our sim-ulations. Rather, we used the soundings made in nearby Trappes as theboundary 
onditions for our domain. On the verti
al, the atmosphere isdis
retized on 30 levels. The �rst verti
al level of the domain is taken at10 m. The verti
al resolution is gradually in
reased from 10 m to 1000 mat an altitude of 3 km, using a geometri
 progression. Above 3 km, theverti
al resolution is 
onstant and equal to 1000 m. Sin
e a large amountof the measurements against whi
h simulations are validated are madeat heights whi
h do not ne
essarly 
oin
ide with an altitude level ofthe model grid, the interpolation s
heme of Geleyn (1988) is used toprodu
e �elds whi
h 
an be used for dire
t 
omparisons.Simulations are performed over a period of 24 hours, with a timein
rement of 1 minute and a spin-up of 3 hours for a 
orre
t turbulen
einitialization. The model is initialized using the soundings made inTrappes at synopti
 hours (0000 and 1200 UTC). The for
ing �eldsused are pressure, temperature, water vapour mixing ratio and wind
1606-98D.tex; 21/10/1999; 17:27; p.6



136 ANNEXE C. GLOSSAIRESYNOPTIC AND LOCAL SCALES INTERACTION IN THE SURFACE LAYER 7
omponents. Turbulen
e is initialized using a 
onstant pro�le of theturbulent kineti
 energy (TKE), and TKE dissipation.Initially, the air mass above Palaiseau is 
hara
terized by a kinemati
mole
ular vis
osity � = 1.45 10�5 m2 s�1 (Pielke, 1984) and an airdensity of � = 1.23 kg m�3. Be
ause the adve
tion pro
esses are takeninto a

ount, and given the anisotropy of the grid, we use a horizontalnumeri
al di�usion 
oeÆ
ient of 5000 m2 s�1 in our simulations.4. Modi�
ations to MERCURE surfa
e layerparameterizationA number of modi�
ations, designed to improve the ABL dynami
sand turbulent pro
esses parameterizations (relevant to lo
al air qualitystudies), were undertaken whi
h are now des
ribed.4.1. Surfa
e layer parameterizationRe
ent studies (Beljaars and Holtslag, 1991; Duynkerke, 1992; Garratt,1992; Mas
art et al., 1995; Uno et al., 1995; among others) have shownthat the dynami
al and thermal roughness lengths, z0m and z0h, 
ouldnot be 
onsidered identi
al. The origin of this di�eren
e is related to thedi�usion pro
ess in the surfa
e layer. While momemtum is transferredto the surfa
e by pressure for
es generated by the roughness elements(vegetation, obsta
les), heat and moisture are tranferred by mole
ulardi�usion, in a shallow layer of depth z0h. On the basis of these studies,we assume that the buoyan
y and moisture roughness lengths z0h andzoq are the same.We have implemented the parameterization of Mas
art et al. (1995).This parameterization is based on Louis (1979, 1982) formalism. Theinterpolation s
heme of Geleyn (1988) has also been modi�ed in order toa

ount for the dynami
al and thermal roughness length di�erentiation.4.2. Roughness lengths pres
riptionSome empiri
al relationships have been proposed to determine thedynami
al roughness length in urbanized sites (Lettau, 1969; Couni-han, 1971; Bottema, 1997). They have been tested in wind tunnels byPetersen (1997) and were shown to rely on a very pre
ise knowledgeof the site 
onsidered, whi
h is diÆ
ult to obtain at the mesos
ale.Pielke (1984), Stull (1988) and Garratt (1992), among others, reviewedand tabulated various dynami
al roughness estimations as a fun
tionof the type of surfa
e (short grass, forest, buildings, et
...). Tabulated
1606-98D.tex; 21/10/1999; 17:27; p.7



C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP1378 L. MENUT ET AL.dynami
al roughness lengths are seen to range from 0.7 m to 10 m inurban areas and from 0.04 m to 0.1 m in rural areas.Our simulation domain around Palaiseau 
overs a surfa
e of 25 km2whi
h mainly 
onsists of grass, woods, buildings and highways. There-fore, the notion of "
onstant" roughness length is not valid. Over het-erogeneous terrain, the notion of e�e
tive roughness length (Taylor,1987; Wood and Mason, 1991) needs to be introdu
ed.Georgelin et al. (1994) have shown that the method developed byMason (1988) for estimating e�e
tive roughness lengths 
ould be usedin a mesos
ale model to improve the representation of the orographi
for
ing. They assess these improvements by 
omparing the simulatedtrend of the mean wind �eld (at the mesos
ale) with air
raft measure-ments made during the Pyr�en�ees experiment (PYREX). In our 
ase,however, this approa
h 
annot be undertaken sin
e we are using "point"measurements made in Palaiseau to attempt to validate simulationsmade with a resolution of 1 km2. We have to pres
ribe expli
itely theroughness lengths 
hara
terizing the site of Palaiseau in the model inorder to test the suitability of mesos
ale models su
h as MERCUREfor lo
al air quality studies.The anemometer measurements made at 10 m above the surfa
e havebeen used to determine the e�e
tive roughness lengths, 
hara
terizingthe instrumented site, from existing surfa
e layer parameterizationsover homogeneous terrain. This 
an only be done in the frameworkof a "
olumn" modelling approa
h, and, given the footprint of theinstrument, 
annot realisti
ally be extended to more than one mesh.We have used soni
 measurements for a period ranging from Mar
h 8to Mar
h 15, 1995, in order to have a representative set of data 
overingangles from 0 to 360Æ. The dependen
e of ze0m on wind dire
tion isillustrated by Figure 4. The dynami
al roughness length exhibits avariability as a fun
tion of wind dire
tion as previously found in ruralareas by Clarke (1987), Beljaars and Holtslag (1991) and Giannini atal (1996). This sensitivity is linked to the spatial heterogeneity of thesite. Our results are in agreement with the type of roughness elementsobserved at the �E
ole Polyte
hnique: trees (for angles 
omprised ap-proximately between 0 and 55Æ), high bushes (55 to 90Æ), short grass(90 to 120Æ), high bushes again (120 to 220Æ), short grass again (220to 270Æ) and high bushes again (270 to 360Æ). As a �rst result, thelarge variability of ze0m stresses out that the 
hoi
e of a 
onstant value(generally used in meso-s
ale models) is not appropriate. In addition,the values of ze0m are on the order of those found by Grant and Mason(1990) over a 
omplex terrain similar to Palaiseau. On the other hand,we did not �nd any systemati
 
orrelation between ze0m and wind speed.
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Figure 4. E�e
tive dynami
al roughness length ze0m as a fun
tion of wind dire
tionas determined from soni
 anemometer measurements at 10 m above ground.This may be explained by the small wind speed values measured duringIOP 10.The same pro
edure was used to determine ze0h. However, no sys-temati
 
orrelation was found with the temperature di�eren
e betweenthe height of the anemometer and z = ze0h or wind dire
tion.A tenth order polynomial was �t to the measurements of ze0m as afun
tion of wind dire
tion (see Figure 4). This polynomial was thenimplemented in MERCURE to provide the simulations with a repre-sentative value of the roughness length in Palaiseau. Following Garratt(1992), the thermal roughness length is 
al
ulated as ln(ze0m=ze0h)=2.An important point needs to be made here sin
e anemometer tur-bulent 
ux measurements are used to 
al
ulate the roughness lengthswhi
h are in turn used to estimate 
uxes whi
h are 
ompared to mea-surements in order to validate the simulations of IOP 10. In the parame-terization, the 
uxes are a fun
tion of the roughness lengths (pres
ribedas a fun
tion of the wind dire
tion), but also of the wind speed at theheight of the anemometer (
al
ulated by the model at the previous stepand interpolated using Geleyn's s
heme), the temperature di�eren
ebetween the surfa
e and the height of the anemometer (
al
ulated bythe model). Therefore, the measured and parameterized surfa
e 
uxes
an be 
onsidered independant shortly after the begining of the sim-ulations. Sin
e we are using a spin-up time of 3 hours to 
orre
tlyinitialize the turbulen
e in our simulations, we have 
onsidered the
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C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP13910 L. MENUT ET AL.measured and parameterized 
uxes to be 
ompletely de
orrelated andtheir 
omparison to be a signi�
ant test for simulations validation.4.3. The free 
onve
tion regimeIn the model, the fri
tion velo
ity is determined from the wind pro�leand the knowledge of the dynami
al roughness length. The 
al
ulationof u� be
omes in
reasingly sensitive to de
reasing wind speed value. In
ase of very light wind, as wind speed approa
hes zero, we have addedthe 
onve
tive verti
al velo
ity w� to the magnitude of the mean windspeed, as proposed by Beljaars (1994), in the formj U j=r�u2 + v2 + (�w�)2�; (1)where � is a 
onstant equal to 1.2 and w� is given byw3� = g�0 (w0�v)sh; (2)where (w0�v)s is the surfa
e buoyan
y 
ux, g is the gravitational a

el-eration and �0 is a bulk temperature.In order to obtain a diagnosti
 estimate of the ABL depth, we usedan approa
h based on the bulk Ri
hardson number pro�le (Holtslag etal., 1990; Pleim and Xiu, 1988). The 
omputation of the bulk Ri
hard-son number only requires the knowledge of the potential temperaturepro�le as well as verti
al potential temperature and wind gradientpro�les whi
h 
an be 
al
ulated by the model at ea
h grid point.The gradient pro�le 
al
ulation is initialized at the model �rst level(z0=10 m), rather than the surfa
e, as proposed by Vogelezang andHoltslag (1996). Menut (1997) has shown that the Ri
hardson pro-�le 
omputed from the surfa
e (therefore using the 
al
ulation of thesurfa
e temperature pres
ribed by Deardor� (1978)) was an order ofmagnitude more sensitive to small 
hanges of the for
e restore tem-perature or the surfa
e 
hara
teristi
s (see Appendix for de�nitions)than sensible heat 
uxes. In unstable 
onditions, the top of the ABLis sele
ted as the altitude for whi
h the Ri
hardson number rea
hesthe 
riti
al value of 0.21. In the stably strati�ed ABL, the ABL depthis 
al
ulated as h = 0:07u�=f (Holtslag et al., 1990; Pleim and Xiu,1988). The evolution of the ABL depths obtained from the simulationswill be 
ompared to the lidar and sodar measurements in se
tion 5.
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140 ANNEXE C. GLOSSAIRESYNOPTIC AND LOCAL SCALES INTERACTION IN THE SURFACE LAYER 114.4. Synopti
 for
ingThe ABL dynami
s and turbulent pro
esses simulated using meso-s
ale models are sensitive to the for
ing imposed at the ABL topby the geostrophi
 wind. In the 
ase of MERCURE, the geostrophi
wind is 
al
ulated on
e and for all from the initialization pro�le, and
onserved through the simulation. In order to properly a

ount for the
hanges in synopti
 for
ing, the evolution of geostrophi
 wind needsto be taken into a

ount. Be
ause the size of our simulation domainis so small, signi�
ant horizontal gradients 
annot be 
al
ulated. Topres
ribe the geostrophi
 wind, we de�ne it as the mean value betweenthe top of the ABL and the next 1000 m up. In order to provide themodel with an hourly synopti
 referen
e state, soundings in Trappes,and so, geostrophi
 wind values, are temporally interpolated. The �rstsounding is used to initialized the whole domain. After a spin-up time,hourly meteorologi
al pro�les (wind, pressure, temperature and hu-midity) and geostrophi
 wind values are only used to pres
ribe theboundary 
onditions.5. Modelling the IOP 10 of ECLAP with a 
olumn approa
hSimulations of the ABL dynami
s and turbulent pro
esses on M13 andM14 were performed with MERCURE modi�ed as des
ribed in theprevious se
tion. In this se
tion, we will present these simulations and
ompare them to measurements in order to validate them. Three typesof 
omparisons will be undertaken: 
omparisons on the diurnal evolu-tion of momentum and heat 
uxes at 10 m (height of the anemometer),
omparisons on the diurnal evolution of temperature at 2 m (heightof the Mto-Fran
e mesonet station) and 
omparisons on the diurnalevolution of the ABL depth.Sin
e the impetus for the modi�
ations to MERCURE proposed inthis arti
le was the improvement of the ABL dynami
s and turbulentpro
esses parameterization, we also have performed a series of simula-tions with the unmodi�ed version of the model in order to quantify the
ontribution of ea
h modi�
ation.We start with M13, where we know from observations that synopti
s
ale for
ing did not have an impa
t on ABL dynami
s and turbu-lent pro
esses. We present the diurnal evolution of the ABL depthand momentum 
ux and dis
uss the impa
t of the pres
ription of thedynami
al roughness length and the addition of the 
onve
tive ver-ti
al velo
ity s
ale. We then present 
omparisons with temperaturemeasurements at 2 m (T2m) and heat 
uxes measurements at 10 m.
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Figure 5. Boundary layer depth h evolution during M13 in Palaiseau. The solid line,
rosses and triangles indi
ate lidar, sodar and soundings estimates, respe
tively. Thedashed line represent model estimates from the bulk Ri
hardson number approa
h.On M14, where we know from observations that synopti
 s
ale for
-ing did have an impa
t on ABL dynami
s and turbulent pro
esses, wepresent two type of simulations: one whi
h a

