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Abstract

The mid and high-southern latitudes are still marginallieeted by anthropogenic sulfur emis-
sions. They are the only regions in the world where the natyee of the atmospheric sulfur may
still be observed. Sulfur aerosols are well-known for theidiative impact, and thus interact with
climate. Climate can in turn affect atmospheric sulfur sesrt distribution and chemistry. Antarctic
ice cores provide information on the evolution of climatel aulfur deposition at the surface of the
ice sheet at glacial-interglacial time scales. The aim & thesis is to develop and use modeling
towards a better understanding of the atmospheric sulftieap antarctic and sub-antarctic regions.
Ice core data are used to validate model results under glelaizate conditions. An Atmospheric
General Circulation Model (AGCM) coupled to a sulfur chetmyisnmodule is used : the LMD-ZT-
Sulfur model, version 4. An update of both the physical anehaical parts of the model. The model
was first performed. The impact of there changes on modellfdrycle are evaluated for modern
climate. Further, boundary conditions are adapted to siteithe atmospheric circulation and sulfur
cycle at the Last Glacial Maximum, approximately 20,000rgesgo. In the model, sulfur is found
to be highly sensitive to antarctic sea-ice coverage, wtgdtill poorly known during the ice age.
An original dataset of ice-age sea-ice coverage was desdldf{s impact on the oceanic emissions of
dimethyl sulfide, main precursor of sulfur aerosols at hsgithern latitudes, is discussed. Using the
same oceanic sulfur reservoirs as for present day climagéentodel broadly reproduces the glacial
deposits of sulfur aerosols on the Antarctic plateau, ssigglittle impact of climate on oceanic sul-
fur production in the Antarctic region. Sensitivity testens carried out to draw an up-to-date status
of major uncertainties and difficulties facing future pregs in understanding atmospheric sulfur and
climate.



Résumeé

Les moyennes et hautes latitudes Sud sont les seules ré&fliansnde pour lesquelles le cycle
naturel du soufre atmosphérique peut encore étre obsemgésaturbation anthropique majeure. Les
aérosols soufrés sont reconnus pour leur effet radiatiftetagissent ainsi avec le climat. Le climat
peut lui aussi influencer les sources de soufre atmospherlgudistribution des espéces soufrées
dans I'atmosphere et leur chimie. L'analyse des carottagat® en Antarctique permet de connaitre
les variations des dépbts d’aérosols soufrés au cours adssoglaciaire-interglaciaire, il est ainsi
possible d’étudier le cycle du soufre a travers le tempsbjectif de ce travail est de contribuer a
une meilleure compréhension du cycle du soufre des régiomarétique et sub-Antarctique, grace a
I'utilisation d’'un Modele de Circulation Générale Atmogplyue couplé a un module de chimie du
soufre, le modéle LMD-ZT-Soufre (version 4). Ce travail Hége présente tout d’abord le passage a
une version récente du MCGA et une mise a jour du module deiehirimpact de ces modifications
sur la représentation du cycle du soufre pour le climat deté& analysé. Dans un deuxieme temps, le
modele a été mis en oeuvre pour simuler le climat glaciaike @tcle du soufre au Dernier Maximum
Glaciaire, il y a 20 000 ans environ. Le soufre simulé montre forte sensibilité aux conditions de
couverture de glace de mer, encore mal connues pour cettelpétUne représentation originale de
la couverture de glace de mer a été testée et son impact séimissions océaniques de sulfure de
diméthyle, précurseur majoritaire des espéces soufréebautes latitudes Sud, a été discuté. Pour
des concentrations en soufre dans I'océan équivalenteléed déaujourd’hui, le modéle représente
correctement les variations glaciaire-interglaciaire flex de dépot des aérosols soufrés, suggérant
un faible impact des changements climatiques sur la pramuotéanique de soufre pour ces régions.
Ces résultats permettent d’améliorer notre connaissaeseéntieractions soufre-climat et de dresser
un bilan des incertitudes et des inconnues, tant d’'un pantuk chimique que météorologique ou
physique.



Introduction

“Le climat de la Terre est-il en train de changer ?” Manifestat, oui. Grace a un grand nombre
d’observations, la communauté scientifique tend a confitene¥ponse a cette question et cherche a
mieux comprendre la rapidité de ces changements. C'estr@gal sur ces observations que I'on se
base pour essayer de répondre a une question encore plaigediffiPourquoi le climat change-t-il ?”.

