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La station du Jungfraujoch 46.5°N, 8°E, 3580 m a.s.l.
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Alpes Suisses

Deux spectrometres infrarouge haute résolution a transformée de Fourier
Observations sous ciel clair

1991 : Network for the Detection of Atmospheric Composition Change - NDACC
Deux détecteurs HgCdTe and InSb pour couvrir une région de 650 a 4500 cm™?
Spectres a haute résolution (0.004 and 0.006 cm™)
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Gaz étudiés
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Profils a priori
Pré-fitting
Spectroscopie

Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hy)
Méthanol (CH;0H)
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Spectrometre IR a transformée de Fourier
FTS - Fourier Transform Spectrometer
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Méthanol (CH;0H)

Stratégie d’inversion
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Pré-fitting
Spectroscopie

Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hy)
Méthanol (CH;0H)

A venir...
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Gaz étudiés - Méthane - CH,

x Surfaces hachurées : Sources naturelles
% Puits principal : Oxydation par le radical hydroxyle (OH)
% Durée de vie : 12 ans - Potentiel de Réchauffement Global : 25
Sources du méthane (Crutzen, P. et al., 1991)
B Mines de charbon/Gaz

naturel
19%

8 Marécages

& Hydrates de méthane
3%
B Fermentation
entérique
16%

8 Termites
4%

W Déchéts animaliers
5%

B Traitement des eaux
5%
B Cultures de riz

B Décharges
12%

m Compus
6% biomasse
800
x Collaboration avec Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT)

— Harmonisation des stratégies d’inversion

La station
Instrumentation

Ethane (C,Hyg)
Méthanol (CH;0H)

Stratégie d’inversion
Fenétres
Profils a priori
Pré-fitting
Spectroscopie
Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hy)
Méthanol (CH;0H)

A venir...

A

Méthane
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Gaz étudiés - Ethane - C,H,

% Puits principal : Oxydation par le radical hydroxyle (OH)
% Durée de vie : ~ 2 mois
X Gaz a effet de serre indirect - PRG : 5.5

Sources de I'éthane (Xiao, et al. 2008)

¥ Processus bhiologiques
10%

B Combustion de la
biomasse
25%

B Anthropogénique
(combustion,
production et
transport de

combustibles fossiles

et combustion de
biocombustibles)
65%

x Bader et al., 2012 http://hdl.handle.net/2268/129289
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Méthanol (CH;0H)
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Gaz étudiés - Méthanol - CH;0H

% Puits principaux : OH Oxydation (63%) et capture foliaire et microbiale (26%)
% Durée de vie: de 5a 10 jours ,ersﬁimnntaﬂon
Méthane (CH,)

Sources du méthanol (Jacob, et al. 2005) Ethane (C,Hyg)

B Véhicules et activités
industrielles

2% B Autres

1%

B Combustion de |
biomasse
6%

Stratégie d’inversion
Fenétres
Profils a priori
Pré-fitting

B Décomposition de |
végétation

11%

Spectroscopie

Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hy)
Méthanol (CH;0H)

| Oxidation

atmosphérique A venir

COVs _
18% M Croissance de la
végétation
62%

'

Méthano

x Mahieu et al., 2011 http://hdl.handle.net/2268/124069
x Bader et al., 2012 http://hdl.handle.net/2268/145478
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Stratégie d’inversion

x Résidus (RMS - Root Mean Square) : Différence entre le spectre observé et le Introduction

spectre calculé par SFIT-2 Lastation
Instrumentation

Gaz étudiés

Méthane (CH,)
Ethane (C,Hyg)

Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion

|_ Méthanol (CH,0H)
Modele Direct (SFIT-2 v 3.91) ‘
Modéle Atmosphérique Fenétres
. Profils a priori
Paramétres ~ 39 couches (de 3.95 & 85km) Pré-fitting
Spectroscopiques/ ~ profils p-T journaliers (NCEP) Spectroscopie
~ profils volume mixing ratio a priori  |<--, Reésultats
! Méthane (CH,)
! Ethane (C,Hy)
| Méthanol (CH;0H)
Spectre Synthétique !

A venir...

