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Résumé

Le projet GESBiIO3Gaz akffet de Serre,Biosphére03) visait a prendre en compte I'ozone
dans le calcul de la contribution des écosystergesaes et forestiers a I'effet de serre a
'échelle régionale. Cela implique de s’intéresséune part aux dépbts d’ozone sur la
végeétation et le sol et d’autre part aux émissamprécurseurs d’'ozone (NGCOV) par les
sols et couverts végétaux. Les champs d’'ozone &emitvariables dans I'espace et dans le
temps, ce travail se situait nécessairement adlécihégionale et demandait un support fort
de la modélisation (modeles de chimie-transpoiéeéhelle régionale ou continentale). Pour
répondre a ces questions, le projet GESBIO3 comafirana fois

- un volet expérimental (suivis de flux d’'ozone etptécurseurs, de Gt N,O dans
différents écosystémes) en vue d’améliorer la patmasation des sources et puits
biogenes dans les modéles de Chimie-Transportagbnl’des points de contréle des
sorties des modeles.

- un volet de modélisation consistant a coupler undéteo de Chimie-Transport,
CHIMERE, a des modéles d’écosystémes et une istkfégétation-atmosphére

Le programme GICC-2 a choisi de ne soutenir qumlet expérimental du projet GESBIO3,
correspondant a son Axe 1, sur une durée de 12 mois

Les acquis du projet GESBIO3 peuvent se classdraaégories :

La difficulté majeure a laquelle nous avons étéfromés est la non-disponibilité
d’analyseurs rapide d’ozone commerciaux et fialplesnettant de faire des mesures de
dépbt par la méthode des corrélations. Nous avons été amenés, d’'une part a faire un
important travail de contrble, réparation et mise @int des analyseurs dont nous
disposions, qui nous avaient été fournis par uarktbire de recherche américain, d’autre
part a faire appel a une entreprise pour concestofabriquer de nouveaux analyseurs
ayant des caractéristigues techniques supérieures @btres et disponibles
commercialement. Cette opération est en cours gtoldtype sera disponible en octobre
2006.

Des procédures de traitement des données automatepudonnées ont été établies pour
faciliter et uniformiser les méthodes de calcul fiies. Un effort particulier a été fait pour
corriger I'atténuation spectrale a haute fréquatesdonnées pour les analyseurs déportés
tels que les analyseurs rapides d’ozone.

Des mesures continues de dépbts d’'ozone sur ptagieois n'ont pu étre faites que par
les 2 laboratoires possédant déja des analysepicdesa(INRA Bordeaux et Grignon). Sur
2 autres sites (Lusignan sur prairie et Fontairsbkur forét de chénes), I'année 2005 a
été mise a profit pour mettre en place les infeastires et dispositifs de mesure de flux
(et variables associées) de base. A Grignon, desune® de dépbt d’'ozone ont été
effectuées sur une rotation mais/blé/escourgemortinu depuis I'été 2004 avec un taux
de fonctionnement tres satisfaisant. A Bordeaus,desures ont été faites sur différents
ecosystemes : forét de Pins maritimes au desseis dessous de la canopée, culture de
mais et de haricot (en marge du projet CERES2085CarboEurope-IP). Différentes
difficultés instrumentales nous ont amenés a fairéravail important de comparaison de
capteurs, puis de réparation. Nous disposons nmaintédepuis début 2006) d’un parc de
5 analyseurs en état de fonctionnement satisfaisant

Ces données ont été utilisées pour poursuivre m@tveil de paramétrisation des dépbots,
en particulier le dép6t non stomatique. Ce tradaja entamé dans le cadre du projet



BioPoLLATM, mais GESBIO3 y a apporté une contribution déteamie par la fourniture
de séries longues de données sur difféerents éeosgst Par ['utilisation d’'un modéle
d’échange sol-végétation-atmosphere, nous avorgi@ntifier I'évolution mois par mois
des dépots d’ozone sur la végétation et en padicsid part stomatique qui est celle qui
crée I'impact sur la végétation.

Mis a part le probléme de la disponibilité d’analyss rapides commerciaux et fiables
d’ozone qui n'a pas permis d’équiper I'ensemble siess de mesure prévus initialement, le
projet GESBIO3 a donc permis d’établir les bases déseau de mesure des flux d’'ozone et
du traitement des données qui en seront issuexégures de traitement des données brutes
pour calculer les dépbts suivant des procédurenalmées et traitement des données de flux
pour I'établissement de paramétrisation et modeélesdépdts d’ozone sur les couverts
végétaux. Au dela de la poursuite des travaux emscmesures de flux, traitement des
données, modélisation des dépdbts), la prochainpeétst I'évaluation des nouveaux
analyseurs rapides d’'ozone, dés la fin 2006 end/équiper 3 sites supplémentaires sur
prairie (Lusignan) et foréts (Fontainebleau et ldgss
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Summary

The objectives of the GESBIO3 project (in EngliSBHGBIO3, GreerHouse Gases,
BiosphereO3) were to account for ozone when calculating to twdxdent agricultural and
forest ecosystems contribute to greenhouse eftemtggonal scale. This leads to focus on
ozone deposition onto vegetation and soil, andmis®on of ozone precursors (NGQ/OC)
emitted by soils and vegetation. As ozone concgatras highly variable in space and time,
such an approach has to be conducted at regiomé snd to use modeling through
chemistry-transport models. GESBIO3 included (iperxments (ozone deposition, g@nd
N.O fluxes over different ecosystems) in order to nowe source and sinks functions in
chemistry-transport models and (ii) modeling by mlowg a chemistry-transport model
(CHIMERE) to ecosystem models and a SVAT model.

However, the scientific committee of the GICC-2 gnam decided to support only the
experimental part of this project - which correspedh to its first Work Package — for a 12
months contract.

The main results of GESBIO3 can be summarized |&ss:

- The non-availability of commercial and reliable tfazone sensors for measuring
ozone deposition by eddy correlation was the maablpm that we had. Thus big
efforts had to be made for controlling, repairimgl ditting our sensors which had been
provided by an American lab. Finally, we got in ¢buwith a private company to
design and build new sensor with better specificesti The first prototype should be
available in October 2006.

- Automatic data processing was developed to make daiculation easier and more
straightforward. We specially focused on correctigh frequency spectral damping,
which applies to closed-path sensors such as fasteosensors.

- Due to the non-availability of new sensors, cordiungimonitoring of ozone deposition
could only be made by the 2 labs which already alvfast ozone sensors (INRA
Bordeaux and Grignon). At Grignon, ozone depositi@s measured over a field with
a maize/wheat/barley rotation from summer 2004 wiffatisfactory functioning. Near
Bordeaux, ozone fluxes were measured over a Pmestfat two heights, one above
and one below the canopy. Moreover, ozone depasitias measured over a maize
and a bean crop during the CERES2005 experimentb¢Earope Regional
Experiment). Different problems with the ozone sessnade it necessary to perform
comparisons between sensors and repairing. Fiv@fase sensors are now available
for ozone deposition measurements. Two others ditgsgnan over a grassland and
Fontainebleau over an oak forest) were equippedOdb with basic facilities and
basic flux measurement systems, including auxiheanyables.

- The ozone deposition data were used for improvingpodition velocity
parameterization, more especially non-stomatal siipa. This work already started
during theBioPoLLATM project (an other French project), but a significenput of
GESBIO3 was to provide long term ozone depositiatasets over different
ecosystems. By using a SVAT model, we estimated tinbpraverages of ozone
deposition and its change with time, separatinghatal and total deposition.