ounts for adve
tion andsynopti
 for
ing (as for M13) and one that does not a

ount for thesepro
esses.5.1. The "lo
al" dynami
s 
ase study: Mar
h 13, 1995Figure 5 illustrates the simulation of the ABL depth diurnal evolu-tion obtained with the diagnosti
 bulk Ri
hardson number methoddes
ribed in se
tion 4.3. Results are 
ompared with ABL depths re-trievals from soundings, sodar and lidar. Using soundings, the ABLdepth is assumed to be the height of the base of the inversion temper-ature at the ABL top. ABL depth determination using remote sensinginstruments su
h as sodars and lidars have provided great insighs forimproving our knowledge of the entrainment pro
ess taking pla
e atthe top of the ABL (Dubos
lard, 1980; Flamant et al., 1997; Menut etal., 1999). ABL depth determination methods using these instrumentsneed not be dis
ussed in detail here. There will be 
onsidered as thereferen
e against whi
h our simulations will be 
ompared. As seen inFigure 5, the model overestimates the ABL height during the 
onve
tiveperiod. This is 
aused by the linear interpolation
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Figure 6. Comparison between u� measured by soni
 anemometer, and derived fromsimulations. The dashed line represents the simulation with a �xed z0m equal to1.2 m. The long-dashed line represents the simulation with a z0m depending onwind dire
tion, with, under unstable 
onditions, the 
onve
tive velo
ity s
ale w�being added to the mean wind speed.As the soundings were only available at sele
ted time periods, themodel is for
ed with linearly re-interpolated �elds whi
h re
e
t a linear
ombination of the 
onditions at 0000, 1200, 1800 and 2400 UTC (see(Figure 5), and not ne
essarly the "real" 
onditions. It 
an be shown(from Eq. (1) and Eq. (2)) that the relative error on u� introdu
edby a di�eren
e in ABL height of 150 m (as observed at 1200 UTC inFigure 5) results in a relative error ranging from 10 to 20% on thefri
tion velo
ity. This, of 
ourse, is 
omparable to the errors asso
iatedwith the u� measurements themselves and will not have an importantimpa
t on the simulations.The diurnal evolution of the verti
al momentum 
ux is shown inFigure 6. During the 
onve
tive period (0800 to 1300 UTC) the 
ontri-bution of w� to wind speed amounts to about 25% (not shown) with w�rea
hing 1.5 m s�1 at 1400 UTC. This prevents the modelled wind speedvalues from being too small and the error on 
ux measurements frombeing too large. The 
ombined impa
ts of pres
ribed roughness lengthsand 
onve
tive s
ale addition enable to retrieve realisti
 momentum
uxes in the 
onve
tive period whi
h are in good agreement with themeasurements. The simulation with �xed dynami
al roughness lengthuses a value of 1.2 m.
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Figure 7. Temporal evolution of surfa
e sensible heat 
ux in Palaiseau, during M13.The solid line 
orresponds to the dire
t measurement with the soni
 anemometer inPalaiseau. The dashed line 
orresponds to the simulation with 
ontributions fromthe wind dependent z0m and the 
onve
tive velo
iy s
ale.
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Figure 8. Same as Figure 7 ex
ept for the temperature at 2 m above ground.
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Figure 9. Comparison between observed and modelled evolution of the surfa
e sen-sible heat 
ux in Palaiseau during M14. The dashed line represents a simulationwith w� and measured ze0m. The long-dashed line represents a simulation with w�,measured z0m and adve
tion (i.e synopti
 for
ing).The agreement between modelled and measured sensible heat 
ux(Figure 7) as well as modelled and measured temperature at 2 m(Figure 8) is ex
ellent.5.2. The 
oupled "lo
al/synopti
" dynami
s 
ase study:Mar
h 14, 1995The 
omparisons between modelled and measured sensible heat 
uxand temperature at 2 m are shown in Figure 9 and Figure 10, respe
-tively. When synopti
 for
ing is not a

ounted for, the for
e-restores
heme predi
ts a diurnal surfa
e temperature evolution 
lose to theone observed on M13. T2m is overpredi
ted by as mu
h as 5 ÆC duringthe 
onve
tive period. While a

ounting for adve
tion, we are able tosimulate a temperature that is 
loser, on average, to the one measured.In terms, of surfa
e sensible heat 
ux, the evolution modelled between0800 and 1600 UTC is slightly better agreement with measurements,the modelled values being larger while a

ounting for adve
tion. Before,0800 UTC and after 1600 UTC, the 
ux modelled with adve
tion isin mu
h better agreement with the measurements than the resultsfrom the simulation without adve
tion. In the parti
ular 
ase of theperiod between 0000 and 0800 UTC, the synopti
 for
ing, eventhough
oarse, informs the model that, near the surfa
e, wind speed is smaller
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Figure 10. Same as Figure 9, ex
ept for temperature at 2 m above ground.and the temperature gradient is larger than those 
hara
terizing theinitialization pro�le.6. Summary and 
on
lusionThe ABL dynami
s and turbulent pro
esses whi
h 
ontributed to apollution in
rease in the Paris area during the IOP10 of ECLAP (Mar
h13 and 14, 1995) have been investigated with a three-dimensional "
ol-umn" modelling approa
h (i.e. over a small domain) using the mesos
alemodel MERCURE. Simulations are 
ompared with a wide variety ofmeasurements (soni
 anemometers, sodars, lidars, mesonet stations),relevant to ABL dynami
s and turbulent pro
esses, 
olle
ted on thespe
i�
 site of the �E
ole Polyte
hnique in Palaiseau, Fran
e.For this study, in order to ensure the representativeness of the 
om-parison between measurements and simulations as well as test thesuitability of mesos
ale models su
h as MERCURE for lo
al air qualitystudies, the dynami
al and thermal e�e
tive roughness lengths 
har-a
terizing the site of Palaiseau are pres
ribed expli
itely in the model,using soni
 anemometer measurements. Other modi�
ations to the sur-fa
e parameterizations in MERCURE are implemented: the addition ofthe 
onve
tive velo
ity s
ale in near free 
onve
tion periods and a dif-ferentiation between dynami
al and thermal roughness length. Hourlysynopti
 for
ing are also added for the three-dimensional version ofMERCURE. A determination of the average ABL depth, based on the
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146 ANNEXE C. GLOSSAIRESYNOPTIC AND LOCAL SCALES INTERACTION IN THE SURFACE LAYER 17stru
ture of the bulk Ri
hardson pro�le, was validated using lidar andsodar probing whi
h enabled a diagnosti
 estimation of the 
onve
tiveverti
al velo
ity. In periods of important 
onve
tive a
tivity, we alsofound the modelled and measured surfa
e turbulent 
ux to be in betteragreement when in
luding the 
onve
tive verti
al velo
ity in the surfa
eparameterizations.In the 
ase of light winds, without marked temperature inversion,simulations 
ould reprodu
e the turbulent pro
esses and the dynami
sin the surfa
e layer. In the 
ase of 
omplex verti
al ABL stru
ture,
aused to synopti
 adve
tion, it was shown that "adve
tion-less" simu-lations 
ould not mat
h the observations. This provides eviden
e thatregional pro
esses may strongly a�e
t mi
ros
ale meteorology over theParis area. The Paris area 
an be in
uen
ed at the same time by lo
al,meso- and synopti
 s
ales.In order to (i) better 
omprehend the physi
o-
hemi
al pro
essesleading to severe pollution episodes in large industrialized areas, (ii)anti
ipate environmental health hazards and (iii) manage them appro-priately, it is 
ru
ial to identify the meteorologi
al pro
esses 
ontrollingthe dispersion time and spatial s
ales of pollutants 
on
entrations. Tothe �rst order, pollutants 
on
entrations depend on the intensity of themixing and the depth in whi
h pollutants are mixed whi
h in turn are
onditionned by ABL dynami
s and turbulent pro
esses.This study is a �rst step towards a better understanding of the dy-nami
al and thermal phenomena needed to des
ribe 
omplex situationsleading to severe pollution episodes in the urbanized area of Paris.
A
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C.3. INTERACTIONS DYNAMIQUES SUR LA R�EGION PARISIENNE PENDANT LA CAMPAGNE ECLAP14718 L. MENUT ET AL.AppendixA. Surfa
e temperature and spe
i�
 humidityparameterizationsTable I. Constants used in the model tosimulate M13 and M14 in Palaiseau, whereA is albedo, � is emissivity, Ts is the ini-tial surfa
e temperature, Tp is the initialground temperature, and Hr is the initialrelative humidity.Day A � Ts Tp Hr(oC) (oC) (%)M13 0.25 0.96 8.4 8.0 90M14 0.25 0.96 7.4 4.4 79In Deardor�'s (1978) parameterization, the surfa
e temperature di-urnal evolution is 
al
ulated a

ording to�Ts�t = CsoilHat � 2�Ts � Tp� ; (3)where Ts is the surfa
e temperature, Tp is the for
e restore temperaturewhi
h is generally 
al
ulated as the daily average surfa
e temperature,and Csoil is a 
onstant 
hara
terizing the surfa
e, given byCsoil p2��sCspks� ; (4)where �sCs is the ground heat 
apa
ity, ks is the heat di�usion 
oeÆ-
ient 
hara
terizing the ground, and � is the length of the diurnal 
y
le(24 h). Hat is the surfa
e 
ux budget written asHat = (1�A)Rs + �g(Rt � �T 4s )� �CpQ0 � �LvE0 +Ha; (5)where A is the surfa
e albedo, Rs and Rt are the in
ident solar and IR
uxes, �g is the ground emissivity, � is the Stefan-Boltzmann 
onstant,�CpQ0 and �LvE0 are the sensible and latent heat 
ux at the surfa
e(in Wm�2) and Ha is the anthropogeni
 surfa
e heat 
ux (equal to 0for the site of Palaiseau). The value of Csoil 
hara
terizing the site ofPalaiseau as been determined by Menut (1997). He found Palaiseau tobe 
hara
terized by a value of 0.7 10�5, intermediate between typi
alurban and forest values (0.35 10�5 and 1.35 10�5, respe
tively).
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150 ANNEXE C. GLOSSAIREC.4 Atelier de mod�elisation de l'atmosph�ereSensibilit�e par mod�elisation adjointedes pi
s de pollution observ�es pendant ESQUIFLaurent MENUT1Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique, CNRS, Fran
eAbstra
tLors de la 
ampagne ESQUIF, des 
as de forte pollution atmosph�erique ont fait l'objet de p�eriodes d'observationintensive (POI). La p�eriode du 7 au 9 Août 1998, 
onstituant la POI2 d'ESQUIF a �et�e analys�ee par mod�elisation dire
te �am�eso-e
helle (r�egion Parisienne). A l'aide du mod�ele adjoint, la sensibilit�e des pi
s de monoxyde, dioxyde d'azote et d'ozone�a tous les param�etres du mod�ele est evalu�ee. Les resultats mettent ainsi en avant les pro
essus auxquels 
es 
onstituantssont les plus sensibles, aussi bien d'un point de vue 
himique (taux de rea
tions 
himiques, �emissions surfa
iques) quethermodynamique (temp�erature, for
e et dire
tion du vent, di�usion turbulente).1 Introdu
tionDans le 
adre des �etudes de pollution atmosph�erique en r�egionParisienne, la POI2 du projet ESQUIF est i
i �etudi�ee. Le pro-jet ESQUIF est d�edi�e �a l'�etude exp�erimentale et th�eoriquede la pollution atmosph�erique en r�egion Parisienne. Le pro-jet a �et�e initi�e par l'Institut Pierre Simon Lapla
e (IPSL)et le Laboratoire Inter-universitaire des Syst�emes Atmo-sph�eriques (LISA), et est 
onduit en 
ollaboration ave
 le Lab-oratoire d'A�erologie, le Fors
hung Zentrum de J�uli
h, AIR-PARIF et M�et�eo-Fran
e. Sur une p�eriode de trois ans (1998-2000), le projet doit 
ouvrir di��erents types de situationsm�et�eorologiques, toutes propi
es �a l'a

roissement de la pol-lution de mani�ere �a: (i) mieux 
omprendre les pro
esssus dy-namiques et 
himiques, et don
, aÆner nos 
onnaissan
es surles param�etrisations a
tuellement employ�ees, (ii) donner des�el�ements 
on
rets de r�eponse pour la r�edu
tion e�e
tive de lapollution urbaine. Les prin
ipaux axes de re
her
he du projetESQUIF sont (i) l'impa
t de la stru
ture verti
ale de la 
ou
helimite atmosph�erique (CLA) sur l'a

umulation/dispersiondes polluants, (ii) La 
ara
t�erisation des e�ets de produ
-tion lo
ale de polluants par rapport aux adve
tions de grande�e
helle, (iii) l'impa
t des a�erosols urbains et sub-urbains surla photo
himie, (iv) la 
ara
t�erisation des prin
ipales sour
esd'�emissions 
himiques surfa
iques. Pour mieux 
ompren-dre 
es pro
essus dynamiques et 
himiques, de nombreusesmesures ont �et�e e�e
tu�ees lors de huit POIs (�et�es 1998 et1999).Pour 
ette �etude, le mod�ele de 
himie-transportPOLLUTO (LMD/EDF) a �et�e employ�e. Les donn�eesm�et�eorologiques sont issues des donn�ees ECMWF, l'�epaisseurde la 
ou
he limite h est diagnostiqu�ee via le 
al
ul du pro�lde Ri
hardson de 
ou
he et les pro�ls de di�usivit�e turbulenteKz sont param�etr�es selon Louis (82). A la surfa
e, les mesuresde temp�erature et de pression des stations M�et�eo-Fran
e sontutilis�ees pour la premi�ere maille verti
ale du mod�ele. Les
onditions aux limites 
himiques sont horaires et issues desmesures AIRPARIF au vent de Paris. Le m�e
anisme 
him-ique est MoCA 2.0 (Aumont et al., 1997) et les �emissionssurfa
iques sont issues des donn�ees CITEPA et GENEMIS(les esp�e
es mod�eles NAPAP �etant d�esagr�eg�ees et r�eagr�eg�eesen esp�e
es mod�eles MoCA). Le solveur 
himique employ�e estQSSA et les 
al
uls de sensibilit�e ont �et�e e�e
tu�es ave
 le

mod�ele adjoint de POLLUTO (prin
ipe d�e
rit dans Menutet al, 1999). Pour la simulation pr�esent�ee, le domaine estun maillage 11�11�6, ave
 �x=�y=10km, 
entr�e sur Paris,le maillage verti
al s'a

roissant ave
 l'altitude: La premi�eremaille est de 30m, le domaine 
ulminant �a 2800m.2 Le 
as d'�etude: La POI2La p�eriode �etudi�ee est la POI2 d'ESQUIF: du 7 au 9 Août1998 (not�es 7A98 au 9A98). Repr�esentative d'un 
as de pro-du
tion lo
ale (g�en�erant un 'pana
he' urbain d'ozone) puis,d'une adve
tion de polluants �a grande �e
helle, 
ette p�eriodeest typique des pro
essus dynamiques 
omplexes observ�es enr�egion Parisienne (Vautard et al., 1999). Le mod�ele de 
himie-transport POLLUTO a permis de simuler 
es trois journ�eeset de retrouver num�eriquement les di��erentes mesures ef-fe
tu�ees pendant ESQUIF (synth�etis�ees dans le Tableau 1).D'un point de vue synoptique, les 6A98 et 7A98, les massesd'air arrivant sur Paris sont d'origine o
�eanique (don
 faible-ment 
harg�ees en polluants), alors que pour le 9A98, on notedes masses d'air ayant transit�ees sur la Grande-Bretagne, lesPays-bas et le Luxembourg (don
 plus fortement 
harg�eesen polluants). On estime don
 que la journ�ee du 7A98 seratypique d'une produ
tion lo
ale, alors que pendant 9A98, lapollution Parisienne mesur�ee sera originaire de pr�e
urseursg�en�er�es en Europe du Nord. En�n, pendant 8A98, on observeun double pi
 de 
on
entrations d'ozone parti
uli�erementatypique, vraisemblablement dû �a des e�ets de m�elange ver-ti
al lo
aux. D'un point de vue dynamique lo
ale, on observepar radiosondages et lidar des stru
tures verti
ales de la CLAtr�es di��erentes: Alors que le 7A98, la CLA 
ulmine �a 800m,on observe de larges mouvements 
onve
tifs les 8A98 et 9A98(2300 et 2800m pour hmax). En�n, pour les �emissions sur-fa
iques, les 7A98, 8A98 et 9A98 �etant un Vendredi, Samedi,Diman
he, une grande diversit�e de sour
es lo
ales de pollu-ants �a la surfa
e est observ�ee en r�egion Parisienne.3 Simulation dire
teLa Figure 1 pr�esente une 
omparaison entre les mesuresd'ozone et de dioxyde d'azote e�e
tu�ees �a Paris (Tour Ei�el)1Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique, - E
ole Polyte
hnique - 91128 Palaiseau Cedex - e-mail: menut�lmd.polyte
hnique.fr