Un grand nombre des variables du systéme climatique a étéréndsectement et ce, depuis le
milieu du XIX€ siecle : la température et la pression en surface pour correnegt depuis une cen-
taine d’années, sur presque toute la surface du globe rdswvariables météorologiques telles que la
hauteur des précipitations, la vitesse et la direction du,wtc. Depuis la fin des années 1970, les
données transmises par les satellites d’observation derta dnt progressivement permis d’obtenir
un large éventail d’'observations des diverses composduatsgsteme climatique a I'échelle du globe.
En outre, un nombre croissant de données paléoclimatitjtées entre autres des cernes des arbres,
des coraux, des sédiments et des glaces, nous donnenta®@satibns sur le climat qui existait sur
Terre il y a des siécles, des millénaires.

Les observations ont également permis d’en apprendre @hgsdur les facteurs qui peuvent étre
a l'origine des changements climatiques. Parmi eux, figul@agmentation de la concentration des
gaz a effet de serre et des aérosols (particules microseepien suspension dans I'air), la fluctuation
de I'activité solaire, etc., susceptibles de modifier laubitadiatif de surface de la Terre et donc son
climat. Ces observations font partie des éléments d’inébiom nécessaires pour comprendre les va-
riations climatiques dans le passé, et surtout, pour préeeplution future du climat.

L'ensemble de ces jeux de données couvre des périodes de vhrrable et sont de qualité in-
égale. Par exemple, on ne dispose de mesures directes ld@dérent spectral du soleil que pour les
20 dernieres années environ. Ce n’est que vers le milieu dtisiectle qu'a débuté la surveillance
réguliere de la concentration atmosphérique en dioxydeadeooe. Quant a celle d’autres gaz ho-
mogenes persistants comme le méthane, elle a débuté plisetaent encore. Les données paléo-
environnementales tirées des carottes glaciaires mettednidence les variations de la concentration
de certains gaz a effet de serre au cours des millénairegqeats. Les séries chronologiques de
données concernant des espéeces ayant des temps de sé@jingmetnt courts dans I'atmosphere (par
exemple les aérosols) sont bien moins completes, parclags®nt d'une plus grande hétérogénéité
spatiale et souvent plus difficiles a établir.



Tout changement climatique di a I'activité humaine s’ifistans le contexte des variations natu-
relles du climat, qui se produisent a des échelles temgsrell spatiales fort diverses. La variabilité
du climat peut résulter de fluctuations naturelles, comnsewvdgations d’'intensité du rayonnement
solaire incident, des modifications de la teneur en aérasdés suite d’éruptions volcaniques, ou
d’interactions complexes entre les diverses composantsysteme climatique, comme le couplage
océan-atmosphére, etc. Le phénoméne El Nifio ou oscillatistrale (ENSO) est un exemple de cette
variabilité naturelle "interne" & des échelles de temperarnnuelles. Pour distinguer les changements
climatiques anthropiques des variations naturellest inésessaire d’isoler le "signal" anthropique du
"bruit de fond" que représente la variabilité naturelle domat. Un moyen de d’étudier cette derniere
en s’affranchissant du signal "anthropique" est d’étutiéierclimats du passé, en utilisant pour cela
les observations paléoclimatiques. Contrainte par cesreaégons, la modélisation, en représentant
mathématiquement de facon simplifiée le systéme climatiguiestre, est un outil précieux pour re-
présenter les systéemes climatiques actuel et passé. &'étitiévolution du climat dans le passé nous
permet ainsi de comprendre les mécanismes qui régissentdeactions entre ses différentes compo-
santes : 'atmospheére, I'océan, la glace et les surfaceinemales. Mais elle s’inscrit aussi dans un
contexte plus large, de compréhension des causes des amamtgeclimatiques et ainsi d’évaluation
de I'impact des activités humaines sur I'évolution climgae future, au cours des prochaines décen-
nies.