Apart from the non availability of commercial fastone sensors which prevented us from
equipping all the sites, the GESBIO3 project sethgpbasis of an ozone deposition network



and data processing required for calculating frametation data and modeling deposition
over different vegetation canopies. The next sfejnie project will be to assess the new fast
ozone sensors which will be delivered in Octobeéd&@nd to use them for measuring ozone
deposition over 3 new sites over grassland andgtore

Key-words

Greenhouse effect, ozone, vegetation-atmospherbaege, agriculture, forest, nitrogen
oxides, chemistry transport model.
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Introduction

Comme le rappellent les rapports du GIEC (Figur&1EC, 2001), malgré sa courte durée de
vie, I'ozone contribue de maniére significativeadfét de serre.
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Figure 1 : Forcage radiatif moyen global du systerakmatique en I'an 2000
par rapport a 1750.

Son forcage radiatif (0,35 Wi est supérieur a celui du,® et équivalent & celui des gaz
halocarbonés. Le rapport du GIEC mentionne en ayieeson évolution réagit de maniére
beaucoup plus rapide aux changements dans lesi@nsisgue les gaz a effet de serre a
longue durée de vie (GOCH;,;, N,O, CFC, ...). Le rapport mentionne également quens da
certains scénarios, le volume total dedans la troposphere deviendrait un agent de fercag
radiatif aussi important que le GHt remettrait en cause, dans la plus grande pdetie
’hémisphéere Nord, l'efficacité des efforts dépleypour atteindre les objectifs actuels en
matiere de qualité de l'air ». L'ozone est en efiejourd’hui I'un des polluants dont la
concentration augmente le plus dans la troposphé&st donc aujourd’hui essentiel de mieux
prendre en compte l'influence de I'ozone sur I'effe serre et d’évaluer I'évolution probable
de cette influence en fonction de différents sdésarlimatiques et d’émissions anthropiques
ou naturelles de ses précurseurs. C'est a cettgtignegu’a cherché a s’attacher le projet
GESBIO3, pour ce qui touche plus spécifiguementsaufaces agricoles.

Les surfaces naturelles et plus spécifiguementsigfaces agricoles et forestieres qui en
représentent la quasi-totalité contribuent au bifazone par deux voies contradictoires :

- la production de NO par les sols agricoles et dapmsés organiques volatils (COV)
par les plantes peut conduire a la production diez@t ceci d’autant plus qu’on se
trouve dans des zones ou les concentrations em@&eges composes - mais d’origine
anthropique - deviennent limitantes.

- les dépbts d'ozone sur la végétation peuvent absarbe fraction significative de
I'ozone produit au cours d’'une journée



En outre, en raison de ses processus de formagstnidtion et de sa réactivité, les
concentrations en ozone sont tres variables datesnps a I'échelle journaliere et saisonniéere
et dans I'espace a I'’échelle régionale (1-100 km).

L’évaluation de la contribution des écosystéemescalgs et forestiers au forcage radiatif lié a
'ozone est donc complexe. Elle requiert a la {disdes suivis de concentrations et de flux
d'ozone et de ses précurseurs pour établir des Iemdé&missions et dépbts des différents
composeés concerneés, et (2) des travaux de modgisabn seulement des émissions et
dépbts, mais également de la chimie atmosphéridiéelzelle régionale (voire plus grande)

pour expliquer et prédire la variabilité spatialéesnporelle des concentrations et flux.

Pour répondre a ces questions, le projet GESBi@%oenait a la fois

- un volet de modélisation consistant a coupler undéte de Chimie-Transport,
CHIMERE, a des modéles décosystemes (CERES-EGO pesi cultures et
CASTANEA pour la forét) et une interface végétataimospheére (SurfAtm)

- un volet expérimental (suivis de flux d’'ozone etptécurseurs, de Gt N,O dans
différents écosystémes) en vue d’améliorer la patmasation des sources et puits
biogenes dans les modéles de Chimie-Transportagbnl’des points de contréle des
sorties des modéles.

Les travaux étaient organisés selon 4 axes :
Axe 1 : mesure de flux de gaz a effet de serre AQQO, ozone) et de précurseurs
(NO/NO,) sur différents écosystemes agricoles et forestier
Axe 2 : amélioration de la prise en compte des émissiordépdts sur les zones
naturelles dans les modéles Chimie-Transport
Axe 3: évaluation de la sensibilité des quantités d'oz@neduites et de leur
variabilité spatiale aux sources et puits en zagggoles et forestieres
Axe 4 : estimation de la contribution des zones agriceleforestieres a I'effet de
serre en zone périurbaine
Pour ce qui touche a sa partie expérimentale (Axecé projet avait été congu en
complémentarité avec d’autres projets menés sumbilesis de carbone des écosystémes
forestiers et agricoles, en particulier le projgégré européen CarboEurope-IP et des projets
sur les émissions de,® ou de NQ par les sols.

Le Conseil Scientifique GICC a cependant choisnésoutenir que I'’Axe 1 de ce projet, pour
une durée de 12 mois, débutant en octobre 200gbflaention a été prolongée par avenant
jusque mars 2006). Le présent rapport ne portena doe sur les travaux conduits dans le
cadre de cet Axe 1. Il faut cependant noter quealgges axes concernant la modélisation
(modéle CHIMERE pour la modélisation régionale dbamps d’'ozone ; modele CERES
pour les émissions d'oxydes d'azote par les sols)t @été partiellement traités
indépendamment du programme GICC, dans le cadredhese co-financée par I'INRA et
ADEME. L'état d’avancement de cette partie neaspas intégré dans ce rapport, puisque
non soutenu par GICC-2, mais un résumeé en est dguow information en Annexe 4.

Les travaux effectués durant les 12 mois de ceepsdprganisent en 4 parties principales :
- développement d’'un capteur rapide de concentraioimzone, rendu nécessaire par
limpossibilité de trouver actuellement de telsteaps sur le marché
- mise au point méthodologique pour la déterminaties flux d’ozone a partir des
mesures de fluctuation de concentration
- mise en place de sites de mesure et suivi de flux
- analyse des séries de dép6t mesurés et parametrisat



Description des travaux realisés

1.1. Développement d’'un capteur rapide d'ozone

Une difficulté imprévue importante est apparue enrs de projet: il n'est plus possible
d’acheter des analyseurs d’ozone rapide, systegmsssaires pour la mesure directe des flux
d'ozone. L'analyseur qui a été jusqu’ici le plusu@mmment utilisé, le OSG2 (Glsten et al.,
1996), n'est plus fabriqué. De ce fait, plusieasdratoires de recherche se sont lancés dans
la conception et la fabrication d’analyseurs basgde méme principe (chimie-luminescence)
pour leurs besoins propres. Nous avons ainsi péfieér de notre coté d’'un analyseur congu
et fabriqué par un laboratoire américain, qui aapus en fabriquer et vendre 4, achetés dans
le cadre du projegioPoLLATM par les Unités INRA Ephyse et EGC (Figure 2).

Figure 2 : analyseur utilisé pour les mesures depdéd’ozone au cours des projeBsoPOLLATM et GESBIO3

lls ne sont toutefois aujourd’hui plus fabriquésngéme auparavant les délais étaient trop
importants (6 mois a 2 ans) et la qualité desunsénts et la pérennité de cette solution trop
incertaines pour en faire une solution viable anter Par le biais de nos collaborations
scientifiques et du réseau dexcellence ACCENTttp(//www.accent-network.org
composante BIAFLUX), nous avons également connaggsde plusieurs laboratoires (CEH
Edinburgh, Univ. Leeds ; Univ. Nottingham ; UnivreBcia ; ...) qui cherchent a mettre au
point des analyseurs rapides d’'ozone basés suémeenprincipe (chimiluminescence), mais
cela reste encore expérimental et d’abord orieetg keurs propres besoins.

Un contact a été pris avec la division techniqué'IE&SU afin de voir si celle-ci pourrait se
charger du montage ou du développement de telysanab, sachant que nos partenaires
pourraient nous en fournir les plans. Toutefoislgnégaune réponse de principe positive, leur
plan de travail (préparation et réalisation de d&npagne AMMA, notamment) ne nous
laissait pas entrevoir de solution a court terme.