C.4. ATELIER DE MOD�ELISATION DE L'ATMOSPH�ERE 151Jour 7A98 8A98 9A98Conditions m�et�eorologiques au dessus de ParisDU (o) et jU j (m.s�1) �a 10 m Nord-Est; 1.4 Est; 1.3 Sud �a Est; 1.8hmax (m) 800 2300 2800T2m (oC) - min.(h) & max.(h) 16.5 (0500) & 31.0 (1600) 17.5 (0600) & 35.3 (1600) 18.7 (0500) & 35.0 (1500)Con
entrations d'ozone (ppb) en Ile de Fran
e et (heure TU) du pi
Paris 60 (1600) 85 (1200) & 55 (1600) 95 (1600)Pana
he urbain 125 (1600) 90 (1200) & 85 (1600) 120 (1600)Ozone de fond 55 (1500) 70 (1200) & 55 (1600) 90 (1600)Produ
tion Parisienne 70 20-30 30Table 1: Revue des prin
ipales 
onditions m�et�eorologiques et 
on
entrations d'ozone (ppb) au dessus de Paris pendant laPOI2. Les heures (TU) auxquelles sont relev�ees les valeurs d'ozone �a la surfa
e sont not�ees entre paranth�eses
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Figure 1: Mesures AIRPARIF d'ozone (ppb) en surfa
e du 7 au 9 Août 1998 (de 0 �a 72h), �a Paris, Montg�e en Go�ele etRambouillet.et les valeurs simul�ees par le mod�ele dans la maille de surfa
e.On note que les tendan
es sur les 
on
entrations sont assezbien reproduites, hormis pour le NO2 sous-estim�e en d�ebut dep�eriode. Cela est 
ertainement dû aux �emissions employ�ees,
ara
t�eristiques d'un jour de semaine: la r�ealit�e a montr�e queles �emissions de 
ette journ�ee pouvaient être sous-estim�ee, letra�
 automobile ayant �et�e important pour 
ette journ�ee enr�egion Parisienne. Le 8A98, le double pi
 d'ozone n'est pas
lairement simul�e. Cet e�et est 
ertainement dû �a des pro-
essus 
onve
tifs rapides et �a petites �e
helles qui ne peuventêtre pris en 
ompte dans nos simulations, par l'utilisationde 
hamps m�et�eorologique ECMWF �a plus grande �e
helle.Ce point m�eriterait une �etude parti
uli�ere ave
 une grille demod�ele tr�es �ne.

4 Sensibilit�e par mod�elisation ad-jointeConsid�erant la simulation dire
te 
omme repr�esentative desobservations, il est int�eressant de pouvoir quanti�er l'impa
tde tous les pro
essus dynamiques et 
himiques mod�elis�es surla valeur du pi
 d'ozone [O3℄max �nalement simul�e. Pour 
ela,le mod�ele adjoint de POLLUTO a �et�e utilis�e pour d�eterminerla sensibilit�e du pi
 d'ozone [O3℄max �a 15h du 7A98 auxparam�etres du mod�ele. Les r�esultats sont pr�esent�es en %/ %, 
'est �a dire qu'une augmentation de 1% du param�etreinduira n% de la valeur de [O3℄max (ppb), ave
 n la valeurpr�esent�ee en ordonn�ee sur 
haque 
ourbe. Les r�esultats sontexprim�es temporellement, permettant de quanti�er l'impa
tdu 
hangement d'une donn�ee sur la valeur de [O3℄max �a 15h.
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Figure 2: Sensibilit�e du pi
 d'ozone [O3℄max (simul�e �a 15h le 7A98), �a la temp�erature T (K) et �a la di�usivit�e turbulenteverti
ale Kz (
m2/s), en % / %.4.1 Sensibilit�e de [O3℄max aux pro
essus dy-namiquesLes Figures 3(a,b) pr�esentent la sensibilit�e de [O3℄max �a latemp�erature T (K) (a) et �a la di�usivit�e turbulente verti-
ale Kz (
m2/s) (b). Ces sensibilit�es sont pr�esent�ees pourla maille horizontale 
orrespondante �a la maille 'Paris', et
haque 
ourbe 
orrespond �a un niveau verti
al du mod�ele. Lasensibilit�e de [O3℄max �a la temp�erature apparait globalementpositive sauf dans la maille de surfa
e. La temp�erature dansle mod�ele intervient uniquement dans le 
al
ul des �emissionset des taux de r�ea
tions. Dans la maille de surfa
e, aug-menter la temp�erature juste avant l'heure de [O3℄max va in-duire une augmentation d'emissions de NOx, prin
ipalementayant tendan
e �a titrer l'ozone. Quantitativement, une aug-mentation de 1% de la temp�erature (2 �a 3K) �a un niveau dumod�ele induira une augmentation maximale de 0.25 ppb de[O3℄max . La sensibilit�e de [O3℄max aux valeurs de Kz montrequ'une augmentation du m�elange va augmenter la valeur de[O3℄max pendant les deux heures avant le pi
: 
ette sensibilit�eest la plus importante dans la premi�ere maille verti
ale, ave
pour une augmentation de 1% de Kz (0.25 � m2/s), une aug-mentation de 0.01 �a 0.02 ppb de [O3℄max . Assez faible, 
er�esultat doit 
ependant être reli�e �a l'in
ertitude sur les valeursde Kz nettement plus grande que pour la temp�erature.4.2 Sensibilit�e de [O3℄max aux pro
essus
himiquesNous 
omparons i
i la sensibilit�e de [O3℄max (int�egr�ee surla 
olonne) aux pro
essus 
himiques simul�es dans la maille'Paris'. Le m�e
anisme 
himique MoCA 
ontenant 201r�ea
tions 
himiques, nous avons retenu les dix pour lesquelles[O3℄max est le plus sensible, Figure 3(a). On note prin-
ipalement trois r�ea
tions: (i) NO + O3 ! NO2 et (ii)NO2 ! NO + O3 
onstituant l'�equilibre photo
himique, et

(iii) NO2 + OH ! HNO3 +M . Les deux r�ea
tions (i) et(ii) ont un e�et oppos�e et, en p�eriode diurne �etant rapides,montrent une sensibilit�e juste avant le pi
. Les r�ea
tions (i),(ii) et (iii) ayant une in
ertitude de 10, 10 et 30% (Atkin-son, 1997), on note don
 qu'une modi�
ation des taux der�ea
tions de l'ordre de l'in
ertitude entraine une variationde [O3℄max de l'ordre de +=� 5 �a 10 ppb. La Figure 3(b)pr�esente la sensibilit�e de [O3℄max aux �emissions par se
teursd'a
tivit�e. On observe qu'[O3℄max est le plus sensible au tra�
,aux solvants et aux �emissions industrielles. Les �emissionsdites 'tra�
' 
orrespondent �a la sour
e majeure de NOx etCOV2, alors que 'Solvants' et 'Industries' sont majoritaire-ment 
onstitu�ees de COVs. La forte sensibilit�e n�egative de[O3℄max au tra�
 est don
 essentiellement dûe �a la titrationde l'ozone par les �emissions de NO. Cette titration est rapide(voir Fig. 3(a)), induisant un pi
 juste avant [O3℄max . Lesvaleurs positives observ�ees pour les solvants montrent qu'uneaugmentation d'�emissions de COV augmentera la valeur de[O3℄max ; ave
 un e�et plusieurs heures avant, montrant quel'oxidation des COV est un pro
essus plus lent. Globalement,une augmentation de 1% du tra�
 entrainera une r�edu
tionde 0.25% de [O3℄max (tout en augmentant les 
on
entrationsen NOx). Ce
i li�e aux in
ertitudes fortes sur les �emissions, enfait un des param�etres les plus sensibles pour [O3℄max .5 Con
lusion et perspe
tivesCette �etude nous a tout d'abord permis d'analyser un
as 
omplexe de pollution atmosph�erique en agglom�erationParisienne ave
 le mod�ele de 
himie-transport �a m�eso-�e
hellePOLLUTO. Nous avons 
al
ul�e la sensibilit�e du pi
 d'ozone[O3℄max le 7A98 �a 15h, �a di��erents param�etres, thermody-namiques et 
himiques, du mod�ele. Nous avons don
 puidenti��e pour 
haque 'famille' de param�etres, 
eux auquel[O3℄max �etait le plus sensible. Connaissant les in
erti-2COVs = Compos�es Organiques Volatils
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Figure 3: Sensibilit�e du pi
 d'ozone [O3℄max (simul�e �a 15h le 7A98), �a 
ertaines r�ea
tions du m�e
anisme MoCA et aux�emissions surfa
iques par se
teur d'a
tivit�e, en % / %.tudes li�ees aux donn�ees m�et�eorologiques, taux de r�ea
tions
himiques et surtout �emissions surfa
iques, nous avons 
ar-a
t�eris�e les param�etres pour lesquels un approfondissementde nos 
onnaissan
es doit être prioritaire: prin
ipalementles �emissions �a la surfa
e. En perspe
tives et dans le 
adred'ESQUIF, les autres POIs vont être simul�ees. L'�evolutionatypique des 
on
entrations durant 8A98 va être plus par-ti
uli�erement �etudi�ee, ave
 des 
hamps m�et�eorologiques etturbulents simul�ees par un mod�ele dynamique �a l'�e
hellelo
ale. De plus, un pro
hain travail va être d'assimiler 
er-taines donn�ees d'ESQUIF (mesures a�eroport�ees et en surfa
ed'ozone) pour retrouver par mod�elisation adjointe les valeursd'�emissions qu'il aurait fallu 
onnaitre pour simuler au mieuxles observations de 
ette POI2.Remer
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Received: date / Revised version:Revised version

Abstract. The ”Étude et Simulation de la QUalité de l’air
en Ile de France” (ESQUIF) project is the first integrated
project dedicated to the study of the processes leading to
air pollution events over the Paris area. The project was
carried out over two years (summer 1998 to winter 2000) to
document all types of meteorological conditions favourable
to air quality degradation, and in particular to photo oxydant
formation. The goals of ESQUIF are (i) to improve our
understanding of the relevant chemical and dynamical
processes and, in turn, improve their parameterizations in
numerical models, and (ii) to improve and validate existing
models dedicated to pollution analysis, scenarios and/or
forecasting, by establishing a comprehensive and thorough
database. In this paper, we present the rationale of the ES-
QUIF project and we describe the experimental set-up. We
also report on the first experiments which took place during
the summer of 1998 involving surface networks, remote
sensing instruments as well as several aircraft. Focusing
on three days of August 1998, the relative contributions of
long-range transported and locally-produced ozone to the
elevated ozone concentrations observed during this period
are discussed and chemistry-transport model preliminary
results on this period are compared to measurements.

Key words. Field experiment, urban pollution, ozone
episode, aircraft measurements

1 Rationale and objectives of the ESQUIF project

As in many big cities throughout the world, pollution levels
in the Paris area due to concentrated activity have become
a major health issue. Current predictive capabilities mustbe? Present address:Laboratoire de Météorologie Dynamique, In-
stitut P.S. Laplace, Ecole Polytechnique, 91128 PalaiseauCedex,
France
Send offprint requests to: Menut L.

improved to enable policy makers to reach balanced decisions
on emission reduction strategies. This requires a thoroughun-
derstanding of the processes and factors affecting the forma-
tion of pollutants and their concentrations.

Air quality over Paris is continuously surveyed by a ded-
icated surface network carrying out measurements of criti-
cal pollutant concentrations (AIRPARIF). However, surface
measurements are not sufficient to fully understand the pol-
lutants dynamics and chemistry. Also, unlike cities as Los
Angeles (McElroy, 1993), Athens (Ziomas, 1998), Mexico-
City (Doran et al, 1998) where the local dynamical pro-
cesses are dominant due to mountain barriers, and land-sea
breeze regimes, the Paris agglomeration has a rather flat to-
pography and is thus also strongly influenced by synoptic
and local-scale meteorological conditions. Moreover, photo-
chemical pollution in this area is actually both due to pho-
tooxydant build-up from local emissions and to large-scale
transport of ozone (as studied over Boston during the North
Atlantic Regional Experiment, Fast and Berkowitz, 1996)
formed over other areas of Europe. The determination of
their respective role, as well as several other scientific is-
sues, requires a specific research project where numerical
modeling and measurement campaigns are simultaneously
performed. During the last decade, several campaigns have
been carried out to study photochemical pollution at the re-
gional scale. POLLUMET (Pollution and Meteorology) was
carried out in Switzerland (1992-1994) and illustrated the
influence of the Milan ozone plume (Prévôtet al., 1997).
BERLIOZ (Berlin Ozone) (Volz-Thomaset al., 2000; Rap-
pengluecket al., 2000) was designed to study the chemi-
cal reactions taking place in the plume of the city of Berlin
(1998). LOOP-PIPAPO (Limitation of oxidants production)
focussed on chemical regimes in the Po valley, over Milan
(Neftel, 1999).