Constatant la remarquable stabilité du climat terrestrgphisieurs millions d’années,ovelock
et Margulis[1974] ont émis I'hypothes&aia. La théorieGaia propose une auto-régulation biolo-
gique des mécanismes de rétroaction du systeme climafigisant de la Terre un environnement
stable Lenton 1998]. Les aérosols, interagissant avec le rayonneméaitesosont étudiés en tant
que facteurs d’'impact climatique potentiels. Le soufreuest composante importante de ces aérosols
atmosphériques, sous forme de sulfate, et la biosphéreéssinipliquée dans son cycledvelock
et al, 1972;Nguyen et al.1978]. Une hypothese, nommée CLAW (des initiales de sesueit
Charlson, Lovelock, Andreae et Warren), consistant en ucaméme de rétroaction entre la produc-
tion biogénique marine du soufre, les aérosols de sulfdteaimat a été proposé€harlson et al,
1987]. Elle ne serait vérifiable que pour des régions ou ldssans anthropiques sont négligeables.
C’est le cas en région Antarctique, continent peu polludaamomposante naturelle du soufre domine
largement la composante anthropique. C’est vers la vadid&bu non!) de cette hypothése que nous
porte I'étude et la compréhension du cycle biogéochimiqusalifre en relation avec le climat.

Dans ce contexte d’étude, cette thése vise a améliorer cotnpréhension du cycle du soufre
naturel, sa variabilité dans le temps, sa sensibilité aaxgbments climatiques, et ce, grace a la mo-
délisation. Le modele utilisé est zoomé sur I’Antarctiquprend en compte les spécificités du climat
des régions polaires. Travailler sur I'’Antarctique perrdets’affranchir des émissions anthropiques
[Cosme et a).2002, 2005] mais également d'utiliser les données pdhéatijues disponibles grace



aux mesures faites dans les carottes de glace. Deux pécbuoegiques sont étudiées : la période
actuelle, et le Dernier Maximum Glaciaire, il y a environ 200Gans.
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Chapitre 1

Le Soufre et le Climat

1.1 Le soufre atmosphérique

1.1.1 Lesréservoirs de soufre

L’hydrosphére, la biosphere, 'atmospheére et I'asthéhésp sont des réservoirs de soufre. Les
émissions de soufre dans I'atmosphere peuvent étre natioel anthropiques, océaniques ou conti-
nentales.

Actuellement, les émissions anthropiques de composésssalir 'ensemble du globe représentent
approximativement 60 a 70% des émissions totales de sdBéieg et al. 1992b;Rhode 1999].
Elles sont liées a la combustion des énergies fossile{pétraz naturel, charbon), a I'industrie (qui
fabrique ou utilise des produits soufrés), aux feux de b&sma. .Smith et al[2001] ont estimé la
tendance historique des émissions anthropiques de saufee1l®80 et 2000. Si I'émission totale glo-
bale a peu varié, les émissions des pays occidentaux (Eukop&rique du Nord) ont sensiblement
diminué alors que la contribution de I'Asie est devenue dante.

Ce travail porte sur la sensibilité du soufre aux changesndithatiques, c’est pourquoi les émissions
naturelles, bien qu’actuellement minoritaires, sont iléts plus précisément ci-dessous.

1.1.1.1 Locéan

Les océans sont la principale source biogénique de soufr&st|émis sous la forme de sulfure
de diméthyle (CHSCHz, DMS). Le DMS provient du DMSP (diméthyle sulfoniopropid@aqui
semble agir comme osmolyte pour certaines espéces de fdayttqns : il est utilisé pour maintenir
la pression osmotique interne des cellules en cas de chamgata salinité $altzman 1995]. Le
DMSP serait relargué dans I'océan lors de la mort du phytapém et se transforme en DMS une
fois dans I'eau par clivage chimique ou enzymatique. Cettdyction de DMS induit une forte sur-
saturation de I'eau de mer par rapport a 'atmosphere. Aedus temps de vie tres court dans I'eau
de mer (photo-oxydation, activité bactérienne), seul leddoduit prés de la surface est susceptible
d’étre émis vers I'atmospheré.igs et Merlivat 1986]. Le flux de DMS vers I'atmosphére dépend
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des conditions météorologiques (notamment le vent de)rfet de la couverture de glace de mer
qui réduit la surface d’eau libre. Le flux global annuel de Dbt®anique généralement prescrit ou
simulé dans les modéles est de 10 & 40 TgS.&Boucher et al.2002]. Cette fenétre trés large est
liée & la difficulté de mesurer les concentrations de DMS dlanéan.

L'oxysulfure de carbone (COS) et le disulfure de carbonej@8uvent également étre relargués par
'océan, en quantités trés inférieures au DMS. D’autre,dag particules de sel de mer (embruns
marins), libérées dans I'atmosphére lorsque des bullegedtla la surface de I'eau, comportent des
composés soufrés. Cependant, ces aérosols gros et loardsiéposent rapidement a la surface.
lIs n'ont donc pas d’'impact radiatif important mais peuvertervenir en tant que catalyseurs de
processus chimiques dans la couche limite atmosphérique.