Nous avons donc fini pas nous tourner vers unecpnse susceptible de réaliser un tel
instrument, basé sur le systeme que nous possétiguse 2) et avec I'accord du laboratoire
qui l'avait congu. Apres définition du cahier ddsamyes, discussions avec des fabricants et
réponse a la publicité sur le « Portail Achat ' IlNRA, notre choix s’est porté sur la société
SEXTANT dont le responsable a une excellente egpée dans le domaine de la conception
et la réalisation d’instrumentation scientifique upoles mesures atmosphériqudsa
description technique de cet instrument est donnéen Annexe 1(extrait de la réponse de
SEXTANT a la publicité). Son codt sera équivaleredui de I'analyseur fabriqué aux Etats-
Unis, et inférieur a celui de 'OSG2.

Par rapport a I'analyseur d’origine, des amélioraiont été apportées dans 5 directions :

- séparation de la téte de mesure du reste de Isaay(pompe, électronique,
visualisation, ...) qui permet de minimiser certainaterférences électriques et
d’avoir un instrument moins volumineux permettamtie placer pres de 'anémomeétre
sonique et donc de minimiser la longueur de tuyaupdlévement (voir partie
suivante)

- optimisation de la téte de mesure pour assurer eiienr écoulement de l'air au
contact de la « zone chimie-luminescente », et lesn continu des débits, pression
et température de I'air dans le capteur.

- choix d'un photomultiplicateur plus sensible etrdeilleure spécifications techniques
(gain, robustesse)

- options de visualisation sur site facilitant la eniau point et la vérification du
fonctionnement du capteur.

- amélioration de [I'électronique du capteur, et @omsnt automatique du gain
permettant d’optimiser la sortie tension pour suité la gamme de concentration.

Un premier prototype a été commandé et est en cmuréalisation. Il sera testé a 'automne
2006 (livraison programmée en octobre 2006) et¢hR006-07.

Si les tests sont concluants plusieurs analyseumscommandés pour équiper les sites de
Lusignan (prairie), Fontainebleau (forét de Chénetshiesse (forét de Hétres).

Nous avons en outre commencé a informer la comnténaaientifique francaise et
européenne sur I'existence de ce nouvel analyseur.

1.2. Mise au point de méthodologies de mesures turb  ulentes pour
la détermination des dépbts d’ozone

Pour les especes chimiques telles que la vapeau dia le CQ les mesures de flux par la
méthode des corrélations sont devenues relativeommantes, méme si des améliorations
sont encore régulierement apportées aux technslagienesures et au traitement du signal.
L’histoire est beaucoup plus récente et I'expéemmindre pour I'ozone et cet état de fait a
nécessité un important travail d’analyse des danmtele mise au point pour élaborer une
chaine de traitement des données robuste. Damsdpqttive de mettre en place un réseau de
mesure de flux sur lequel de grandes quantitésodeé&s seront manipulées en continu et
certains sites seront gérés par des non spécialigt® méthodes micrométéorologiques, il
nous a semblé en effet important de mettre au pab@st procédures d’acquisition et de
traitement des données qui permettent de faireagndstic rapide sur le fonctionnement du
systeme et un traitement et un tri objectif dassdennées acquises. Les travaux conduits ici
portent sur 3 points :

10



- mise au point d’'un logiciel d’acquisition et préteanent de données sous LabView®
et MatLab®

- mise au point de procédures de traitement des ésraeturbulence

- correction de I'atténuation spectrale du signal

NB : L’ensemble des travaux présenté ci-dessousa@smune a I'ensemble des composés
pour lequel nous effectuons de mesures de flux ldacedre de différents projets nationaux
(BioPoLLATM) ou européens (CarboEurope-IP, NitroEurope-IP). ¢@ntribution spécifique
de GESBIO3 dans cet ensemble de travaux concemeigalement ce qui touche aux flux
d’ozone.

Les deux premiers points ci-dessus ont été déeveblgrgement dans d’autres cadres que le
projet GESBIO3, méme si celui-ci y a contribué aémm titre que les autres projets
(CarboEurope-IPBioPoLLATM). Il @ en particulier permis d’étendre ces tragens au cas de
I'ozone, constituant par la I'introduction d’un pmger gaz autre que le G@t HO dans cette
chaine d’acquisition et de traitement des donnédsirdbulence. La présentation de ces points
ne sera donc pas faite dans le corps de ce rappaig,est reportée en Annexe 2.

Correction de I'atténuation spectrale du signal

Rappel : Principe de la mesure de flux par la méthde des covariances

Moyennant quelques hypothéses, le flex (en g nfs?) d'un composé gazeux de
concentratiorp. (en g n°) entre la surface et I'atmosphére est donné par :
- 1 vAT2
Fo = woe =27 Jw(np(ndr (1)
t-ADT/2

ou w’ est la composante fluctuante de la vitessgoade du vent W ep’. est la composante

fluctuante de la concentration. pi¥' est la covariance enti et p.. La barre horizontale

indiqgue une moyenne temporelle sur l'intervalletel@psAT, t est le temps et la variable
d’intégration.

On montre que le fluk. s’exprime également en fonction du co-spectreat@e Sy.c(f) qui
est la transformée de fourrier de la fonction deacance, ef est la fréquence :

Fe = } Swpc(f)df (2)
0

En pratique les bornes de l'intégrale sont limitaas fréquenceg,, qui est I'inverse de la
durée d’échantillonnage &tax qui est la fréquence d’échantillonnage. La medeseflux par

la méthode des corrélations consiste donc a meseserermesW et p. a une fréquence
suffisamment élevée pour que le co-spectre mesSg inclue les fréquences qui
«contiennent » I'énergie du signal, ce qui foremént se traduit par:

Swpe(fmay) << MmaxSupc(f)).

Atténuation spectrale d’un signal turbulent échantilonné dans un tube

Les mesures de flux par la méthode des covariased®nt soit avec des analyseurs qui
mesurent directement dans I'air ambiant la coneéintr du gaz (en anglais « open-path »),
soit avec des analyseurs déportés qui nécessitattamtillonner I'air dans un tube afin de
'acheminer vers l'analyseur (en anglais « closathp). Les mesures « non déportées »
nécessitent d’étre corrigées des fluctuations desitee de I'air liees aux fluctuations de
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températures (correction de Webb, Waedital, 1980), tandis que les mesures déportées se
font a température « constante » du fait du pasdage les tubes et ne nécessitent donc pas
cette correction.
En revanche les mesures déportées engendrent wéeuadion des fluctuations de
concentrations dans les hautes fréquences, lidasdéfusion radiale du composé dans le
tube. Cette atténuation est d’autant plus forte lgu@ebit est faible et que le tube est long
parce que le temps de transfert et donc de diffusisgmente. L’'atténuation est beaucoup
plus forte en régime laminaire qu’en régime turhtléu fait du fort gradient de vitesse de
l'air dans le tube entre sa surface et son cehgeschow et Raupach (1991) ont étudié la
fonction de transfert spectrale dans un tube ectifamde la fréquenci G(f), définie comme
le rapport de la concentration en entrée du tubeelui en sortie pour chaque fréquence. lls
trouvent par une approche théorique que dans e da rayorr, de longueul, avec un
écoulement de vitesse moyenne U, ayant un nombRegiaolds ReG(f) prend la forme
suivante :

Gi(f)*> = exp(-160 Re®rf2L/U? (3)

Sachant que le déb@ = U x 1r? et que le nombre de Reynolds Re B 2/ v, ouv est la
viscosité de I'air (1.5 10 m? s%), I'équation (3) permet de relier I'atténuatiorespaleG(f)

au débit et aux dimensions du tube (voir Figure Schant que le co-spectB,. est
habituellement nul au-dela de 1-2 Hz sur nos sitesjoit qu’un tube de 0.5 m et un débit de
2 | min® permettent d'obtenir une atténuation quasi-nulie. revanche nos conditions
correspondent & un débit supérieur & 1 L h@hun tube de 3 m environ, soit une atténuation
potentiellement forte.