ESQUIF (“Étude et Simulation de la QUalité de l’air en
Ile de France”, a French acronym for “Air quality study and
modeling over the Paris area”) is such a research initiative.
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It is the first important project dedicated to the study of pol-
lution in this area. The particular interest of the Paris area
stems from its geographical situation : It is a large city lo-
cated far from other populated areas by about 200 km. It is
therefore in principle easier than for other european cities to
distinguish the air masses charged with locally-emitted pol-
lutants from those charged with pollutants emitted in remote
areas. This should allow one to distinguish between errors
coming from boundary conditions and from model parame-
terizations in regional model simulations. Another geograph-
ical interest of the Paris area is its low topography, which in
the absence of local forcing makes the modeling of the ac-
cumulation/dispersion of pollutants more complex (Lossec,
1992; Dupontet al., 1999). More specifically, the ESQUIF
project focuses on several research issues, the most important
ones listed here:� The thermodynamics of the boundary layer in and around a

big city: The main questions are (a) the role of the vertical
structure of the boundary layer and the turbulent mixing
processes during pollution episodes, and (b) whether mod-
els are able to simulate the air flow, its vertical structure
and the surface fluxes encountered during low dispersion
episodes, and, if not, how to improve the various parame-
terizations used within the models,� The photochemistry of pollutants: the focus here is es-
sentially on processes modifying the radiative fluxes and
thereby photolysis rates (clouds, aerosols, total ozone col-
umn),� The transport of pollutants at the interface of the ur-
ban/regional and the continental scale: we will evaluate the
concentration of ozone and its precursors both at the inflow
boundaries of the domain and in the city plume,� The physical and chemical evolution of urban and sub-
urban aerosols and their representation in air quality
chemistry-transport models.

These research issues aim at giving some answers for
the following environmental issues: (i) The origin of ozone
episodes in the Paris area, including the determination of the
relative role of local emissions and large-scale transport, (ii)
The influence of the city area on neighbouring regions, in-
cluding the study of the pollutants in the plume, their aging
and the horizontal and vertical extent of this plume, (iii) The
determination of the photochemical regimes (NOx or VOC
limited) and their spatial distribution, and (iv) The evalua-
tion of existing emission inventories using measurements ac-
quired during the campaign.

The project has been initiated jointly by the Institut Pierre
Simon Laplace (IPSL) and the Laboratoire Inter-universitaire
des Systèmes Atmosphériques (LISA), and the partnershipis
extended to the Laboratoire d’Aérologie, the Forschung Zen-
trum of Jülich, AIRPARIF (the local air-quality monitoring
network) and Météo-France (see Table 1). The project ex-
tended over two years (July 1998 - January 2000).

The measurement campaign started during the summer
of 1998, and ending during the winter of 1999-2000: Ten
episodes of 1-5 days were documented, denoted hereafter
the ESQUIF IOPs, (Intensive Observation Periods). These
IOP days were selected on the basis of weather forecasts
favourable to degradation of air quality. Table 2 lists the main

Table 2. Overview of the ten IOPs of ESQUIF from 1998 to 2000.
The ’airmass’ is specified in order to check its continental or mar-
itim origin (with ’st.’ for stagnation). Tsurf and O3 correspond
to maximal surface temperature and ozone concentrations, respec-
tively, observed over the Paris city during the diurnal day.Some
additional remarks are displayed on the mean meteorological con-
ditions observed over each whole IOP.

IOP Dates Airmass Remarks
(whole IOP)

1 25/07/1998 Continental Mostly cloudy by
26/07/1998 1-2 days st. medium and high clouds

stagnation no wind
2 6/08/1998 Continental Clear sky

7/08/1998 2-4 days st. Hot temperature
8/08/1998 Light winds
9/08/1998

10/08/1998
11/08/1998
12/08/1998

3 16/06/1999 Continental Overcast after 12UT.
17/06/1999 3-4 days st. Wind (NE)< 3 m/s

4 25/06/1999 Continental Clear sky
26/06/1999 3-4 days st. Wind (E)� 5 m/s

5 1/07/1999 Maritime Clear sky
2/07/1999 Wind (SE)� 4 m/s

6 16/07/1999 Maritime Clear sky
17/07/1999 then stagnant
18/07/1999

7 24/07/1999 Continental Paris plume tracking
25/07/1999 2-3 days st. in Brittany. Windy

8 28/07/1999 Continental Light wind
29/07/1999 3-4 days st. < 2 m/s
30/07/1999
31/07/1999

9 07/10/1999 Continental Anticyclonic situation
08/10/1999 2-3 days st. NO!NO2

experiment
10 26/01/2000 Continental High NOx concentrations

27/01/2000 Plume to West of Paris
28/01/2000

characteristics of the meteorological situations encountered
during these IOPs.

Following the ESQUIF objectives, the campaign included
aircraft and ground-based measurements. Various flight plans
were defined: flights to document spatial ozone distributionin
loops around the city at various distances from the center, the
“city plume” flights to follow the urban plume, the “chemical
regimes” flights occuring at constant latitude over the Paris
area, and the “regular” flights performed to obtain a climatol-
ogy of long-lived trace gas species around the Paris area.

The paper is organized as follows: in Section 2, we present
the main defined experiments and the experimental strategy
designed to address the scientific goals in the framework of
ESQUIF. The instrumental set-up is also briefly discussed. In
Section 3, the models to be used in the framework of ES-
QUIF are briefly described. Section 4 is devoted to the de-
scription of the meteorological conditions and experimental
set-up during the two IOP’s performed during the summer of
1998 and to report on results obtained during the second IOP.
Chemistry-transport model results are presented and com-
pared to measurements in Section 5. In Section 6 we discuss
the perspectives of further work within the ESQUIF project.
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Table 1.List of institutes and people involved in the ESQUIF experiment.

Institute, acronym and affiliation Peoples involved in ESQUIF (in alphabetical order)
AIRPARIF (Parisian pollution network) E.Gilibert, D.Gombert
Laboratoire Inter-Universitaire des Systèmes Atmo-
sphériques (LISA) - Univ. Paris XIII IPSL/CNRS

S.Alfaro, B.Aumont, G.Bergametti, C.Boissard, F.Brocheton,
B.Chatenet, A.Dutot, A.Gaudichet, L. Gomes, C.Jambert, M.Maille,
T.Marion, F.Millard, P.Perros, G.Toupance

Laboratoire des Sciences du Climat et de
l’Environnement (LSCE) - Commissariat à l’énergie
atomique/IPSL, Saclay

B.Bonsang, P.Bousquet, H.Cachier, P.Chamaret, P.Chazette, P.Ciais, A.
Foucras, D.Martin, P. Moral, C.Morfopoulos, D.Picard, M.Ramonet, R.
Sarda, M.Touaty, P. Vaillant, C. Valant

Laboratoire de Météorologie Dynamique (LMD) -
IPSL/CNRS -Paris & Palaiseau

H.Chepfer, P.Delville, P.Drobinski, P.H.Flamant, C.Honoré, F.Hourdin,
C.Loth, L.Menut, J.Roux, R.Vautard

Météo-France (French Weather Service) C.Abonnel, H.Bellec, D.Bernard, R.Caillou, M.Charpentier,
G.Duverneuil, F.Goyon, J.C.Etienne, M.Laurens, M.P.Lefebvre,
B.Lossec, M.Morera, M.Payen, V.H. Peuch, F.Pouvesle

Service d’Aéronomie (SA) IPSL/CNRS - Paris O.Antivilo, G.Ancellet, M.Beekmann, C.Flamant, P.Genau, G.Mégie,
J.Pelon, M.Pinharanda, J.P.Pommereau

Laboratoire d’Aérologie CNRS - Toulouse D.Guédalia, R.Rosset
Forschungszentrum Jülich, D-52425 Jülich, Germany D.Kley and METAIR

2 Overview of the experimental strategy and set-up

2.1 IOP organization and forecast

In order to trigger IOPs, several models and model outputs
were used (see description below). First, we used weather
forecasts issued at Météo-France and compared them to
the European Centre for Medium-Range Weather Forecasts
(ECMWF) and National Centers for Environmental Pre-
diction (NCEP) forecasts. When favourable weather condi-
tions were forecasted and when the forecast became stable
(typically 2-3 days before the experiment), we checked the
chemistry-transport forecast model CHIMERE (Menutet al.,
2000). This model is forced either by ECMWF or Météo-
France meteorological variables (wind, temperature, humid-
ity, cloudiness) and forecasts pollutant fields (ozone in partic-
ular) which were used to trigger an IOP. A particular empha-
sis was put on the nature of the episode (local-scale or large-
scale). The availability of airplanes and instruments was also
taken into account in the design of the experiment (a com-
plete list of instruments is displayed in the Table 3). Finally,
the IOPs were chosen to be meteorologically as different as
possible in order to collect a large range of situations (e.g.
continental air, maritime air, hot weather, stagnation condi-
tions).

2.2 Aircraft measurements

Five aircraft (two Piper AZTECs, a MERLIN IV, the Fokker
27 “ARAT” and a DIMONA) were used to loop around Paris
at various distances and to collect measurements of CO,
NO, NO2, O3 and NMVOC’s (Non-Methane Volatile Organic
Compounds) as well as standard meteorological parameters.
The flight plans may be defined as (1) ’local and regional’
flights (Figure 1), (2) ’meso-scale’ flights (Figure 2), (3) ’ded-
icated’ flights (urban plume and chemical regimes) and (4)
the ’regular’ flights, devoted to the CO2 climatology, as fol-
lows:

2.2.1 The ’local and regional’ flightsIn order to study the
local and regional pollutants concentrations around the Paris
agglomeration, three majors flight patterns were designed as
loops around the city (Figure 1):� ‘Urban’ flights, made above the Paris “ring” (limit of the

Paris city) at 500, 1000 and 1500 m AGL, aim at char-
acterizing pollutant concentration above the main sources
(traffic, industry).� ‘Suburban’ flights, made at a distance of 20 km from the
center of Paris, were designed to document the chemical
compounds concentrations at the border of the urban area.
In addition, these flights will also be used for determining
the gradient of concentrations between upwind and down-
wind the city, in order to help evaluating emission invento-
ries.� The ‘Ile de France’ flights (from now called ’IdF’ flights),
made at a distance of 50 km from the center of Paris, were
also designed to explore the vertical distribution of pollu-
tants by means of soundings at 4 points in each direction
from the city, and to characterize pollution at rural sites
close to the city.

2.2.2 The ’meso-scale’ flightsThe ‘meso-scale’ flights
(from herein called ’Meso’ flights) were designed to docu-
ment pollutant concentration fields (ozone, in particular)at a
distance of 150 km from the center of Paris (Figure 2). These
flights were performed with the MERLIN aircraft (Table 4)
and the flights were done from one to two times per IOP
(depending on the meteorological situation). These ’Meso’
flights, along with the ‘IdF’ flights, are to be used to provide
boundary counditions for regional air quality models, and to
understand the transport of pollutants at the regional scale.

2.2.3 The ’dedicated’ flightsThe ’dedicated’ flights were
designed to provide a database on the whole Paris area (130
x 120 km). These data include ozone, nitrogen compounds
(NO, NO2, NOy, HNO3, PAN) and NMHCs (C2 - C4) mea-
sured by the ARAT aircraft (Table 4) in the boundary layer
using a regular trajectory (5 legs of 130 km separated by
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Table 3.Description of the ground measurements deployed during theESQUIF experiments.P , T , RH, U , V , q andz designate pressure,
temperature, relative humidity, zonal and meridien components of the wind, specific humidity and altitude, respectively. O3, CO, etc... refer
to concentrations for ozone, carbon monoxyde, etc... The (�) and (+) symbols referred to the instruments in the LSCE “MAS” (for Mobile
Aerosol Station) and LISA “MILEAGE” mobile stations, respectively.

Measurements Instruments Site Measurements
Dynamics Lidar Palaiseau ABL depth, entrainment zone depth

Soundings Trappes Pz, Tz, RHz, Uz, Vz, qz
Surface network IdF P2m, T2m, RH2m, U10m V10m
Sensors� Paris, Saclay T2m, RH2m
Station Créteil T20m, RH20m, u20m,v20m

Aerosol Lidar Palaiseau Aerosol optical depth, extinctioncoefficient
Lidar Paris Aerosol optical depth, extinction coefficient
Nephelometer� Paris, Saclay Aerosol scattering coefficient
Aethalometer� Paris, Saclay Surface black carbon concentration
Aerosol sampling line� Paris, Saclay Chemical apportionment
Particule counter� Paris, Saclay Aerosol size distribution (�: 0! 3�m)
Diffusion battery� Paris, Saclay Aerosol size distribution (�: 7nm! 0.2�m)
TEOM balance� Paris, Saclay PM1 or PM10 Aerosol mass concentration
J(NO2) Paris NO2 photolysis frequencies
TEOM balance Créteil PM1 or PM10 Aerosol mass concentration
Cascad impactor Créteil Aerosol mass size distribution (0.03 to 10�m)

Chemistry SANOA Paris O3, NO2, NO, SO2, VOC’s
SAOZ Verrieres O3
Surface network IdF O3, NO2, NO, SO2, CO, PM10
Photometers Paris, Palaiseau Optical thickness, Angström exponent

Saclay, Créteil size distribution
Analyzers+ Créteil O3, NO2, NO, PAN, NMVOC’s

30 km). The aim of the chemical regimes experiment is to
build a map of the area surrounding Paris with respect to the
NOx and VOC sensitivity regimes under meteorological sit-
uations typical of high pollutant levels. This is done usingin-
dicator species (Milfordet al., 1994; Sillman, 1995) such as
O3/NOy, O3/NOz and O3/HNO3. Some other ARAT flights
were designed to study the urban plume: perpendicular flight
legs to the mean wind direction were performed and gave pol-
lutants gradients in and around the city plume.

In the same manner, chemical regimes will be studied
using the DIMONA flights (Lehninget al, 1998). The DI-
MONA aircraft (see Table 4 for measurements) circumnavi-
gated the city of Paris, well inside the mixing layer, at a dis-
tance of about 30 km from the city center. Designed accord-
ing to a trifold strategy, the first objective was to obtain mea-
surements of the VOC/NOx concentration ratios at a point
close in time to the emissions. A short extrapolation to zero
time will be made using the concept of chemical age (where
the Chemical Age (CA) is the time integrated OH concen-
tration from emission to the time of measurement, accord-
ing to ln(NOy)/(NOx) = k (OH)dt = k CA, where k is the
rate coefficient of oxidation of NO2 to HNO3.). Here, the
fact is used that emissions of the oxides of nitrogen are to
a large extent in the form of NO. Photochemical equilibrium
between NO and NO2 is rapidly established within 1-2 min-
utes and the consecutive oxidation of NO2 to HNO3 by OH
occurs with a known rate coefficient. Then CA can be derived
from the measured ratio of NOy to NOx concentrations. The
second objective was to experimentally determine integrated
NOx and VOC emission rates over the Paris area . This can
be done, once the chemical age has been determined, from
quasi-continuous NOx and VOC measurements along the cir-
cumferential flight track. As an additional parameter the mix-

ing layer height must be known. The third objective centered
around the concept of oxidant Ox (O3+NO2). From measure-
ments of Ox on the circumference and using 3D wind field
informations (measurements and model), it will be possible
to derive the oxidant formation rate within the city and its
export to the region.