Résidus Minimum |-------

A

Spectre enregistré (FTIR)

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)
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Stratégie d’inversion

x DOFS : Degrees Of Freedom for Signal - Caractérise le contenu en information de

nos résultats

RMS :0.56 % - DOFS =1]__
RMS : 0.54 % - DOFS =1.1
RMS : 0.52 % - DOFS = 0.9L—

RMS : 0.51 % - DOFS = 1.4
RMS : 0.49 % - DOFS = 1.6

x Série de tests

Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion

Modele Direct (SFIT-2 v 3.91) I_{

Modéle Atmosphérique
Paramétres \

~ 39 couches (de 3.95 a 85km)
Spectroscopiques/ ~ profils p-T journaliers (NCEP)
Spectre Synthétique

~ profils volume mixing ratio a priori  |<--

Résidus Minimum  [-------

Spectre enregistré (FTIR)

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)

Recherche de la meilleure combinaison de parametres

— RMS minimum et DOFS maximum

hitney Bader - GIRPAS
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Stratégie d’inversion - Fenétres spectroscopiques

x Portion(s) du spectre contenant des absorptions liées au gaz cible NOR——

La station

Instrumentation

Gaz étudiés

(_Fenétre, Rspéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion Méthane (CH,)
Ethane (C,Hg)

|_ Méthanol (CH;0H)

Y

Modéle Atmosphérique

Parametres ~ 39 couches (de 3.95 a 85km) Pr<?fil's & [
Pré-fitting

Spectroscopiques/ ~ profils p-T journaliers (NCEP) Spectroscopie

~ profils volume mixing ratio a priori  |<\-

Modele Direct (SFIT-2 v 3.91)

Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,H¢)
Méthanol (CH;0H)

Spectre Synthétique

A venir...

A

Résidus Minimum |-------

Spectre enregistré (FTIR)

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)
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Stratégie d’inversion - Fenétres spectroscopiques

SIMULATION for Jungfraujoch, 80°, 6.1 mK using HITRAN 2008 Introduction
N st : e La station
’ ' ' ' ' ' ' ' ' ' ' ' ik Instrumentation
T i T Solar Gaz étudiés
: ~I—— CH,OH Méthane (CH,)
1

1.6 Er
: ~ — H,0 Ethane (C,Hg)
1.4 —W%_ — o, Méthanol (CH;0H)
e T:p L0 Vs VWWWWWW ——— 0,(676)
——— 0,(686)
| M“"" Mﬂ —— 0,(668) Profils a priori
| 2 eon

[y
[¥]
|
T

2 I 'I “| | | '|! UM ‘ ' i ' r B 0,(667) Pré-fitting .
é D E 1 o, Spectroscopie
? 108 3 ﬂ i
i : ” i Résultats
06 - : K Méthane (CH,)
- ' Ethane (C,Hg)
i Méthanol (CH;0H)
io.4 . n
i ‘ A venir...
10.2 - -
0.0 T | ——— 1 T T T T T T r—!

1
1
1 | i
i 992 993 994 995 |996 997 998 :999 1000 1001 1002 1003 1004 1005 1006 1007 1008!

WAVENUMBER (cm™)

Rinsland et al., 2009 Dufour et al., 2007

V V

992 —998.7 cm™? 995.5 -1008.3 cm*!
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Stratégie d’inversion - Profils a priori

x Situation moyenne des gaz considérés au dessus du Jungfraujoch
% RSD - Relative Standard Deviation

Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion

Modele Direct (SFIT-2 v 3.91)

L

Y

Parametres

Modéle Atmosphérique
~ 39 couches (de 3.95 a 85km)

Spectroscopiques/

~ profils p-T journaliers (NCEP)

O\

[~ profils volume mixing ratio a priori S| -

Spectre Synthétique

Spectre enregistré (FTIR)

Résidus Minimum |-------

A

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)

Nhitney Bader - GIRPAS
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Pré-fitting
Spectroscopie
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Stratégie d’inversion - Profils a priori

Height (km)

x ACE-FTS - Atmospheric Chemistry Experiment Fourier Transform Spectrometer
x WACCM - Whole Atmosphere Community Climate Model
% Oslo CTM - Chemical Transport Model
% CHASER - CHemical AGCM for Study of Atmospheric Environment and Radiative
forcing
40 T
C,H, VMR
—— ACE + WACCM v.5
—— CHASER (07-09)
30 F —+— Oslo_CTM 2_Corrected
—+— Oslo_CTM 3
E‘ —+— WACCM v.6
E 20 |
T
|
10} }
|
|
i 1 1 L L 1 1 1 1 1 L
1200 1 é.g 6 1el_g zel_g 0 20 40 60 80 100 120 10 20 30
E oo 906 1 0-HDO—H- —H— 36— H—H—] RSD (%) Zoomed RSD (%)
';::':T sor Monthly EMEP in situ measurements at the Rigi Station

600 T
-1.0e-9

0.0 1.0e-9 2.0e-9

VMR

x Critere supplémentaire : minimum de profils négatifs et d’oscillations

— CHASER

Introduction
La station
Instrumentation
Gaz étudiés
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hyg)
Méthanol (CH;0H)

Fenétres

Pré-fitting
Spectroscopie

Résultats
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hy)
Méthanol (CH;0H)

A venir...
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Stratégie d’inversion - Pré-fitting = B

‘ Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion |

~ profils p-T journaliers (NCEP)

Spectre Synthétique

Spectre enregistré (FTIR)