1

— 0.5m, 0.5L min-1
—— 0.5m, 2L min-1
— 05m, 10 L min-1
- 3m, 0.5 L min-1
——3m, 2L min-1
3m, 10 L min-1

0.9

0.8

0.7

06

05

0.4

Fonction de transfer q (Hz)

03

02

01

|

0 :
10 10

1 0

10 10

2

frequence (Hz)

Figure 3. Fonction de transfert spectrale® en fonction de la fréquence
pour des tubes de diamétre 6 mm et de longueura®.Bt 3 m,
et des débits d’air de 0.5 L mitn2 L min™, 10 L min™.

Méthode de correction de I'atténuation spectrale

Les méthodes développées pour corriger cette atiénuspectrale sont toutes basées sur
I'estimation de la fonction de transfert specti@léf) en prenant souvent comme référence le
co-spectre de températudgr qui n'est pas atténué car la mesure de tempérasiingalisée
sur 'anémomeétre a la méme fréquence que la vigssent (voir par exemple Aubinet al.
2000). Par ailleurs, d’aprés la théorie de simdiwdes échanges turbulents dans la couche
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limite de surface, les co-spectres de tous les oggypscalaires sont identiques a condition
gue les sources et puits soient répartis de la mémgen a la surface (hypothese
d’homogénéité des sources et puits). L'atténuatianflux F. (AF.), liée a l'atténuation
spectrale des concentration dans le tube est dgrarée

} SwT(f) df

AF/F=1- ~— (4)

S Swpc(f) df
0

Nous avons développé une méthode basée sur Hiittlis des fonctions
« ogives » normalisée®,c) (voir par exemple Fokeet al. 2006). La fonction ogiv®y(f)
est l'intégrale entrdmay et f du co-spectr&,,e, normalisée par le fluk.. Ainsi Oyp(f) est
simplement le pourcentage de flux contenu dans dadé de fréquencef [.. frad-
Formellement on a:

f
J Swpc(v) dv
Oupc(f) = =

— )
Wpc
En vertu de I'équation (2), une ogive normalisééspnte la propriété qu@..(0) = 1. Par
ailleurs comme les co-spectres de tous les scalsingt en théorie identiques, les ogives pour
'ozone et la température doivent se superposele Signal de I'ozone est atténué par une
fonction de transfert spectra®°*(f), qui joue le réle d'un filtre passe bas de fréupes,
alors la fonction ogiveDyos(f) est telle queOwos(f 2f) = 0. De maniere plus générale,
latténuation du signal ©au-dessus d’'une fréquentese caractérise par un écart entre
Owo3(f) et Ou1(fc). En vertu de la définition de I'ogive, cet écdoinne le pourcentage de flux
« perdu ». En pratique, comme l'ogive est normaligar le flux qui est lui méme biaisé, et
gue la contribution variable des basses fréquesuaede flux peuvent introduire un biais
supplémentaire sur l'ogive, I'atténuation spectrele flux est estimée a partir de I'écart
maximal observé ent®,03(f) et Oy1(f) dans la partie des hautes fréquences du spélire.
exemple est donné sur la Figure 4, ou I'écart makentre les deux ogive3,os(f) et Oyr(f)
se situe &= 0.4 Hz, et indique environ 15% de d’atténuaspectrale du flux d’'ozone.

Perspectives: Elaboration d’'un modéle empirique decorrection spectrale et
validation

La méthode utilisée pour estimer I'atténuation sée (Figure 4) est basée sur des données
semi-horaire. Lorsque la covariance wT est malniigfic’est a dire lorsque les flux de chaleur
sensibles sont faibles, en particulier la nuittecehéthode donne des résultats incertains. I
convient donc de « lisser » les résultats semittesgour obtenir des estimations fiables de
'atténuation spectrale. Pour cela on se base sufait que I'atténuation spectrale est
principalement une fonction de trois parameétrdg Ig lag (le temps de passage dans le tube),
(2) la vitesse du vent, et (3) la stratificatioerthique.

Afin d’aboutir a des estimations fiables, les réstsl semi-horaires seront donc moyennés par
classes de vitesse du vent, de lag et de straiircéhermiques et une fonction analytique de
I'atténuation en fonction de ces trois parameteza approximée afin de fournir un « modele
empirique » d’atténuation spectrale et donc deection de ces atténuations. Les paramétres
de ce modele empirique devront étre calculés ploague site et chaque jeu de données.

Il parait essentiel de valider cette méthode enpewemt les mesures obtenus avec nos
capteurs d’'ozone et notre chaine de traitementsacdpteurs non déportés d’ozone (type
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« OSG2 Gusten »). Cette comparaison de captedesraéthode fait I'objet de discussions au
sein du réseau européen ACCENittg://www.accent-network.orp/

15 ! T T T

03/08/2005 21:45:004

CoSp ./ covar

05+ — wT .
— w7500
— w7500
—— wO3
0 — I””I-2 I1 =
10 10

f (Hz)

Figure 4 : lllustration de la méthode des « ogivegour estimer I'atténuation spectrale du flux d’'ome due a
la mesure déportée. L’atténuation du flux est esiencomme la différence maximale entre I'ogive wQ3\v&
pour des fréquences supérieures a 0.1 Hz (marquél@drait noir). Ici I'atténuation est d’environ 5%.

1.3. Réalisation de mesures de flux sur différents écosystemes

Comme le laisse supposer la partie 1.1 de ce rgppadifficulté de trouver des analyseurs
rapides d’'ozone, chainon indispensable pour la medes flux d'ozone par la méthode des
corrélations, n'a pas permis d’effectuer le déptmat escompté de sites de mesures de dépot
d’'ozone sur différents écosystémes dans la pérodeerte par ce rapport. Les solutions
trouvées devraient permettre, si I'évaluation desveaux analyseurs est positive, la mise en
place de telles mesures au printemps ou a I'été&.200tre travail s’est focalisé sur 3 points :

- Tests et correction des analyseurs d’ozone actoetiedisponibles

- Mise en place des dispositifs et démarrage desneesde base sur d’autres sites

- Mesures de dépdts d’'ozone sur différents écosystarfiaide des analyseurs existants

Mise au point et tests des capteurs rapides d’ozone

Dans le cadre du programmepPoLLATM (Cellier et al., 2004), nous avions acquis 2 (en
2002) puis 4 (en 2005) analyseurs rapides d’'ozahadués par un laboratoire américain (cf
partie 1.1). Ces analyseurs ont été a la base dsares de dépbt que nous avons faites au
cours des derniéres années dans la cadre du prajetLAtm puis GESBIO3 a Grignon et en
différents sites dans la région bordelaise.

Des problemes récurrents de fonctionnement qui justent des tests approfondis

Au début de I'expérimentation réalisée a Grignanuwsuchamp de mais dans le cadre du
projetBioPoLLATM, NOUS avons installé les deux premiers captepreximité I'un de l'autre
sur la parcelle de mais afin de les tester, et ¢@mmparaison, qui a duré de mi-juin a fin
juillet, s’était alors avérée trés satisfaisante.