2.2.4 The ’regular’ flightsRegional aircraft soundings in
the vicinity of Orleans (48oN 1oE, 150 km South of Paris)
have been carried out since April 1996, and since 1999 as
part of the ESQUIF project. The objective of these flights is
twofold : (1) to establish a climatology of long-lived trace
gas species which are radiatively active (CO2, CH4) or inter-
vene in the oxidyzing capacity of the atmosphere (CO, Non
Methane Hydrocarbons), and (2) to establish boundary con-
ditions of continental “background” rural concentrationsof
CO and Non Methane Hydrocarbons (NMHCs) before their
horizontal transport over the Paris Area. This is especially
important in the case of NMHCs which intervene in the for-
mation and destruction of ozone in polluted air, and can be
emitted by vegetated areas outside of the urban area. The fre-
quency of the regional flights was biweekly and the sound-
ings were taken approximately at mid-day, between 50 m and
3000 m. The total flight time was on the order of 4 hours
and the profile itself took about 1 hour. Pressure, air tempera-
ture and relative humidity were measured routinely along the
profile. Pyrex glass flasks were sampled in pair at 7 differ-
ent vertical levels (from 100 to 3000m) (Franceyet al., 1996,
Groset al., 1998, Touaty, 1999).

The time series of CO vertical profiles over Orleans shows
a well defined seasonal cycle within the free troposphere,
with a maximum of 190 ppb in December-January and a
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Table 4.Description of the flights measurements deployed during theESQUIF experiments.

Compound Detection Detection Resolution
& aircraft Technique Limit Time (sec)
ARAT INSU
O3 UV absorption 1 ppb 1
NO Chimiluminescence 20 ppt 30
NO2 UV photolysis + Chimiluminescence 20 ppt 30
NOy Au-CO convertor + Chimiluminescence 20 ppt 60
HNO3 Nylon filter+ Au-CO convertor + Chimiluminescence 20 ppt 60
PAN Gas Chromatography ECD 15 ppt 300
CO Gaz IR filter correlation 50 ppt 30
NMVOC’s Onboard Gas chromatograph (C2 - C4)
Black Carbon Aethalometer 200 ng/m3 15
DIMONA
O3 UV absorption 1 ppb 1
NO Converter + Chimiluminescence (Luminol) 0.5 ppb 10
NO2 Chimiluminescence (Luminol) 0.5 ppb 10
NOy Converter + Chimiluminescence (Luminol) 0.5 ppb 10
HNO3 Converter + Chimiluminescence (Luminol) 0.5 ppb 10
PAN Converter + Chimiluminescence (Luminol) 0.5 ppb 10
CO IR absorption
NMVOC’s In situ Gas chromatography (C4 - C10)
MERLIN IV Météo-France
O3 UV absorption 2 ppb 7
NO Chimiluminescence 100 ppt 30
NOy Mo convertor + Chimiluminescence 150 ppt 30
CO Gaz IR filter correlation 50 ppt 30
AZTEC Météo-France
O3 UV absorption 2 ppb 5
NO Chimiluminescence 1 ppb 50
NOy Mo convertor + Chimiluminescence 1 ppb 50
CO Glass Canisters + Gas chromatography
NMVOC’s Glass Canisters + Gas chromatography ( C2 - C7)
CO2,Æ13C, Æ180O Gas chromatography + mass spectroscopy
AZTEC CEA-LSCE
O3 UV absorption 2 ppb 7
NO2 Luminol Chimiluminescence 100 ppt 1
CO Gaz IR filter correlation 75 ppb 30
CO inox flasks + Gas chromatography
NMVOC’s inox flasks + Gas chromatography ( C2 - C7)
Black Carbon Aethalometer 200 ng/m3 15
CO2 pyrex flasks + IR absorption
CH4 pyrex flasks + Gas chromatography

minimum of 90 ppb in June-July-August. Free-tropospheric
air is representative of Western European continental back-
ground air, where industrial activities, heating and transporta-
tion emit CO throughout the year while CO is destroyed by
OH radicals during the summer. There is also a well de-
fined seasonal cycle within the Atmospheric Boundary Layer
(ABL), although the variability of local sources and of their
mixing within the air column during the same day does not
allow the sporadic profiles to define a real “climatology” of
CO near the ground. Large accumulations of CO (up to 350
ppb) below 1000 m are discernable in winter. In summer the
CO gradients between the surface and the troposphere is re-
duced, likely due to to vigorous mixing and dilution of the
surface sources into the upper layers.

2.2.5 Ozone analyzer comparisonsBecause ozone is the
key compound of the campaign, different analyzers were used
during the ESQUIF experiment. Thus, it was necessary to in-

tercompare and calibrate them in order to construct a homo-
geneous database. The intercomparison was performed dur-
ing the watch period on July, 27 1999 (between IOP7 and
IOP8). Two kinds of comparisons have been carried out. The
first concerned the comparison in a laboratory (LSCE) and
the second was an in-flight comparison. Laboratory compar-
isons were made between the ’Thermo Electron’ ozone ana-
lyzers (ARAT aircraft, LISA and LSCE/CEA mobile stations,
see Tables 3 and 4) and a Thermo Electron calibrator 49PS
analyzer. It was found that the instruments had less than 5%
calibration difference. The in-flight comparisons (MERLIN,
Aztec LSCE and Aztec Météo-France) were performed on
July 29, 1999, at two different altitudes (150m and 900m)
when the aircraft flew on patrol. The detailed data are still
being processed.
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Fig. 1. The flights plans over the Paris area (the city of Paris is lo-
cated at the center of the map). The symbols, ’squares’ and ’circles’,
indicate the Météo-France and AIRPARIF surface stations(bottom),
respectively. Typical flight patterns for ’Urban’ (bottom), ’Subur-
ban’ (top and bottom), ’IdF’ (top and bottom) and ’meso’ (top)
flights are given by the inner solid line, dotted line and dashed lines.
The city names indicate locations of the main IOPs measurements
on the regional Figure (bottom).

2.3 Ground-based measurements

2.3.1 Network measurementsThe AIRPARIF air quality
network consists of more than 70 automatic stations perform-
ing continuous surface measurements of O3, NO, NO2, SO2,
CO and PM10 concentrations (denoted as small circles in Fig-
ure 1 at three types of locations: urban-polluted, urban back-
ground and rural.). The Météo-France meteorological surface
network performs hourly measurements of temperature, rel-
ative humidity and pressure (hPa) at 2 m above ground level
(AGL), along with the wind speed and direction at 10 m AGL
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Fig. 2. A typical meso-scale flight pattern. As on the Figure 1, the
city of Paris is at the center of the map. Values displayed on the
Figure indicate ozone measurements (ppb) performed by the MER-
LIN aircraft on the 9A98 (0451-0826 UTC, 900m). Black vectors
indicate the wind speed and direction along the flight trajectory,
and gray vectors indicate the wind field modelled with the ARPEGE
model.

(small squares on the Figure 1). As a first step, those measure-
ments are used for model validation (see Section 5).

2.3.2 Chemical and aerosols measurementsIn addition to
aircraft and air quality network measurements, several
ground-based instruments were operated during the ESQUIF
IOPs, and for some of them, during the whole summer.

In the center of Paris, high frequency (2Hz) measure-
ments of O3, NO, NO2, SO2, HNO3 and Volatile Organic
Compounds (VOC’s) concentrations were made routinely by
a differential optical absorption spectrometer operatingin
the visible and the ultra-violet range (the “SANOA” instru-
ment, french acronym for ’Systeme d’ANalyse par Observa-
tion Active’). At the same location, measurements of NO2
photolysis rates were performed from a JNO2 radiometer. In
addition, measurements were performed from the “Mobile
Aerosol Station” instrumented van (MAS, in Table 3) in order
to characterize the urban aerosols. The equipment included
sampling lines for total aerosol and carbonaceous aerosol
mass concentrations, a JNO2 radiometer, an aethalometer, a
nephelometer, a condensation nucleus counter and PM2:5 and
PM10 devices. This van was used at several place, depending
on the experiment: for example, in the Paris city center during
the IOP6 and in Saclay during the IOP7 (in conjunction with
the aerosol measurements performed with the ARAT aircraft
during these periods). During the entire summer of 1999, two
multi-spectral photometers (Holbenet al., 1998) were used to
measure aerosol spectral properties over Paris and Saclay.As
aerosol optical properties are directly dependent on theirage
and primary sources, differences between the spectral depen-
dency and the Angström exponent enable one to characterize
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the aerosol regional transport. For example, during IOP7, in
which Saclay was under the Paris plume, urban aerosols were
compared with rural ones. Around noon, the urban optical
thickness was twice as large as the rural one, while at the end
of the day, optical thickness was comparable. For this case,
we hypothesize that the urban aerosol, mainly generated by
car traffic (black carbon and organic carbon), was advected
over Saclay.

In the suburb of Paris, integrated ozone content was mea-
sured in Verrières (20 km, southwest of Paris) by a spec-
trometer operating in the visible and the ultra-violet (SAOZ,
french acronym for “Système d’Analyse par Observation
Zénithale”) twice a day, at dusk and dawn. This integrated
ozone column is an important input parameter for an exact
calculation of J(O1D3 ) photolysis frequencies with radiative
transfer models. In addition, aerosols size distributionsand
composition (as well as their optical properties) were charac-
terized in Saclay (25 km, southwest of Paris) using a neph-
elometer, an aethalometer and a condensation nuclei counter
as well as total aerosol filters and black carbon filters.

2.3.3 Backscatter lidar measurementsTwo upward-looking
backscatter lidars operating at a wavelength of 0.53�m were
deployed in the center of Paris and in Palaiseau (25 km south-
west of Paris). The lidar was intended to document some of
the key parameters relevant to (i) the ABL dynamics, i.e., the
ABL depth and entrainment zone depth, (ii) radiative bud-
get i.e, optical depth, and (iii) oxidation/production of pho-
tochemical species, i.e., extinction coefficient profiles (which
are relevant to the actual photolysis rate), with a verticalres-
olution of 30 m. In addition, a pyranometer and a pyrgeome-
ter (for measurements of infrared and longwave radiations), a
sonic anemometer (turbulence), and pressure, humidity and
temperature measurements were performed simultaneously
to lidar measurements at Palaiseau. In addition, a differen-
tial absorption lidar (ALTO, acronym for “Airborne Lidar for
Tropospheric Ozone”, Ancellet and Ravetta, 1998) was op-
erated during the IOPs of summer 1999 at the Palaiseau site
in order to continuously record the tropospheric ozone profile
up to 5 km height.

2.3.4 SoundingsThe vertical thermodynamical structure of
the atmosphere in the Paris area was documented by means
of soundings performed by Météo-France in Trappes (25 km
southwest of Paris). Temperature, relative humidity, pressure
and wind speed and direction soundings were measured twice
daily at 0000 and 1200 UTC. During some IOPs, additional
soundings were performed every three hours at the Trappes
site. From temperature, specific humidity and wind measure-
ments, Richardson number and potential temperature profiles
can be obtained which are then used to compute the diurnal
evolution of the depth of the ABL. The ABL depth cycle can
in turn be compared to that derived from lidar measurements.

3 Overview of numerical models

3.1 Meteorological models

Two meso-scale models, MERCURE (Souffland, 1985) and
Meso-NH (Laforeet al., 1998) will be used to perform simu-
lations of the meteorological conditions on domains ranging
from 100�100 km2 to 500�500 km2, centered on Paris. Hor-
izontal and vertical resolutions may be adapt from 1 to 10km
and from 10 to 50m, respectively. These models have al-
ready been used for simulating the air flow over Paris (Menut
et al., 1999a and Tuletet al., 1999 for Mercure and Meso-
NH, respectively). Realistic meteorological boundary condi-
tions for these meso-scale models will be provided by the
ECMWF and ARPEGE (Météo-France) analyses. In addi-
tion, a zoomed version of the Laboratoire de Météorologie
Dynamique (LMD) general circulation model (LMDz, Hour-
din and Armengaud, 1998) was also used (Hourdinet al,
2000). The size of the grid cell characterizing Paris in this
model is 50�50 km2. The grid size increases away from the
center of the domain, and the model uses ECMWF for bound-
ary conditions.

3.2 Chemistry-Transport models

The meteorological fields provided by the models decribed
in the previous section will be used as inputs to the mod-
els presented here. At the local scale, the urban CHIMERE
model (Vautardet al., 1999; Menutet al., 2000) was used
as a forecast (Vautardet al., 2000) and analysis tool. It is a
more realistic adaptation of the box model approach proposed
by Jin and Demerjian (1993) to the Paris area. It uses the
MELCHIOR chemical mechanism of Beekmann and Lattuati
(2000). At the meso-scale, the models used will be Meso-
NHC (Tuletet al., 1999), A3UR (Jaecker-Voirolet al., 1998)
and POLLUTO, which are coupled to meteorological models
Meso-NH, MERCURE and ECMWF data respectively. The
chemical mechanism MoCA (Aumontet al., 1997) of A3UR
has already been tested over Paris.

In addition, modified versions of CHIMERE, with an Eu-
lerian grid, are currently being developed: namely a meso-
scale version to perform simulations on a 150x150 km2
domain around Paris with a horizontal resolution from 6
to 10km and a continental version over western Europe,
with a 1/2 degree resolution. modeling results presented in
this paper have been performed with the meso-scale chem-
istry transport model (CTM) POLLUTO. POLLUTO, is a
three-dimensional chemistry-transport model using a carte-
sian mesh. The domain is defined in order to have the city
of Paris (the most urbanized area) at the center of the hori-
zontal mesh and is composed of 15�9�6 nodes in the x-y-z
directions, respectively. The model is forced by the ECMWF
first guesses (6-hour forecasts). These meteorological fields
are re-interpolated over the studied domain in time (one hour
frequency) and space (with an horizontal resolution of 10 km
and ranging from 0 to 2700 m vertically). To account for ther-
modynamic processes, POLLUTO requires mass fluxes, tem-
perature, density, specific humidity and cloudiness (for chem-
istry) as inputs. At each grid point, turbulence parameteriza-
tions are used in order to retrieve vertical turbulent diffusiv-
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Table 5. Overview of the meteorological conditions over Paris and
maximum surface ozone concentrations in representative locations
during the IOP 2. The background and plume concentrations are
from the AIRPARIF stations in Montge en Goele and Rambouil-
let, respectively. The times were the maximum of ozone occured are
given in parentheses.