H,O - scaling

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)

~ profils volume mixing ratio a priori |-+,

Introduction
La station
Instrumentation

Fenétré€, Especes fittées  )Rapport signal sur bruit d'inversion

Modele Direct (SFIT-2 v 3.91)

L

Y

Parametres

Modéle Atmosphérique
~ 39 couches (de 3.95 a 85km)

Spectroscopiques/

~ profils p-T journaliers (NCEP)

~ profils volume mixing ratio a priori  |<\-

Spectre Synthétique

Spectre enregistré (FTIR)

A

Résidus Minimum |-------

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)

Nhitney Bader - GIRPAS

Gaz étudiés
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hyg)
Méthanol (CH;0H)

Fenétres
Profils a priori

Spectroscopie
Résultats

Méthane (CH,)
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Stratégie d’inversion - Parametres spectroscopiques

x Fichiers contenant les parametres de chaque raie Introduction

La station

Instrumentation

Gaz étudiés
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hg)

— Molécule correspondante, position, intensité,...

Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion

|_ Méthanol (CHOH)
Modele Direct (SFIT-2 v 3.91) ‘
Modéle Atmosphérique Fenétres
. Profils a priori
Paramétres ~ 39 couches (de 3.95 a 85km) Pré-fitting

Spectroscopiques/ ~ profils p-T journaliers (NCEP)

~ profils volume mixing ratio a priori  |<-- Reésultats
Méthane (CH,)

]

]

i Ethane (C,Hg)

| Méthanol (CH;0H)
|
]
]

Spectre Synthétique

A venir...

Résidus Minimum |-------

A

Spectre enregistré (FTIR)

YES

— Profils vmr

— Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)
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Stratégie d’inversion - Parametres spectroscopiques

Introduction

(1) Hitran 2008 (Rothman et al., 2009) (3) + doublet d'ozone La station
) Instrumentation
@) Harrison et al., 2010 : C,H, 4) Bray et al., 2011 : CH,CI Gaz étudiés

Méthane (CH,)
Ethane (C,Hyg)
Méthanol (CH;0H)

Nombre d'onde (crn']')

2976.7 2976.8 2976.9 2977.0 2976.7 2976.8 29769 2977.0 2976.7 2976.8 2976.9 2977.0
o004 ' ' ' ' ' ' ' Coar%T ' ‘ ' " 0.a5% 1 0.004 _
5 0.002 L 1 0.002 3 Fenétres
5 0.000 0.000 3 . o
30002 0002 3 Profils a priori
-0.004 £ 10004 Pré-fitting
1.00 1.00
0.98 {098
0.96 + + 1096 Résultats
& o0oaf 1 1 {oos & Méthane (CH,)
092 | 1 L {092 Ethane (C,Hg)
090 000 Méthanol (CH;0H)
088 | + - {088
(1) : (1) +(2) +(3) L (D) +(2)+(3) +(4) e [
2976.7 2976.8 2976.9 2977.0 2976.7 2976.8 2976.9 2977.0 2976.7 2976.8 2976.9 2977.0

Nombre d'onde (cm'l)

— Nette amélioration des résidus !
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Stratégie d’inversion

x Meilleure combinaison de parametres

I: Fenétre, Espéces fittées, Rapport signal sur bruit d'inversion
I: Modele Direct (SFIT-2 v 3.91) I_{
Modéle Atmosphérique
Parameétres \ ~ 39 couches (de 3.95 a 85km)
Spectroscopiques/ ~ profils p-T journaliers (NCEP)
~ profils volume mixing ratio a priori  |<--,
Spectre Synthétique i
Résidus Minimum | NO.
Spectre enregistré (FTIR)
RMS : 0.56 % - DOFS = 1|_| YES
RMS :0.52 % - DOFS = 0.9—
RMS -0510 DOES—14 — Colonnes Totale/partielle (molecules/cm?)

RMS : 0.49 % - DOFS = 1.6

— Production de la série temporelle
— Calcul des tendances a long terme, de la saisonnalité

hitney Bader - GIRPAS
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Résultats - Méthane - CH,

% Tri sur les résultats

% 2oatif La station
vmr negatiis Instrumentation
% Au-dela du 95¢me percentile des RMS Gaz étudies
Méthane (CH,)
1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012 Ethane (C,Hg)
260et19 +——T——T—+—TT—T + 71T T 71T T T 17 T3 Méthanol (CH;0H)
2 55¢+19 _ _ StratéA:gie d’inversion
o C Fenétres
& C Profils a priori
% 2.50e+19 - Pré-fitting
o : Spectroscopie
8 2.45e+19 |
O C
O L
£ 2.40e+19
\‘; - Ethane (C,Hy)
(0] L .
T 2.35e+19 [ Méthanol (CH;0H)
° h _
— C A venir...
» 2.30e+19 |-
0} C
C i
c C
O 225e+19
[®) C
O r
2.20e+19 -
2 15e+19 . e e i