En mars 2003, les deux capteurs ont été instaléfordt landaise au dessus et en
dessous du houppier, sur le site du Bray prées ddedox. Ces mesures ont duré jusqu’a
octobre 2004, mais ont mis en évidence des prolslégwirrents sur le capteur situé a 40 m
(noté n°1 ci-aprés). Ceci nous a conduit a procélisectobre 2004 a février 2005 a une
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comparaison des 2 capteurs a 40 m. Notons a cemuye, dés la fin 2003, nous avions
commandé un®capteur afin de pouvoir procéder a une comparaissndeux déja en place
sur le site sans qu'il soit besoin d’interromprenl’des niveaux de mesure. Mais nous n’avons
finalement recu ce®Xapteur (noté par la suite n°3) qu’au printemp852@ans qu'il ait été
réellement testé par le constructeur. Il n’a, @éeddbut, pas fonctionné correctement, et il en
est de méme pour un capteur du méme type acquia gaite par nos collegues de Grignon
(noté par la suite n°4). Nous avons donc procédéméent & une révision complete des
guatre appareils, détaillée dans le second poiapigs, afin de pouvoir disposer enfin d’'un
parc de capteurs fiables pour la mesure des floxaie.

Comparaison des capteurs n°1 et n°2 durant la camgae CERES2005

Les capteurs n°1 et n°2 ont été compares au ceuld campagne CERES2005 (rpojet
CarboEurope-Regional ; voir ci-aprés) au dessus dhamp de mais dans les Landes. La
figure 5 illustre les dysfonctionnements du captet au cours de cette expérimentation.
Pour ces six jours de comparaison entre les capigdret n°2, les valeurs présentées sont des
moyennes sur 30 minutes).

(a)

100
80 A
60 A
40 A
20 A

03 (ppb)

190 191 192 193 194 195 196

DOY (b)

WO3 (ppb ms %)

vd (cms ™)

190 191 192 193 194 195 196
DOY

Figure 5. Comparaison des capteurs n°1 (en rougeh® (en bleu) sur le champ de mais. (a) concetitva
en ozone ; (b) flux d’ozone ; (c) vitesse de dép6bt.

Comme on peut le voir sur la figure 5a, ce n'est pa niveau de la mesure de
concentration elle-méme que se situe le problemeapteur n°2 donnant sensiblement les
mémes valeurs que le n°l. Par contre, la covarid@g (Fig. 5b) obtenue a partir des
fluctuations de la concentration d’ozone est beapqguus faible pour le capteur n°2 que pour
le capteur n°1, et ceci se répercute évidemmert acalcul de la vitesse de dépdt. Notons
néanmoins que la covariance obtenue a partir diewam°2 présente une variation qui
pourrait sembler cohérente, avec un cycle jour/aydint une allure classique. On note méme
certains jours (notamment le 195) une nette cdrogélavec la covariance donnée par l'autre
capteur. On pourrait dore priori penser que le capteur n°2 fonctionne, s’il ne diraes
vitesses de dépot beaucoup trop faibles. Ainsgrome a des conductances de dépo6t d’ozone
plus faibles que la conductance stomatique, ce’qybhysiquement pas de sens.
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Révision compléte et tests des quatre capteurs rajgs d’'ozone

Lors des opérations de maintenance effectuéeszaite au laboratoire, nous avons pu
déterminer que la sous-estimation des flux d’'ozoaele capteur n°2 provenait d’'une forte
chute de la sensibilité du photo-multiplicateuri{gpres la réaction de chimiluminescence,
fournit un signal proportionnel a la concentratiinzone). Ce probléme se traduit par une
atténuation des fluctuations rapides de cette cdraté@n, ce qui conduit a une sous-
estimation de la covariance entre fluctuations atgcentration d’ozone et de vitesse verticale
du vent. Cela nous a amené bien sir a remplaqara®-multiplicateur défectueux. Et pour
ce qui est des mesures effectuées en 2005 sur ebaisttout sur la parcelle de haricots ou
nous n‘avons pas de mesures alternatives, nouso@sppouvoir récupérer les données en
effectuant un traitement spectral du signal, aéncdrriger la pente du spectre d’énergie des
fluctuations d’ozone qui, dans le cas présentfrestinférieure a la pente classique de -5/3.
Les mesures effectuées a I'aide du capteur n°ireat\de référence pour tester la validité de
cette méthode de correction des flux pour le capté®, et si celle-ci s’avere valable, nous
I'appliquerons ensuite aux données obtenues aveapteur sur la parcelle de haricots.

Outre le remplacement du photo-multiplicateur dptear n°2, nous avons procédé ces
derniers mois a de nombreuses opérations de maidersur les 4 capteurs que nous avons
mentionnés au début de cette section. D’abord abissait de comprendre pourquoi les
nouveaux capteurs (n°3 et n°4) n‘avaient, desdeuvee, pas fonctionné correctement. Pour
les deux, le diagnostic fut le méme, deux raisoq@iguant leur dysfonctionnement. D’une
part, la présence d'un composant électronique @usateur) défectueux (qui n’était
d’ailleurs pas du méme type que sur les 2 prentapseurs), provoquant de maniére quasi
permanente des parasites importants sur le sighgsique mesuré. D’autre part, une
mauvaise étanchéité au niveau du photo-multiplicad@i rendait ces capteurs trés sensibles
a la lumiere solaire ; dés lors bien sdr, le sigpails délivraient ne pouvait avoir aucun sens.
Une fois ces deux problemes résolus, les deux maxveapteurs ont enfin commencé a
délivrer des résultats similaires aux deux autedsa partir de Ia, ils ont subi les mémes
opérations de maintenance. Celles-ci peuvent éassdées en deux catégories, celles se
rapportant a I'étanchéité du circuit de l'air chéargn ozone dans les capteurs, et celles
concernant I'électronique des appareils.

- Concernant le premier aspect, nous avons constetédeqcircuit présentait de multiples
fuites, quasiment a tous les raccords et surtauteux en entrée et sortie de la pompe
d’aspiration. Nous avons par conséquent été ameméstoyer les éléments de ces deux
pompes et, pour les 4 capteurs, a changer I'engeddd raccords du circuit d’air dont
nous avons ensuite vérifié I'étanchéité.

- Concernant I'électronique des capteurs, nous avomstaté de nombreux défauts de
soudure (soudures « séches ») dans les circuitin@g en particulier sur les 2 nouveaux
appareils. Durant la premiere phase de tests, tesesoudures du capteur n°3 a d’ailleurs
cédé, ce qui s’est traduit par une panne franchéagdpareil. Si ce type de probleme ne
S’était pas encore produit sur les capteurs n°In°®, sans quoi nous l'aurions
immédiatement constaté, nous avons tout de méngepéjérable de refaire proprement
I'ensemble des soudures des circuits imprimés degpteurs.

Apres ces différentes interventions, nous avonsgqa® en mars 2006 a une nouvelle
comparaison des 4 capteurs, qui, comme on peubrstater sur les figures 6 et 7, s’est
révélée concluante. Nous pensons donc que leseqappareils sont aujourd’hui en état de
fonctionnement optimal. Néanmoins, les nombrewbl@mes que nous avons eus jusqu’a
maintenant nous incitent a la plus grande vigilathees le suivi des mesures a venir.
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Figure 6. Comparaison des vitesses de dépot obtemvec les quatre capteurs, apres leur révision ptate
durant I'hiver 2005-2006.
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Figure 7. Comparaison, sur la méme période que kufigure 6, des vitesses de dép6t données par chaes
capteurs avec la valeur moyenne des quatre.

Conclusion sur les tests

Ces différentes comparaisons et tests ont clairemenen évidence la nécessité d'un effort
important d’évaluation des analyseurs et les limde fiabilité de la solution que nous avions
jusque la privilégiée, au dela des délais exceskfivraison (6 mois a 2 ans!). Cela nous
renforce dans notre recherche d’'une solution plabld en terme de disponibilité des

instruments et de réalisation technique (cf pattie de ce rapport). Il apparait qu’il sera

cependant nécessaire de faire une évaluation appulief des nouveaux analyseurs avant
d’équiper 'ensemble des sites.