Day 7A98 8A98 9A98
Meteorological conditions over Paris
Wind direction (from) N-E E S to E
Wind speed at 10 m (m s�1) 1.4 1.3 1.8
Maximum ABL depth (m) 800 2300 2800
Temp. at 2 m (oC) - low 16.5 (05) 17.5 (06) 18.7 (05)
Temp. at 2 m (oC) - high 31.0 (16) 35.3 (16) 35.0 (15)
Ozone concentrations (ppb) over the Ile de France (IdF)
Paris 60 (16) 85 (12) 95 (16)

55 (16)
Urban plume 125 (16) 90 (12) 120 (16)

85 (16)
Background 55 (15) 70 (12) 90 (16)

55 (16)
Production by Paris 70 20-30 30

ity profiles, surface friction velocity for dry deposition (We-
sely, 1989). The gas-phase chemistry mechanism is MoCA
and the adjoint part of the whole model is developped, and
currently used for sensitivity analysis (see Menutet al., 2000
for the adjoint principle). Hourly values of surfacic anthropic
emissions are given for 15 primary pollutants, using two data
sources: the CITEPA (1993) inventory, providing annual to-
tals of emissions of NOx, SO2, CO, CH4 and NMVOCs (non
speciated), and the GENEMIS (1994) data base, used for
NMVOC speciation and temporal disagregation of annual to-
tals to hourly values.

The MOCAGE model (Peuchet al., 1999), currently
developped at Météo-France/CNRM, will be used to pro-
vide chemical boundary conditions at continental scale. Fi-
nally, as a complement to all previous Eulerian models, the
Lagrangian model, MELCHIOR (Beekmann and Lattuati,
2000) was used for analysis of pollutant trajectories over Eu-
rope.

4 IOP2 of ESQUIF: Data analysis

The ESQUIF experiments performed during Summer 1998
have been designed to address more specifically the follow-
ing questions: (i) what are the relative contributions of local
production and long-range transport to the ozone concentra-
tions measured over the Paris area during pollution events and
(ii) what is the impact of the vertical boundary layer structure
on ozone build-up over the Paris area? In this section, we per-
form preliminary analyses in order to illustrate how ESQUIF
data can be used to address these questions.

In this paper, we focus on IOP 2 which lasted three days,
from Friday to Sunday 7-9 August 1998 (hereafter called
7A98, 8A98 and 9A98, respectively, Table 5). This period
(including 10 and 11 August 1998) corresponded to the high-
est ozone concentrations recorded during the whole summer
of 1998. As the experimental set-up was optimum during

7A98, 8A98 and 9A98 (including aircraft measurements), we
focus our analysis on these three days.

In order to understand the origin of air masses advected
into the Paris area, a series of 7 day back-trajectories were
calculated. These trajectories used the wind field as diag-
nosed by ECMWF first guesses. During the convective pe-
riod, air parcels are well mixed within the boundary layer.
Hence neither constant-altitude trajectories nor trajectories
following the mean 3-dimensional wind field would be real-
istic. In order to overcome this problem, air trajectories were
assumed to undergo a random altitude change every hour dur-
ing the convective period (0900-1800 UTC). They were nev-
ertheless bounded to stay between 0 and 1500m. Fifty back-
trajectories are calculated in this way (due to the convective
processes, an ending point does not correspond to the same
origin. In order to taken into account these several origins,
fifty trajectories are studied). Figure 3 represents these “back-
plumes” ending in Paris during the three IOP days and the day
prior. On 6A98 and 7A98, the air mass has a maritime origin,
while on 9A98 it has travelled over the British Isles as well
as Belgium, the Netherlands and Luxemburg. We thus expect
that on day 9A98 a significant part of ozone measured over
Paris originated from precursors emitted over Northern Eu-
rope, while on day 7A98, most of the pollution was locally
produced.

4.1 Regional ozone formation and continental transport

In order to quantify the amount of ozone produced in large
cities such as Paris, one cannot use measurements taken
within the Paris city limits since ozone formation is usually
maximum in the city plume, about 50 km downstream of the
Paris city (see for instance Tuletet al., 1999).

On 7A98, the urban plume was observed southwest of
Paris from aircraft and surface measurements. In this region,
ozone concentrations measured by the MERLIN aircraft (Ta-
ble 6) at about 500 m AGL reached about 110 ppb at the
end of the afternoon, while those encountered in the northeast
side of the city were about 60-70 ppb. Therefore, photochem-
ical ozone production from local emissions was at least about
50 ppb during this day. The aircraft looped 6 times around the
city during the afternoon on the same trajectory. Thus, one
can plot, at each trajectory point, a time series of the ozone
concentrations.

We represent in Figure 4 this time evolution for four se-
lected points. The first (second) location, in the northeast
(southwest) of Paris, is used to characterize the ozone con-
centration upstream (downstream) of Paris. The other two lo-
cations (southeast and northwest of Paris) are chosen such as
to document ozone concentrations in the cross-wind direc-
tion. These locations are further referred to as NE, SW, SE
and NW (Figure 4). On the lee side, downwind of Paris, the
ozone increase is very pronounced while on the upwind side
concentrations do not vary much during the afternoon. At the
two other locations, concentrations reach intermediate values,
with a peak occurring earlier than in the plume. The same
behaviour is observed from ground stations. At Montgé en
Goële (about 40 km NE of Paris), peak concentrations reach
about 60 ppb while at Rambouillet (soutwest of Paris), peak
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(a) (b)

(c) (d)

Fig. 3. Back-trajectories ending in Paris on (a) 6 August 1998, (b) 7August 1998, (c) 8 August 1998 and (d) 9 August 1998.

Table 6.Aircraft operations during the IOP 2. ’Loops’ refers to the number of circles made around Paris during the flight.

Aircraft Day Time period (UT) Flight type Loops Levels (m)
MERLIN 7A98 0609-0711 Suburban 1 500

7A98 1224-1540 Suburban 6 500
8A98 0454-0832 Meso 1 900
8A98 1232-1448 IdF 1 500
9A98 0451-0826 Meso 1 900
9A98 1254-1513 Suburban 5 500

AZTEC-MF 7A98 0725-0817 Urban 3 300, 900, 1500,1650
7A98 1444-1542 Urban 3 300, 900, 1500,1650
8A98 0558-0837 IdF 1 165, 330, 500
8A98 1158-1255 Suburban 1 500
8A98 1443-1534 Suburban 1 500
9A98 0556-0852 IdF 1 165, 500, 1650
9A98 1314-1625 IdF 1 165, 500, 1650

AZTEC-LSCE 7A98 0727-0919 IdF 1 300, 600, 1500
7A98 1320-1522 IdF 1 300, 600, 1500
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Fig. 4.Aircraft measurements of ozone, on 7A98 and 9A98, at 500 m
AGL. The central box presents the city of Paris with the ’Suburban’
flight trajectories superimposed. Also shown are the four represen-
tative locations selected to conduct the pollution analysis (NW, NE,
SE and SW, see text for explainations). The time evolution ofthe
ozone concentration measured in these locations are presented in
the surrounding boxes.

values are of the order of 125 ppb (see Figure 8). In the urban
area, concentrations are similar to upstream values.

On 8A98, the surface concentrations measured at all sta-
tions peaked around 1200 UTC which is quite unusual (as
peaks are generally observed around 1500 UTC over the Paris
area). A second maximum of ozone concentration is observed
at the expected time (1600 UTC). In the afternoon, back-
ground values in Montgé en Goële are larger than on 7A98.
The plume occurs more westward, due to light easterlies. By
comparing upstream and downstream values (not shown) we
conclude that the ozone production is approximately 25 ppb.

On 9A98, the evolution of the ozone concentration mea-
sured at 500 m AGL during the 5 ’Agglo’ flights exhibit sim-
ilar trends in the NE, NW and SW locations (Figure 4), the
values in the SW location being approximately 10 ppb larger.
The background concentrations are much larger than on 7A98
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Fig. 5.Aircraft measurements performed during the Meso flight per-
formed on 9A98 during the morning (0451-0826 UTC): boxes indi-
cate the ozone concentrations (ppb) at 900m. The two sets of back-
trajectories ending at the northeast (with [O3]=66ppb) and south-
west (with [O3]=82ppb) corners of the Meso flight (9A98 at 0600
UTC) are estimated from back-trajectories modeling. Each point
corresponds to 24h steps before the ending time, showing theair
masses trajectories and the time spent above urban and/or rural ar-
eas.

and 8A98. Mean ozone concentrations differences between
downwind and upwind of Paris are about 30 ppb.

Concentrations of ozone measured along the Meso flight
were also very interesting (Figure 2): The flight altitude was
about 900 m AGL, above the rising mixed layer, early in the
morning. High concentrations (80-90 ppb) were found in the
southern branch while in the northern branch concentrations
were moderate (60-70 ppb). The explanation of such trends
can again be given in terms of backtrajectories.

Figure 5 shows the backtrajectories, calculated with the
same model as above, arriving at the northeast and south-
west corners of the Meso flight trajectory. The air mass ar-
riving at the northeast corner originates from the ocean, be-
fore spending about 24 hours above continental polluted areas
(Benelux). The air mass arriving at the southwest corner has
travelled above central England, Benelux, western Germany
and central-east France. It has spent more than four days over
continental areas, which apparently causes the higher ozone
concentrations. It is noteworthy that during the two days be-
fore arrival, the air masses arriving at the southwestern corner
of the Paris metropolitan area, essentially crosses rural areas,
but with potentially high biogenic emissions, especially given
the hot temperatures at this time (about 30-35oC). The rela-
tive importance of biogenic versus anthropogenic continental
emissions will be inverstigated within the ESQUIF project on
a modeling basis, and will be reported in a future article.

The important point here is that these measurements
demonstrate that high ozone concentrations can be found over
rural areas remote from important urban sources, and eventu-
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Fig. 6. Atmospheric reflectivity at a wavelength of 0.53�m as ob-
tained from the backscatter lidar located in Palaiseau during 8 Au-
gust 1998.

ally be transported into urban areas, together with other non-
oxidised precursor species.

4.2 Impact of the vertical boundary layer structure for the
ozone concentrations measured over the Paris area

In addition to horizontal transport and chemical processes,
the accumulation or dispersion of pollutants emitted at the
surface is also driven by the convection processes within the
ABL.

On 7A98, the ozone concentrations in Montgé en Goële
and Paris are moderate (see previous section). However, the
concentrations measured in Rambouillet at the surface and at
500 m AGL were the largest measured during the IOP. On this
day, the maximum ABL depth is observed at 800 m around
1200 UTC which is much shallower than on 8A98 and 9A98
and is not representative of what is generally observed during
the summer. Moreover, it remains constant for the rest of the
afternoon. Meso-scale simulations were done with the Meso-
NH model showing that this atypical situation was mainly
due to large-scale subsidence over the Paris area. It is inter-
esting to notice that the low ABL height was associated with
the strongest ozone gradients between the city and the plume,
although we cannot conclude directly that low ABL heights
favours local ozone production. Indeed several effects are
combined: the first IOP day, 7A98, is a Friday while the rest
of the IOP occurs during the weekend, for which the emis-
sion pattern is significantly different; the second is that urban
ozone concentrations can be lower when the ABL is low due
to ozone titration by NO emissions; and third, in a shallow
ABL higher aerosol concentrations may alter the photolysis
processes in the urban area, making the city-plume gradient
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Fig. 7. Potential temperature soundings performed in Trappes,
30 km to the southwest of Paris on 7-9 August 1998.

higher. All these hypotheses will be tested using numerical
modeling, and will be reported in future articles.

On 8A98, the 0830 UTC temperature sounding (not pre-
sented here) exhibited a synoptic inversion at 1300 m which
was also observed on the lidar-derived atmospheric reflec-
tivity (Figure 6) measured in Palaiseau (approximatively
halfway between Paris and Rambouillet). The diurnal evo-
lution of the lidar signal shows the maintenance of an ele-
vated polluted layer (from 600 and 1300 m) between 0800
and 0900 UTC which was decoupled from the surface by the
nocturnal inversion (the height of the nocturnal temperature
inversion was observed at 600 m on the 7A98 2318 UTC
sounding). Around 1000 UTC, the residual layer was ab-
sorbed by the growing ABL. Surface ozone concentrations
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measured in Rambouillet did not exhibit a sudden increase at
this time period which could mean that the ozone concentra-
tion in the residual layer was small. The surface ozone con-
centration in Rambouillet increased until 1200 UTC while
the ABL height rose to approximately 2300 m (from lidar
data and temperature soundings) until 1700 UTC. The con-
centration decrease between 1200 and 1700 UTC could be
explained by entrainment of low ozone background concen-
tration into the ABL. This is in agreement with the fact that
the previous day’s boundary layer was rather low and that air
masses entrained into the ABL thus have not encountered for
the chemical ozone production the day before.

On 9A98, the ozone concentration in Rambouillet and the
ABL depth increased until 1700 UTC (Figure 8 and Fig-
ure 7, respectively). However, the previous day’s ABL was
also high, explaining high ozone concentrations found at high
altitude. Ozone peaks were much later than the previous day,
since the dilution effect was not as effective on this day. We
also note an increase, during the afternoon, in the background
ozone (see on Figure 8 the Montgé-en-Goële station), which
could also explain the general increase of all ozone concen-
trations at the end of the afternoon. Again, definitive con-
clusions can only be given after numerical simulation of the
episode using both regional and continental scale models.