1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012 Méethane

Date ‘ Nhitney Bader - GIRPAS



Jungfraujoch Observations CHASER Model Oslo's CTMI

Résultats - Ethane - C,H, .o e e oo

:
1.2e+16 | B S
3 colonnes - Totale, basse tropo et UTLS : Introduction
x U T, h [ Stratosoh 100416 ¢ 1 REREIE
pper iropospnere- Lower Stratospnere ol Instrumentation
o Gaz étudiés
60415 | ] Méthane (CH,)
Diminution significative sur 1994-2011 —_— NN Ethane (C,Hs)
5 UL Y Méthanol (CH,OH)
s . . . . S 3.68-6.79K
Variation saisonniere > Diminution & geus| ] :
X 50%>14% (Ref 1994) é gerts | il Stratégie d’inversion
- Fenétres
‘—% R Profils a priori
B st Pré-fitting
1IN S S S S N S G G (N S S S Spectroscopie
2e+16 T T T T T T T T T T T T
: ;ggl_?;ugmk% C,H, above Jungfraujoch ] Méthane (CH,)
I —+— 8.45-14.3km |
2e+16 - Méthanol (CH;0H)

A venir...

1e+16 |

5e+15

Ethane Columns (molecules/cm?)
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Résultats - Méthanol - CH,0H

x Tendance : 1995-2012 (-0.95+2.61)x1013 molecules.cm2.an! Introduction
— La station

3.0e+16 T

% Concentration et variabilité min. en Hiver CE SR p——

2.5e+16

Instrumentation

Gaz étudiés
Méthane (CH,)
Ethane (C,Hyg)
Méthanol (CH;0H)

x Amplitude of a seasonal cycle : 133.2+8.1 %

2.0e+16
1.5e+16 |

1.0e+16 [

Total Columns (molecules/cm?)

Stratégie d’inversion

5.0e+15 b

3.5e+16 ‘ ! ! ! ! Fenétres
| ®  Daily Mean Total Columns (Bruker) s om0 Ty TaTs "o T o] Pr(?fll-SE-i priori
~ ——  Seasonal Modulation and Linear Trend (Bruker) Pré-fitting
g 3.0e+16 Spectroscopie
- .
w
Q i
> | ° ° .
5 250418 . i . . Méthane (CH,)
e | . ’ Ethane (C,Hg)
E [ ] ] L
- 2.0e+16 I
c ° .
E I. >*
> . .{ g
= 1.5e+16 Do o3&
S AR
©
© 1.0e+16 . i
2 .
5 :
°
£ 50e+15 +- 3138 0 ‘g‘)
o ; ; . |
. | . I | . . Méthano

1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 2012
Date
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Résultats - Méthanol - CH,0H

x Tendance : 1995-2012 (-0.95+2.61)x1013 molecules.cm2.an! Introduction
. . Ltlie 2 . . La station
¥ Concentration et variabilité min. en Hiver 350416 . i -
. s Daily Mean Total Columns (Bruker)
. ~ o | | —— Seasonal Modulation and inearTre.nd(BrukEr). | Gaz étudiés
x Amplitude of a seasonal cycle : 133.2+8.1 % $ = : T
% . . . | 4
g 258*16 """"" BRI Ethane (C,Hg)
‘E— 20e16 [ ': MK T - b Méthanol (CH;0H)
5 15e+18 | :.. .i'!‘ AR d - -l :{.’; .
38 ﬂ ;ﬁ ) - lﬁ E : W Stratégie d’inversion
B 1oets HH.{E'FA'H H % i Fenétres -
3.0e+16 0 : . 0 0 ; I . I . y ’ IE‘ ._ § Profils a priori
i : . : Pré-fitting
Seasonal modulation of CH,0H above Jungfraujoch PR P .
[ 2002 2004 2006 2008 2010 2012 Spectroscopie
2.5e+16 |- } + Dete
[ ) Méthane (CH,)
i t J | Ethane (C,Hy)
2.0e+16 |- N ,
L pé 4 .

1.5e+16 [~

1.0e+16

Total Columns (molecules/cm?)

'

Méthano

5.0e+15 |
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[ ]

A venir...

x CH,

x Production de nouveaux parametres spectroscopiques en attente...

x C2H6
x Comparaison avec données modeles GEOS-CHEM (?)

% CH,;OH
x Test de nouveaux parametres spectroscopiques en cours
— Harrison et al., 2012
% Publication des premiers résultats
% Comparaison de données modeles GEOS-CHEM

% Recherche de corrélations avec C,H,, C,H,, CO, HCN, (NH;, C,H,),...

.~ Whitney Bader - GIRPAS
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