Mise en place des différents sites de mesure

L’'une des ambitions de ce projet était d’établirréeeau de mesure des dépobts d’ozone sur
différents écosystémes (foréts, prairies et cutyiren France, en se basant sur des réseaux de
mesure de flux de COexistant principalement dans le cadre du projetomien
CarboEurope-IP.
- Au début du projet GESBIO3, les sites de Bray (fdeePin) pres de Bordeaux, Hesse
(forét de Hétres) prés de Nancy/Sarrebourg et @nigoultures) pres de Paris étaient
opérationnels pour des mesures de flux de &®LO par la méthode des corrélations.
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Cependant, seuls les sites de Bray et Grignon slisgot d’analyseurs rapides d’ozone
permettant des mesures directes de dépot (voiesaiivante).

Un analyseur d'ozone « lent » pour la mesure deserdrations en ozone au dessus
du couvert a été acheté et installé sur le sitdese en 2005.

En outre, un analyseur d’'oxydes d’'azote (NO ebNiDété installé sur le site de Bray
en 2005 et sur le site de Grignon en 2006. Ce typealyseur est utile, voire
indispensable pour interpréter les mesures de dépddarticulier lors des épisodes de
pollution de l'air importante

Les mesures de flux de GB,O ont été mises en place sur le site de Lusignan
(prairie) a 'automne 2004 et les mesures sonticoes depuis le printemps 2005. Ce
dispositif a été installé dans le cadre de I'Obstive de Recherche en
Environnement « Prairie, Cycles BiogéochimiquesBeaidiversité) (ORE PCBB ;
http://pcbb.ore.fi.

Le site de la forét de Fontainebleau (forét de €bkgra été équipé d'une tour
instrumentée qui est opérationnelle depuis la én’@année 2005. Ce dispositif a été
installé dans le cadre du programme CarboRégiotesowar le programme GICC
(APR 2001) et I'Observatoire de Recherche en Enwiemnent « Fonctionnement des
ecosystemes forestiers » (F-ORE{iitp://www.qgip-ecofor.org/f-ore-}/

Les sites de Hesse, Fontainebleau et Lusignan méhnta recevoir un analyseur d’'ozone
rapide des que ces instruments auront été biené&sal

Mesures de dépots d’ozone sur différents écosysteme s depuis 2004

Les différentes expérimentations

Les analyseurs rapides d’'ozone ont permis de douiemées dépot d'ozone sur différents
écosystemes,

d'une part a Grignon, sur une parcelle sur laquells menée une rotation
mais/blé/escourgeon (avec une moutarde de septenmawd, entre I'escourgeon et le
mais) ; des mesures de flux de LH)O et dépbt d’'ozone ont été faites sur la
moutarde (automne 2004-printemps 2005), le maist@mnps-automne 2005) et blé
(automne 2005-été 2006). La surface est un solundes chaumes entre les cultures
ou juste apres les semis.

d’autre part dans les environs de Bordeaux suérifits écosystemes : forét de Pin
maritime, culture de mais, culture de haricot. G&rtaines périodes, les mesures sur la
forét de Pin ont été faites a deux niveaux : asue$40 m) et en dessous (7 m) de la
canopée. Les mesures sur culture ont été faites ldacadre de la campagne CERES
(CarboEurope Regional Experiment Strategy) quits&sue de la mi-mai a la fin juin
2005, et se sont poursuivies jusqu’au mois d’o&db¥colte du mais).

Les différents analyseurs ont également été déplaréporairement pour des comparaisons
et vérification ou réparation. Le Tableau 1 réaadpi’ensemble des mesures faites depuis
2004 avec les 5 analyseurs rapides d’'ozone. Danest@es situations, ces mesures étaient
faites parallelement a des mesures de flux deeG,0.

Sur les périodes de mesure effective sur le terkagnstatistiques de fonctionnement sont trés
variables selon les analyseurs et les sites :

lors de I'expérimentation de 2002 sur une parcélemais dans le cadre du projet
BioPoLLATM , les 2 analyseurs, suivis quotidiennement avaentin fonctionnement
satisfaisant pendant la totalité de la période expntale (mi-juillet a fin septembre
2002).
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- pour les mesures sur forét de mars 2003 a octdl¥é, 2les problémes récurrents de
fonctionnement (cf début de la partie 1.3) ont €aie, sur cette période de 20 mois,
soit plus de 600 jours, seuls 300 jours de donpéesssaient exploitables, mais avec
une qualité qui reste douteuse et nous a amenétidlew et réparer les analyseurs.

- Sur la deuxieme série de mesures sur culturesgn@rj bénéficiant de I'expérience
acquise sur Grignon et Bordeaux et les difféeresdgs ¢t comparaison faits, le taux de
fonctionnement est bien meilleur : fonctionnemeifeatif pendant 92% du temps et
environ 80% de données correctes (mais de qualitéble) sur 'ensemble de la
période de 2 ans.

- Pendant I'expérimentation CERES 2005 (mai-juin 2066 poursuite jusqu’en
octobre), I'analyseur No 1 a fonctionné correctenpemdant 'ensemble de la période
(4,5 mois) mais pas le No 2.

Tableau 1 : planning des expérimentations de mesdes dépdts d'ozone.
Les «X » indiquent la réception des analyseurs correspants.

2004 2005 2006
JIFIM|A[M]J]J|A]S|O|N[D|J|F[M|A[M]J
Tests Mais T“
No2 Forét niveau bas TestsHaesl Mais E| 7m
No3 X S 2m
No4 X|T| | |
No5 X Sol nu + moutarde Mais Ble

Ces différentes expérimentations et contrdles desyseurs rapides d’ozone montrent donc
bien la nécessité d’'un contrdle régulier de ce tylmalyseurs et de se doter de moyen de
comparaison entre analyseurs, non seulement enrgsabeoyenne, mais aussi en terme de
mesure de flux. On peut toutefois penser qu’avecatalyseurs bénéficiant d’'une meilleure
réalisation technique (qualité des composants & denstruction, mesures en ligne du débit
de la température et de la pression pour aidea@ndstiquer puis analyser les situations a
probleme), et avec I'expérience que nous avonscquéir depuis 2 ans, moins de problemes
se poseront a terme. Il parait néanmoins nécestmirester attentifs a ces questions et garder
des interactions fortes entre les laboratoiresignpk dans ce réseau afin de développer une
expertise forte sur ces aspects méthodologiques.

Quelgues exemples de séries de mesure

Les figures suivantes illustrent les mesures dediddjwzone qui ont été réalisées sur les
différents sites :
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Figure 8. Vitesses de dépdt d’'ozone obtenues ssitiedu Bray en forét landaise (pin maritime),
au-dessus (fig. 8a) et en dessous (fig. 8b) du hweapde pins, en mai 2006.
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Figure 10. Flux (fig. 10a) et vitesse de dépdt (fifhb) d’'ozone mesurés sur la parcelle de maigiugé du site de la Cape Sud (Gironde) du 30 mai aanbit 2005.

22



Les données validées sont actuellement archivéadelment . Les données de Grignon sont
en plus disponibles sur la base de données de Bartyoe-1P. Lorsque notre réseau de suivi
des dépbts d’'ozone sera opérationnel, il faudra shute mettre au point une maniére
d’accéder aisément a 'ensemble des données edadirx mesures de flux de gaz a effet de
serre (CO2, N20, 03) et précurseurs (NOx et paat@0OV) sur nos sites, soit par une base
de données indépendante (qui « doublera en graartie fa base de données CarboEurope)
soit en établissant des liens avec les bases deédsnexistantes (mais l'ozone et ses
précurseurs n’'intéressent pas directement CarbpEtiR).