5 IOP2 of ESQUIF: Model analysis

The first goal of analysis modeling is to determine if CTM
models are able to reproduce a complex pollution event as
the one observed during IOP2. The simulation was performed
from 7A98 (0000 UTC) to 9A98 (2300 UTC). In order to ac-
count for small-scale surface heterogeneities, ECMWF pro-
files were interpolated to the surface using observed tem-
perature and pressure data (from surface stations). Ozone
concentrations resulting from the three-dimensional simula-
tions are compared to those measured by surface stations
on an hourly basis. In Figure 8, comparisons are displayed
for Paris (top), Montgé-en-Goële, northeast of Paris (mid-
dle), and Rambouillet, southwest of Paris (bottom). For the
three locations, the agreement is fair over the three days. In
Paris, on 7A98 and 8A98, concentrations are representative
of the averaged observed concentrations, and on 9A98, in
Paris, one notes a model underestimation at the end of the
day. In Montgé-en-Goële, the model fits the observations well
which are representative of background ozone advected over
the whole simulated domain. Over Rambouillet, on 8A98 and
9A98, the model fits well the surface ozone concentrations,
but some discrepancies appear on 7A98 where the plume
intensity is underestimated. In order to understand this un-
derestimation, we turn to Figure 9 which displays a map of
simulated ozone (in ppb, at z=500 m AGL, on 7A98 and at
1500 UTC) over the Paris area.

These simulated ozone values are compared to aircraft
ozone measurements, performed at the same period. The
plume amplitude is well reproduced, but it is slightly shifted
southward compared to observations. The discrepancies be-
tween modelled and observed values may be explained in
terms of the mean meteorological forcing fields used: the
ECMWF inputs correspond to the mean flow over the whole
domain, without topography at small scale. Errors induced

0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Time (UT)

0

30

60

90

120

150

P
ar

is
 −

 O
3 

(p
pb

)

Station P13
Station Eiffel Tower
Station P18
Model

0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Time (UT)

0

30

60

90

120

150

M
on

tg
e 

en
 G

oe
le

 −
 O

3 
(p

pb
)

Station
Model

0 6 12 18 24 30 36 42 48 54 60 66 72
Time (UT)

0

30

60

90

120

150

R
am

bo
ui

lle
t −

 O
3 

(p
pb

) Station
Model

Fig. 8. Surface ozone concentrations (ppb) measurements by AIR-
PARIF from 7 to 9 August 1998 (from 0 to 72h) in Paris (top),
Montge en Goele (middle), and Rambouillet (bottom). The Montge
en Goele and Rambouillet suburban stations are located to the
northeast and southwest of Paris, repectively. Results from the CTM
model are added at each location for comparison with in-situmea-
surements

using these meteorological fields may be of the order of a
few percent for wind speed and direction. The next step to im-
prove the analyses performed with POLLUTO will be to use
simulations made by a fully mesoscale model, such as Meso-
NH in order to account for small-scale topography and more
accurate turbulent effects. This step is currently in prepara-
tion.

6 Summary and conclusion

The objectives and the experimental set-up of the ESQUIF
project have been presented. Numerous ground and airborne
measurements have been acquired in the course of 10 IOPs,
which cover a variety of meteorological situations leadingto
air pollution in the region of Paris. This project is part of a
series of European projects dedicated to atmospheric pollu-
tion which have been undertaken recently. With respect to the
other projects, one outstanding goal of the ESQUIF project is
to implement a thorough data base which would include the
measurements as well as model simulations. This data base
exists (http://www.lmd.ens.fr/ESQUIF/) and will be available
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shortly to the scientific community interested on atmospheric
pollution studies.

In this paper, we have presented preliminary results
obtained during the second IOP of ESQUIF, in August
1998. The study conducted here demonstrates that only a
continental-scale approach enables a thorough understanding
of atmospheric photochemical pollution over a strongly ur-
banized area such as Paris. Indeed, strong pollution events
were diagnosed to be influenced by dynamical and chemi-
cal processes at different scales. A major reason for this is
certainly the absence of marked orography. For the situa-
tions documented here, it was shown that, besides surface
emissions, the major factors driving pollutants concentrations
were continental-scale transport and convective activity.

The main result of this study is to show that, combining
modeling and experimentation, we could identify the con-
tribution of local production versus regional transport tothe
ozone peak. Using this combined approach, we have shown
that on 7A98, the pollution event is mainly due to local pro-
duction, whereas on 9A98, high ozone concentrations are due
both to local production and regional ozone transport.
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le Environmental Modeling and SoftwareAppli
ations of adjoint modelling in atmospheri
 
hemistry:sensitivity and inverse modellingRobert Vautard1, Matthias Beekmann2 and Laurent Menut11 Institut Pierre Simon Lapla
e - Laboratoire de M�et�eorologie Dynamique du CNRS (Paris - Fran
e)2 Institut Pierre Simon Lapla
e - Servi
e d'A�eronomie du CNRS (Paris - Fran
e)Abstra
tWe present two appli
ations of adjoint modelling with the obje
tive of diagnosing and simulatingair pollution in an urban atmosphere. The 
on
erned 
ity is Paris and its surroundings. The �rstappli
ation is the sensitivity of an afternoon ozone peak to anthropogeni
 emissions and rea
tionrates. We show in parti
ular the diurnal pro�le of sensitivity. Despite the paper is mostly method-ologi
al, some interesting results 
ome out: we show that (i) the ozone peak is mostly sensitive tomorning solvent releases and traÆ
 emissions, and (ii) that only a few rea
tions are sensitive al-though the 
hemi
al me
hanism used is fairly 
omplete. The other appli
ation is inverse modellingof the ozone 
on
entrations at the boundaries of the region 
onsidered. We demonstrate that theboundary 
on
entrations are in good agreement with independent airborne measurements.1 Introdu
tionIn many instan
es in environmental s
ien
es it isdesirable to estimate the sensitivity of some physi-
al time-evolving variables with respe
t to relatedparameters. Su
h is the 
ase, for instan
e, for es-timating the sensitivity of atmospheri
 pollutant
on
entrations to the anthropogeni
 emissions.The problem is made diÆ
ult by the strongly non-linear relationship between them, involving 
hem-istry and transport. The 
lassi
al approa
h to sen-sitivity problems 
onsists in performing "twin sim-ulations" experiments, when one parameter is var-ied at a time. The problem then be
omes 
ompu-tationally intra
table when one needs to estimatethe sensitivity to tens or hundreds of parametersat the same time, for instan
e for estimating thesensitivity of a single-lo
ation 
on
entration to thespatial-temporal distribution of pollutants.The re
ent 
on
ept of adjoint modelling, asproposed by Talagrand and Courtier (1987), o�ersa very 
ompetitive alternative to the "twin simula-tions" method. It is based on the 
al
ulation of thegradient of the dependent variable (e.g. the pollu-tant 
on
entration) with respe
t to the indepen-dent variable (e.g. the emissions). This approa
h,already used for other sensitivity problems (Hallet al., 1982; Waelbroe
k and Louis, 1995) allowsto estimate the sensitivity to many parameters, atthe same time, but to the pri
e of a few (typi
ally2-4) model simulations.

Sensitivity studies are not the only appli
ation�eld of adjoint modelling. The �rst appli
ation ofadjoint models was for the purpose of data assim-ilation in weather predi
tion (Lewis and Derber,1985; Talagrand and Courtier, 1987). In this 
ase,the adjoint model is used to estimate the gradi-ent of a 
ost fun
tion, the mis�t between simu-lated and observed meteorologi
al variables, withrespe
t to initial meteorologi
al 
onditions. Thispro
edure is 
alled 4D-variational assimilation andis 
urrently used at the ECMWF for operationalmedium-range fore
asts.We present here two appli
ations of adjointmodelling for urban air pollution over the Parisarea. The �rst appli
ation is a sensitivity study.We examine how the afternoon ozone peak is mod-i�ed by 
hanges in the lo
al emissions of primarypollutants and by 
hanges in the rate 
onstants ofthe photo
hemi
al rea
tions. The se
ond appli
a-tion is inverse modelling. We attempt to retrievethe ozone 
on
entrations at the boundaries of thedomain, knowing the ozone and NOx 
on
entra-tions within the urban area.The goal of this arti
le is only methodologi
aland we attempt to present the variety of possibleappli
ations of adjoint modelling. Among the twoappli
ations presented here, one has been detailed(sensitivity to emissions) in Menut et al. (2000),to whi
h the reader is referred for further details.In Se
tion 2, we re
all the basi
s about adjointmodelling and its use for the two appli
ations 
on-



170 ANNEXE C. GLOSSAIREsidered here. Se
tion 3 des
ribes shortly the pho-to
hemi
al model. In se
tions 4 and 5, we des
ribethe above appli
ations, and 
on
lusions follow inSe
tion 6.2 The basi
s of adjoint modelsConsider a time-evolving physi
al set of variablesX whose governing equations are:dXdt = F (X;Y ) (1)where Y is a ve
tor 
ontaining a set of parame-ters, and F is the (nonlinear) fun
tion giving theinstantaneous tenden
y of the ve
tor X. As an ex-ample, X(t) 
an 
ontain the set of 
on
entrationsof all the pollutants at all pla
es, and Y is the setof primary pollutant emissions. The sensitivity Sof a given s
alar fun
tion H(X) of X at a giventime t is given by the gradientS = rY (H(X(t))) (2)In numeri
al pra
ti
e, the system of equations (1)is time dis
retised and takes the formXn+1 = G(Xn; Y ) (3)the time being repla
ed by index n. Given a s
alarprodu
t <;> in the parameter spa
e, the gradientS of H(Xm) with respe
t to Y is su
h that anyin�nitesimal perturbation ÆY of Y 
reates a per-turbation ÆH(Xm) of H(Xm) su
h thatÆH(Xm) =< S; ÆY > (4)At any time n, the perturbation of X follows thegoverning equation:ÆXn+1 = � �G�X (Xn; Y )ÆXn�+��G�Y (Xn; Y )ÆY �(5)Assuming no initial perturbation ÆX0, one ob-tains, by su

essive repla
ements of (5), an ex-pression for the �nal perturbation ÆXm:ÆXm = A:ÆY (6)where A is a matrix 
omposed of su

essive sumsof iterations of the partial derivatives of the fun
-tion G relative to X and Y . Hen
eÆH(Xm) = �H�XA:ÆY (7)

whi
h 
an also be written, using the adjun
tionoperation (*) (the adjun
tion is identi
al to thetransposition in the 
ase where the s
alar produ
t<;> is the 
anoni
al s
alar produ
t):ÆH(Xm) = �A���H�X�� ; ÆY � (8)Equation (8) shows in parti
ular (
ompare withEq. (4)) that S = A���H�X�� (9)Integrating ba
kward the adjoint equations of (3)
an numeri
ally solve the solution of Equation (9):Let Æ�Xm = ��H�X (Xm)�� andÆ�Xn�1 = � �G�X (Xn�1; Y )�� Æ�Xn (10)then the �nal value Æ�X0 represents the sensitivityof H to the initial 
onditions, and the sensitivityS to the parameters is given by the �nal 
onditionof the system:8>><>>: Æ�Ym = 0Æ�Yn�1 = Æ�Yn +��G�Y (Xn�1; Y )��Æ�XnS = Æ�Y0 (11)Thus, in pra
ti
e, the adjoint model relative to thevariables (10) and the adjoint model relative to theparameters (11) are integrated simultaneously, theonly formal di�eren
e being that sensitivity to pa-rameters is 
umulated.The integration of the adjoint model (10,11) is,in general, more numeri
ally expensive than thatof the dire
t model, due to the linearisation of theinitial system, and the expansion of, for instan
e,quadrati
 terms into two terms. Nevertheless, theadjoint is far more eÆ
ient than the "twin exper-iment" method when the number of parametersex
eeds a few units. Its major drawba
k is theunderlying assumption that perturbations are in-�nitesimal. One 
ould not make su
h assumptions
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e, s
enarios of re-du
tion of emissions by a fa
tor 2.When 
on
erned with inverse variational prob-lems or data assimilation, the question is gener-ally to minimise a "
ost" fun
tion, or "mis�t"fun
tion between modelled and observed values.In su
h a 
ase, one uses an iterative optimiser,whi
h requires, at ea
h step, the knowledge ofboth the s
alar 
ost fun
tion and its gradient.The adjoint formulation (see also Talagrand andCourtier, 1987) is then used in a similar manneras above.3 The photo
hemi
al modelThe purpose of this arti
le is not to present a newphoto
hemi
al model, but to fo
us on the appli-
ation of adjoint methodology, hen
e only a shortdes
ription is given here, see Vautard et al. (1997)and Menut et al. (2000) for more details. Themodel, 
alled CHIMERE, is an extremely simpli-�ed rea
tive transport model. The model geome-try 
overs the Ile-de-Fran
e area with 5 horizon-tal geographi
al entities and 2 layers. The model
ontains therefore 10 boxes within whi
h the aver-age 
on
entration of 68 rea
tive 
hemi
al spe
iesis simulated. The surfa
e layer is 50m high, whilethe top of mixed layer (upper layer) varies withtime a

ording to meteorologi
al 
onditions andrepresents the top of the urban boundary layer.
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Figure 1: S
hemati
 representation of the modelGeometry. The 
entral "box" is the urban area ofthe domain.

The physi
s of the model in
ludes horizontaltransport of spe
ies a
ross the boundaries of theboxes, verti
al mixing between the two layers, andentrainment at the top of the mixed layer. Mostof the meteorologi
al data (wind, temperature, hu-midity) for
ing the model are given by ECMWFmeteorologi
al analysis. The diurnal evolution ofthe boundary layer height is 
al
ulated from thetime interpolation of the verti
al virtual poten-tial temperature pro�le as measured by lo
al rou-tine radio-soundings. Verti
al ex
hange betweenthe surfa
e and mixed layer is parameterised as afun
tion of verti
al stati
 stability.The emissions used in the model are spe
-i�ed for major a
tivities, monthly, weekly anddiurnal variations, moreover VOC emissions arespe
i�ed for 34 di�erent 
lasses of VOC 
om-pounds. Emissions elaborated 
ombining datafrom the CITEPA 
ompany (CITEPA, 1993), theEUROTRAC/GENEMIS proje
t (1993), and apublished work by Sall�es et al., (1996) giving typ-i
al diurnal pro�les of traÆ
 emissions. Aggre-gation of NMVOC emissions into the 
ompoundsrepresented in the 
hemi
al 
ode MELCHIOR (seebelow) is performed using a pro
edure similar tothat of Middletown et al. (1990).The 
hemi
al me
hanism MELCHIOR hasbeen developed at the Servi
e d'A�eronomie (Lat-tuati, 1997) starting from a previous me
hanismproposed by Hov et al. (1985). It 
ontains a 
las-si
al inorgani
 part and the oxidation 
y
les of 11primary NMVOCs, similar to that in the EMEPme
hanism (Simpson, 1993). It in
ludes expli
itperoxy radi
al re
ombinations as well as forma-tion of nitrates and pernitrates. The me
hanismin
ludes a total set of 195 rea
tions with 32 pho-tolyti
 ones. The photolysis rates are 
al
ulatedusing the radiative model developed by Isaksenet al. (1977) and improved by Johnson et al.(1991). Rate 
onstants, absorption 
ross se
tionsand quantum yields were re
ently updated usingre
ommendations given respe
tively in Atkinsonet al., 1997 and Jenkins et al. 1997.