1.4. Analyse des données et paramétrisation des dép  6ts d’ozone

Les données de dépdt d'ozone et autres variablesirdes sur nos sites sont destinées
principalement a établir et valider des paraméidaset modeles de dép6t d’ozone. Le travall
qui a été conduit dans le cadre de GESBIO3 se situes la continuité des travaux de
BioPoLLATM, (Cellier et al., 2004) et nous présentons ci-alessquelques développements
récents conduits au cours de I'année 2005.

Analyse et modélisation du dépbt d’ozone sur une pa  rcelle de mais non irrigué
(Grignon, région parisienne, été 2002)

Les résultats présenteés ici, basés sur les donhidées expérimentation conduite dans le
cadre du projeBioPoLLATM en 2002, ont été obtenus au cours de 'année 20@besentés
lors du premier congrés du réseau européen ACCENSeptembre dernier (Lamaedl al ,
2005). Les figures 11 a 14 sont tirées de cettegntation. Ces résultats sont actuellement en
cours de publication dans deux articles a soumetttee année a la revue Atmospheric
Environment (Lamauet al ,2006a et 2006b).

L’objectif de I'expérimentation réalisée a Grignammme d’autres qui ont suivi, était
d’acquérir une base de données permettant d’amadyske modeéliser le dépbt d’'ozone sur un
couvert végétal, dans ses différents composartépdt stomatique, dépbt cuticulaire, dépot
sur le sol, destruction de I'ozone par réactionmipue avec les composés azotés. Une
premiéere série de travaux, sur lesquels nous nerm@mons pas ici, a permis d’établir, a partir
des données nocturnes, un modele de dép6t nontgjamaombinant le dépdt cuticulaire et
le dépbt sur le sol, en s’appuyant sur les travamtérieurs de Zhangt al (2002, 2003). Ce
modele est ici utilisé pour quantifier la part d&gpdt non stomatique dans le dépét diurne
d’'ozone, etin fine pour modéliser ce dernier en couplant le modeldép®t non stomatique
au dépot stomatique estimé a partir de la condoetatomatique déduite des mesures de flux
d’évaporation. Une autre approche utilisée par ombreux auteurs est d’estimer puis de
paramétrer le dép6t non stomatique a partir du tdéipéne global en lui soustrayant le dépot
stomatique, ce dernier étant déterminé soit arpdutilux d’évaporation mesuré, soit a I'aide
d’'un modele classique de conductance stomatiquie. &pot non stomatique ainsi estimé et
modélisé est validé par les mesures de dépbt magtles deux approches sont sensiblement
équivalentes.

Si nous avons fait le choix dans cette analysetidies la conductance stomatique de
dépb6t d’'ozone a partir du flux d’évaporation mes@i@ I'équation de Penman-Monteith
(Monteith et Unsworth, 1990)), et non a l'aide donodéle, notons que cette approche n’est
valable qu'a la condition que le flux d'évaporatigerovienne exclusivement de la
transpiration du couvert végétal et non de I'évapon d’eau (pluie, rosée) présente a la
surface. C’est pourquoi il est nécessaire de pmcé&l une sélection des données
expérimentales de flux d’évaporation, soit a I'aiiemesures de I'humidité de surface, soit a
partir de I’humidité relative de I'air (RH), comnuéest illustré dans la figure 11. Dans cette
figure, les distorsions qui apparaissent lorsqueSRH)% entre, d’'une part la conductance de
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dépbt d'ozone (fig. 11a), d’autre part le flux d®Gfig. 11b), et la conductance stomatique
Os, SONnt dues a une estimation erronée de cetteadeorsque la surface est couverte d’eau.

De ce fait, 'analyse de la partition entre dépgotsatique et non stomatique ne porte ici
gue sur les données pour lesquelles RH < 70%. C&sjui est présenté dans la figure 12.
Cette figure montre que sur le mais, en conditdinmes, la conductance totajedu dépot
d’'ozone n’est que Iégerement supérieure a la cdadoe stomatiqugs, autrement dit que le
dépdt est ici essentiellement d’origine stomatidbigr. la figure 12 est également représentée
la conductance non stomatiqugy estimée par le modéle basé sur les données nestu®dn
peut constater que les valeurs gig estimées de jour par le modéle sont bien comgsatibl
avec le terme résidugl - gs. Des lors, la conductance totale de dépbt d’oZggepeut étre
correctement modélisée par la songpe g,, comme c’est illustré dans la figure 13.

On note néanmoins dans la figure 13 un écart Eanmoportant entre les valeurs de
mesurées et modélisées. Ceci peut étre di en parieffets de la destruction de I'ozone par
réaction chimique, qui ne sont pas pris en comates ¢hotre paramétrisation. Cette hypothese
est renforcée par le fait que les valeursggdenesurées sont systématiqguement plus élevées
(d’environ 50%) que celles du modéle lorsque laceotration en NO est supérieure a 1 ppb
(Figure 14). La destruction de l'ozone par réactammique avec des composés azotés

pourrait donc dans ce cas représenter une fracbonnégligeable, de I'ordre du tiers, du
dépbt.
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Figure 11. Conductance totale de dép6t d'ozone.(figa) et flux de C@(avec inversion de signe, fig. 11b), en
conditions diurnes, en fonction de la conductandematique (g) estimée a partir du flux d’évaporation
mesuré. Les résultats sont classés en fonction'ldenhidité relative de I'air (RH) :
en bleu : RH < 70% ; en rouge : RH > 70%.
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Figure 12. Conductance totale de dépdt d’'ozong émn bleu) et conductance non stomatique modéligge
en noir), en conditions diurnes, en fonction de ¢c@nductance stomatique {g lorsque I’humidité relative de
I'air est inférieure a 70%.
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Analyse des vitesses de dépbt d’'ozone et des flux s  tomatiques a l'aide d’'un
modeéle

Nous présentons ci-dessous une premiere analysiodases de dépbt d’ozone mesurées sur
le site de Grignon en 2005. Ces reésultats illustesn particulier I'évolution des dépots et
vitesse de dépobt au cours de la saison, qui vaeiefianction de I'indice foliaire de la culture,
des conditions climatiques et du niveau de polfutioes conductances ont été estimées a
I'aide du modéle présenté a ’Annexe 3.

Evolution annuelle des conductanceg; etgs en 2005

De janvier a avril, le sol était couvert d’'une co#t intermédiaire de moutarde qui a été
détruite naturellement par le gel et le vent ausae I'hiver. La culture de mais, semée début
mai, et récoltée fin septembre a eu une hauteumnade d’environ 2,5 m en ao(t (graphique
du haut de la figure 15). Le sol était ensuite veeot des résidus de culture (mais récolté en
grain) pendant environ 3 semaines. Enfin une cailtier blé a été semée fin octobre aprés un
travail du sol superficiel.
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Figure 15. Evolution journaliére médiane des condaaces stomatiques () en vert et des conductances de
surface (g°° en rouge pour I'ozone pour chaque mois de 'ann&air le graphique du haut est également
donnée I'évolution annuelle de la hauteur du couvéh.). Sur chaque graphe est donné le pourcentage de

données valides utilisées pour estimer la médidae;os.olgn mai trop peu de données sont disponibles pour

estimer g~".

La Figure 15 montre I'évolution horaire médiane demductances de surface et des

conductances stomatiques pour I'ozone pour chaaig apartir d’avril 2005. On voit que la
conductance de surfacg.(°) est toujours supérieure (en valeur médiane) éofaluctance
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stomatique indiquant donc une voie de dép6t namatigue de I'ozone qui peut étre du dépbt
sur le sol ou sur les surfaces externes des plabess la phase de croissance rapide du
couvert de mais (juillet), le dép6t d’'ozone diusaenble uniqguement di au dépdt stomatique.
En revanche il existe tout au long de I'année yrbdéocturne non nul.

Evolution annuelle des flux et des concentrations'azone.