172 ANNEXE C. GLOSSAIRE4 Adjoint modelling for sensitiv-ity studiesThis �rst appli
ation 
onsists in determining thesensitivity of the afternoon ozone 
on
entrationto emissions and 
hemi
al rea
tion rates, duringa parti
ular smog episode over Paris. We 
hosethe episode of the 12 July 1994, whi
h is a dayduring whi
h wind was light (1-2 m/s), with typi-
al "
lean anti
y
loni
" ozone 
on
entrations mea-sured upstream of the urban area (about 60 ppb).Within the urban area and slightly downstream,ozone 
on
entrations as high as 100-130 ppb wereobserved during the afternoon.
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Figure 2: shows the model simulation and the av-erage 
on
entrations of O3 and NO2 observed inthe urban area. The model simulates quite wellthis episode, with an average peak 
on
entrationof about 90 ppb in the urban area at 15h30 UT,while the average peak observed is about 100 ppb.The �rst question we address is how any emis-sion 
hange would a�e
t the ozone peak value. Wetherefore take the s
alar fun
tion H = [O3℄15h30and examine the gradient of H with respe
t toemissions, whi
h play the role of the ve
tor Yin Se
tion 2. More spe
i�
ally, let us denote byES(x; t) the emission rate (in mole
/
m2/s) of pri-mary spe
ies s at time t, in the 'box' x of themodel. This emission value 
an a
tually be de-
omposed into 
ontributions from 6 major lumpeda
tivities:

ES(x; t) = ETRAF (x; t):PTRAF (s)+ EDOME(x; t):PDOME(s)+ EISOL(x; t):PISOL(s)+ EPOWE(x; t):PPOWE(s)+ EOTHE(x; t):POTHE(s)+ EBIOG(x; t):PBIOG(s) (12)where index TRAF stands for traÆ
, DOMEfor domesti
 and small business, ISOL for 
hemi-
al industry and solvents, POWE for power pro-du
tion, OTHE for other anthropogeni
 sour
esand BIOG for biogeni
 emissions. Usingthe adjoint model, we 
al
ulate the sensitivitySSECTOR(x; t) to all values of ESECTOR(x; t),whi
h depend on time and spa
e, but we only dis-play the results for x being the urban, 
entral areaof the domain. The sensitivity S is normalised,in %/%, in su
h a way that 1% of in
rease of theemissions lead to S% of in
rease of the ozone peak.
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BIOGFigure 3: Time variations of the sensitivity (in%/%) of the ozone afternoon peak to emissionsde
omposed by a
tivity se
tors. See legend in the�gure.Figure 4 shows these variations for ea
h se
-tor. The two major ozone-produ
ing se
tors areSolvents (mostly NMVOC emissions) and TraÆ
(VOCs and NOx). The �rst interesting point isthat the solvent sensitivity 
urve is maximal near10 a.m., quite a long time before the ozone peak.Our interpretation is that NMVOCs emitted af-ter, say, 12 UT, will not have enough time to re-a
t with OH to produ
e ozone lo
ally in the urbanarea. However these NMVOCs emissions will stillbe available in the plume of the urban area sometime later, even possibly the next day.



C.6. ARTICLE ENVIRONMENTAL MODELING AND SOFTWARE 173Another interesting feature is that the sensitiv-ity to traÆ
 emissions be
omes negative in the af-ternoon, just before the peak itself. Our interpre-tation is that, in the afternoon, only the NO traÆ
emissions 
an a�e
t ozone by titration, hen
e thenegative sensitivity. Should one examine the sen-sitivity of "Ox" (Ox = O3+NO2) instead of ozone,the negative part of the sensitivity would vanish(Menut et al. (2000)). Only the morning emis-sions appear to 
ontribute to net Ox produ
tion.The nature of the NOx/VOC sensitivityregime for this parti
ular day was also analyzed interms of isopleth diagrams (Menut et al. (2000)).For this parti
ular day, it was found that the
hemi
al regime was VOC limited, but this is nota general 
hara
teristi
 of the Paris area. Otherdays were found to be NOx limited instead, the
riti
al parameter being wind speed.Finally we remark that NOx emissions frompower plants at all times lead to a smaller ozonepeak indi
ating that ozone formation is indeed, asexpe
ted, VOC 
ontrolled.The se
ond question we address is the sensi-tivity to 
hemi
al rea
tion rates. In this 
ase, we
al
ulate the gradient of the ozone peak value withrespe
t to ea
h 
hemi
al rea
tion rate, taken atea
h hour of the simulation day. It turns out thatamong the 200 rea
tions, only a few tens displaysensitiveness.
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Figure 4: Sensitivity, in %/%, of the ozone peakto the most important rea
tion rates in the MEL-CHIOR me
hanism. See legend in the graph. Thenonzero sensitivity shown at 16H00 while the peako

urs at 15H30 is merely due to the linear inter-polation of emissions, whi
h are given hourly.

We display in Figure 4 the sensitivity 
urvesfor the 6 most sensitive rea
tions. Among them,the most important ones are the equilibrium be-tween ozone and NOx. Note that they are almostopposite to ea
h other, be
ause the to rea
tionsare almost at equilibrium. If the sensitivity ofOx instead of ozone were 
onsidered, the sensitiv-ity of these rea
tions would be somewhat smallersin
e they both 
onserve Ox. One other very im-portant rea
tion is OH removal by rea
tion withNO2, whi
h strongly limits the radi
al 
on
entra-tion in NOx-ri
h areas. Finally, the photolysis ofozone and that of formaldehyde are equally sen-sitive, sin
e they are the main sour
e of radi
alsin urban areas (espe
ially the latter at high VOC
on
entrations). Finally, the OH atta
k on hydro-
arbons are also found to be sensitive, parti
ularlyfor the most rea
tive NMVOCs, su
h as o-xylene,whi
h represents, in the 
hemi
al me
hanism, allthe aromati
 
ompounds, and propene whi
h rep-resents all the alkenes other than ethene.Sensitivity analysis with respe
t to rea
tionrates has perviously been performed by Gao et al(1995) using the dire
t de
oupled method (DDM)method and Zang et al. (1998) using an au-tomati
 di�erentiation (AD) method. However,their results only 
on
ern daily averaged sensi-tivities. These studies performed for an urbanenvironment 
on�rm the broad features of ouranalysis, in parti
ular the large importan
e offormaldehydes, photolysis, NO, NO2, ozone andinter-
onversions, OH atta
k to NO2 and to mea-sure VOCs represented in the 
hemi
al me
hanism(aromati
s, o-xylene and propene).A logi
al extension of this work is the 
ombi-nation of sensitivity analysis results to the a
tualun
ertainties of the 
hemi
al rate 
onstants (Gaoet al, 1996; Des
haux et al, 1994) and, using theCHIMERE model, in Menut et al, 2000.5 Inverse modelling of upstreamozone 
on
entrationsWe now turn to a di�erent appli
ation: inversemodelling. In this 
ase, the aim is not far fromdata assimilation : from various observations ofthe outputs of the model, one wants to estimatesome input variables or parameters of the system.



174 ANNEXE C. GLOSSAIREThe major problem in this type of appli
ations isthe underdetermina
y: usually, the number of ob-servations is mu
h smaller than the number of pa-rameters one wants to estimate. Another diÆ
ulty
omes from the assumption that the model, andall the other parameters, is "perfe
t". If su
h isnot the 
ase, the inverse modelling 
ould 
ompen-sate model or parameter errors in the estimatedparameters.Figure 5 
ompares the 
on
entration (in�g=m3) of ozone from a simulation of the modelwith the observed average 
on
entrations mea-sured by 7 stations of the AIRPARIF network inthe urban area of the model, during the �rst 15days of the month of July 1994. In this simula-tion, the upstream ozone was kept �xed to thevalue of 60 ppb. Around the 4-9 of this month,the weather was rather windy and 
loudy, and themodel overestimates daily 
on
entrations. We at-tribute this overestimation to the too high valueof upstream ozone. Indeed, 60 ppb is a typi
alvalue of moderate regional pollution episodes, butthe typi
al rural 
on
entration during windy and
loudy days at this period of the year is rather 30-40 ppb. Note also that the peak observed on July 3is largely overestimated. This �gure 
learly showsthe need of a time-dependent upstream ozone es-timation.
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Figure 5: Con
entration of ozone, in the urbanmodel box, in �g=m3, observed from AIRPARIFand simulated by the model using �xed upstreamozone (60 ppb), during the period 1-15 July 1994.In order to �x this problem, we try to esti-mate the values of the upstream ozone that themodel needs to 
orre
tly simulate the observed
on
entrations of NO, NO2 and O3 within theurban 
entral box of the model in the surfa
elayer. For ea
h day, one value of upstream ozone issought by inverse modelling. The pro
edure used

is variational. The s
alar 
ost fun
tion we attemptto minimize is the mis�t between observations ofNOx and ozone and simulation of the same spe
iesby the model, weighted by the ozone observed 
on-
entration. Using an iterative quasi-Newton al-gorithm (whi
h requires at ea
h step a value forthe 
ost and for the gradient, hen
e using the ad-joint model), we �nd the minimum of the above
ost fun
tion, and a value of the upstream ozone isfound for ea
h simulated day. Figure 6 shows, forthe same period as in Figure 5, the simulation ofthe urban ozone 
on
entration using the estimatedupstream ozone 
on
entrations. The improvementis 
lear with respe
t to �xed upstream ozone 
on-
entrations.
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Figure 6: Same as Figure 5, but using the upstreamozone estimated by inverse modelling.This inverse modelling exer
ise was 
ondu
tedover four summer seasons (summer being de�nedas the July-august period). From August 1994 on,there were independent airborne measurementsof ozone by the MOZAIC (European program ofmeasurement of ozone and water vapour by 
om-mer
ial air
rafts) program. These measurementswere taken after take-o� and before landing at theAirport of Roissy-Charles-de-Gaulle, whi
h is lo-
ated about 30 kilometres away from Paris in thenortheast of the Ile-de-Fran
e. These independentmeasurements were taken to verify the results ofinverse modelling. However, we removed measure-ments o

urring during days when the airport wasdownstream of the urban area. On total, 38 daysare retained. From the ozone pro�les, we only
onsider the average 
on
entration between 150and 1500 m, whi
h is 
ompared to the model-estimated upstream ozone. Figure 7 shows thes
atter plot of estimated versus measured ozonevalues. We remark that the 
orrelation is quitehigh (0.89), thus validating our inverse modelling
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h. Another interesting point is that thereare a signi�
ant number of 
ases when the up-stream ozone is quite high, with values rea
hing90 ppb. This is the 
ase of many days duringthe month of august 1995. These days are typi-
ally asso
iated with anti
y
loni
 
onditions andnortheasterly winds. One possibility is that theair parti
les have 
rossed polluted areas su
h asNorthern Europe during their travel to the tar-get area, allowing ozone formation before arrivingover Paris.

0 20 40 60 80 100
Estimated Upstream Ozone (ppb)

0

20

40

60

80

100

M
O

Z
A

IC
 M

ea
su

re
m

en
ts

 (
pp

b)

Figure 7: MOZAIC measurements of upstreamozone against estimated upstream ozone.6 Con
lusionIn this arti
le, we have presented two original ap-pli
ations of adjoint modelling, with the obje
tivesof simulating and diagnosing air pollution. The�rst appli
ation is the sensitivity of photo
hemi-
al smog to urban emissions and 
hemi
al rea
tionrates. We have 
al
ulated, for a parti
ular ratherpolluted day, the gradient of the ozone peak withrespe
t to the diurnal pro�le of emissions sepa-rated into 6 sour
e 
ategories. We found that,for this parti
ular day, the ozone peak is essen-tially sensitive to traÆ
 and solvent emissions (andabout in the same ratio). Surprisingly, the peakof sensitivity o

urs during morning hours, about6 hours before the ozone peak. A plausible ex-planation is the relatively long time taken for the

oxidation of hydro
arbons. TraÆ
 emissions tendto redu
e the ozone peak 1-2 hours before it o
-
urs, mostly be
ause only the ozone titration byNO negatively a�e
ts the ozone peak.The sensitivity to rea
tion rates is fairly in-homogeneous: only a few rea
tions are sensitive,among whi
h the photo
hemi
al equilibrium be-tween NOx and ozone, the rea
tion of NO2 withOH, the photolysis of ozone and aldehydes and theoxidation of rea
tive primary hydro
arbons. Thisresult 
alls for a drasti
 redu
tion of the 
hemi-
al rea
tion numbers within the 
ontext of urbanair pollution, and 
ould hint what rea
tions 
ouldreally be negle
ted.The se
ond appli
ation is the inverse modellingof model boundary 
onditions. Only the ozone
uxes were 
onsidered. We �nd in parti
ular thata 
orre
t estimation of these 
uxes is of 
ru
ialimportan
e for a 
orre
t simulation of the ozone
on
entration in the urban area. Under fair anti-
y
loni
 summer 
onditions, the Paris area usuallyundergoes North-Easterlies, bringing a 
ontinentalair mass having possibly 
rossed highly pollutedareas su
h as Northern Europe.Referen
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182 LISTE DES TABLEAUXPollution atmosph�erique au LMDEt pour �nir, voi
i les membres de l'�equipe 'Pollution Atmosph�erique' dont 
e rapport �nal est le re
et d'unepartie du travail, de 1998 �a 2000, en partie �a l'E
ole Normale Sup�erieure �a Paris, puis �a Palaiseau, �a l'E
olePolyte
hnique. Cette photo a �et�e prise en Août 1998 sur le toit de l'ENS, ave
 quelques 
oll�egues de passage �aParis.

Fig. C.1: De gau
he �a droite: Robert VAUTARD (LMD), Guy PLAUT (INLN, Ni
e), Gilbert BRUNET (RPN-Montreal), Mi
hael GHIL (UCLA), Jean ROUX (LMD), Laurent MENUT (LMD) et C�e
ile HONOR�E (LMD)
Pour en savoir plus, 
onsultez la page web:http://moebius.polyte
hnique.fr/Sont disponibles en ligne la plupart des do
uments 
it�es dans 
e rapport.