Les conductances de surface et du couvert pouor®zne donnent toutefois qu’'une
indication sur I'impact potentiel de I'ozone sus lglantes. En effet, pour qu’il y ait impact sur
les plantes il faut qu’il y ait concomitance entte forts flux d’ozone et la présence de
végétation. La Figure 16 montre les flkys et les concentrations d’ozones]@avecFos =
V42* x [O4]) en médianes, minimums et maximums mensuels. &@pes;oit que les pics de
concentration d’'ozone ont été plus forts en juilenyuillet mais que les flux d’ozone ont eux
été equivalents en juin, juillet et aolt (maximwrhsnédianes) .

'y
=8~ mediane
max

Flux 03 [{1]] m2 3'1)
&
o
T
|

| | | | il n o * : I | |
Feb05 Mar05 Apr0S May05 Jun0S  Juld5  Aug05 Sep05 Oct05 Novd5

Date (UT)
300 T T T T T

max
=-8= mediane
== min

]
—

200

100 &

I Ealinn il 11 TE ——— i - i it Ty ] ——— (Y
Feb05 Mar05 Apr0S May05 Jun05S  Jul0S  Augds Sep0s Oct05 Nov0s
Date (UT)
T

Concentration Oa(ug m'3)

h, (m)

0 1 | | | 1 | | | | L T
Jan05 Feb05 Mar05 Apr05 May05 Jun0S Jul05 Aug05 Sep0S Oct05 Nov05 Dec05 Jan06
Date (UT)

Figure 16 : Flux et concentration d’ozone : médianet extrema mensuels. La hauteur du couvert est
également reproduite afin de visualiser les périsdie plus forts risques pour le couvert

La Figure 17 montre le flux total et le flux stofgale d’ozone cumulé en gmOnN voit que

la quantité d’ozone absorbée par la surface cefthdniére relativement constante entre juin

et décembre mais que la fraction absorbée paat#ehui représente une grande partie de la
qguantité absorbée en fin de période culturale (fR1I80% en septembre), ne représente plus
gue 70% du cumul des dépbts fin décembre. Aingsatades dépots non-stomatiques d’ozone

augmente logiguement en hiver.
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Figure 17. Flux total et flux stomtatique d’'ozonaumulés sur la période de croissance du couvert d&sn

1.5. Conclusions et perspectives

La principale difficulté rencontrée dans ce prajetionc été I'impossibilité de trouver des
analyseurs rapide d’'ozone fiables et avec dessddkilivraison raisonnables. La solution
envisagée au départ n’est plus possible aujourd®eia nous a amené a trouver des solutions
alternatives et a retardé I'équipement de nouve#as.

Un travail plus conséquent que prévu au départs mai sera trés utile pour la suite de ce
projet, a été conduit sur des procédures de traitemutomatisé des données de turbulence,
avec une attention particuliére sur la correctienl’dtténuation des données due au passage
dans les tubes de prélevement pour les analyséptds tels que les analyseurs rapides
d'ozone. De la méme maniére, le travail de comparaiet de vérification des analyseurs
disponible s’est révélé plus long que prévu imgmaént, mais strictement indispensable. I
aura permis en outre d’acquérir une réelle expertians la mise au point de ce type
d’analyseur qui sera tres utile pour la suite dproget.

D’une part pour des suivis de flux d’ozone, d’ayteat pour les expériences de comparaison,
les analyseurs disponibles ont largement été ésildepuis le début du projet, permettant
d’acquérir des séries de données originales quipantd’'ores et déja, étre utilisées pour
ameliorer nos paramétrisations et modeles de dépabne. Ces résultats pourront étre
utilisés dans le cadre de la these de M.-N. Roliiot le sujet rentrait dans le cadre général
du projet GESBIOS3 pour l'intégration a I'échellgienale.

A I'’échéance de ce contrat, les deux résultatplles marquants sont tisponibilité a court
terme de nouveaux analyseurs rapides d’ozonet l'acquisition de séries longues de
données de dépdt d’ozone sur des couverts vegeétale caractéristiques variéesCela
devrait permettre a la communauté scientifique degnesser dans la mesure et la
paramétrisation des dépots d’ozone sur les surfateselles.
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Pour ce qui concerne le programme GICC-2, nousomsvpas prévu de demande de
financement nouvelle a court terme pour la suitecelgrojet, mais il devrait toutefois se
poursuivre dans le cadre d’autres projets, le pBESBIO3 ayant en cela contribué a initier
la mise en place d’'un réseau de mesure des déjpaend sur différents écosystémes. Au
dela de la poursuite des actions en cours (suigenaesures sur les deux sites existants,
traitement du signal et des données de flux, par@aton des dépébts, ...), les priorités
seront I'évaluation des nouveaux analyseurs rapialesqués par Sextant Technology Ltd.
(automne 2006 - hiver 2007) (voir Annexe 1) etstpre cette premiére étape sera achevée, la
mise en place d’analyseurs sur d’autres sites sairigp (Lusignan), foréts de chénes
(Fontainebleau) et de hétres (Hesse).
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Annexe 1 : description de I'analyseur rapide d’ozon e

@EXKTZAMF Wellington le 16/05/2006

technology Itd

www.sextant-technology.net

116 Wilton Road .. - .
6012  Welington Contact : Dominique Filippi

d.filippi@sextant-technology.net

New Zealand

Ph : +64(0)4 976 4227

Introduction

Sextant Technology Ltd développe depuis début 2006 un analyseur d'ozone rapide qui peut
répondre aux besoins instrumentaux de I'INRA pour la mesure des dépbts d’ozone sur les
surfaces naturelles. Cet analyseur nommé Fast Ozone Analyser fonctionne sur une réaction
chemi-luminescente entre l'ozone contenu dans I'échantillon d'air et une pastille de
Coumarin. Lors de cette réaction, des photons sont émis dans le visible. Le nombre de
photons émis est directement proportionnel au nombre de molécules d'ozone réagissant
avec le Coumarin. La détection de ces photons est effectuée par un photomultiplicateur.

Description du Fast Ozone Analyseur

Topologie de I'instrument

Le Fast Ozone analyseur se compose d'une sonde de
mesure et d'une centrale d'acquisition. La sonde est
constituée d'un boitier étanche IP67 dans lequel est
montée la cellule de mesure et son électronique
d'acquisition, ainsi que les éléments nécessaires au
prélevement de I'échantillon (pompe, vanne, débitmetre,
filtres...)

La sonde de mesure est reliée a la centrale d'acquisition
via un unique céble servant a la fois a l'alimentation
électrigue de la sonde ainsi qu'a la communication entre
ses deux unités via un réseau de terrain de type
Controled Area Network.

La centrale d'acquisition a pour utilité de transmettre a
l'utilisateur les signaux mesurés par la sonde de mesure
sous les formes suivantes : trame de donnée série
RS232, signaux analogiques reconstitués et affichages
des données sur un écran LCD.

Sonde de mesure

La sonde contient une cellule de mesure étanche a la lumiére ou a lieu la réaction entre
l'ozone et une pastille de Coumarin. Le photomultiplicateur est disposé a la verticale de cette
pastille. Une fenétre optique en fused silica traitée anti-reflet assure I'étanchéité de la cellule
de mesure. Les éléments de la cellule sont fabriquées en aluminium pour assurer un bon
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équilibre thermique dans I'ensemble de la cellule. Leurs faces internes sont traitées au téflon
PFA afin de minimiser les réactions entre I'ozone et les surfaces.

La pastille de Coumarin est introduite dans la cellule grace a un bouchon étanche qui se
visse dans le corps de la cellule. Il est a noter qu'un dispositif électronique déconnecte le
photomultiplicateur lors d'un changement de filtre ou lorsque le boitier est ouvert afin de
protéger le photomultiplicateur contre toute destruction irrémédiable.

Figure