1.1.1.2 Lactivité volcanique

C’est la seconde source naturelle de soufre et les compasiéssént principalement du SO
mais aussi biS, CS, COS, S atomique et3$0,. Selon les estimations dendres et Kasgnod 998],
le flux total des émissions volcaniques s'éléverait & envik0,4 TgS.an!. En plus de ces émis-
sions dites de bruit de fond, de grandes explosions voloasignt lieu sporadiquement (estimées
au nombre de une tous les 10-15 ans). Elles peuvent jouerl@rclihatique important car leurs
panaches peuvent atteindre de hautes altitudes. Aingytadie éruption stratosphérique en date est
celle du Mont Pinatubo (1991, Philippines) ; elle a émis 2@1@$Q [Bluth et al, 1997]) et induit un
refroidissement d’environ 0J& de la troposphere en 199®I§Cormick et al. 1995]. L'analyse des
carottes de glace antarctiques permet d’estimer la qéatgitlioxyde de soufre dans I'atmosphere et
d’estimer I'impact climatique des grandes éruptions pesgeastellano et al.2004, par exemple].

1.1.1.3 Le sol et la biosphere continentale

Le sol et la biosphére sont également émetteurs de soufsd’danosphere car le soufre fait partie
des éléments nécessaires a la croissance des végétauxxigslfilaux provenant de la biosphere sont
mal quantifiés mais probablement faibles : 0,3 TgS'dBates et al.1992b], 1,2 TgS.art [Langner
et Rhodes1991] ou 3,0 TgS.an' [Mc Donald et al, 2004].

1.1.1.4 Les feux de biomasse

Les inventaires ne font pas de distinction entre les feuxiolmasse d’origine naturelle et anthro-
pique. Lensemble de ces flux est estimé a 2-3 TgS.fAndreae et a].1990;Smith et al. 2001].

1.1.2 Le devenir du soufre atmosphérique

Une fois dans I'atmosphére, les composés soufrés sonptretds par les vents et oxydés (Figure
1.1). Les oxydations de 5, CS et COS conduisent toutes a la formation de;SiOoxydation de
SO, conduit exclusivement au sulfate particulaire QSD: le SO peut étre dissout puis oxydé en
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phase aqueuse; il peut aussi étre oxydé en phase gazeuseleswdturique (HSOy) qui évolue
alors vers la phase particulaire, soit par nucléation (emion gaz-particule), soit par condensation
sur un aérosol pré-existant. Le schéma d’oxydation du DMiS ekt plus complexe. Une fois dans
'atmosphére, il est oxydé par les radicaux hydroxyle (OHhirate (NG), ainsi que par I'oxyde
de brome (BrO) et I'ozone (§). Pour des atmospheres non polluées comme c’est le cas dies ha
latitudes Sud, I'oxydation par le radical OH est prépondtggSaltzman1995]. En fin de chaine,
I'oxydation du DMS produit des espéces stables : majoeta@nt des particules d’acide methanesul-
fonique (CHSOsH, MSA) et de sulfate (Sﬁj). L'oxydation du DMS est I'unique source de MSA
dans I'atmosphere.

En ce qui concerne les especes chimiquement stables comii®Aeet le sulfate a I'état par-
ticulaire, le seul puits existant est leur retour au sol, giarple dépdt sec ou par lessivage par les
précipitations. Les autres espéces soufrées peuvennégyatiétre déposées au sol.
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FiG. 1.1: Le cycle du soufre, adapté de Cullis et Hirschler [1980]
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1.2 Impact du soufre atmosphérique sur le climat

1.2.1 Le forcage radiatif

Les définitions suivantes sur le forgage radiatif, et pluscejuement sur le forcage lié aux aé-
rosols, sont issues du rapport du Groupe d’experts Inteyoemental sur I'Evolution du Climat
[IPCC, 2001;Le Treut et al. 2007].

Le forcage radiatif (W.m?) du systéme climatique est défini comme une perturbationildn b
radiatif terrestre causée par une modification du systemmeatijue (par exemple, de la composition
de I'atmosphere) ou d’'un parametre externe (par exemplevanation de I'insolation). La surface
de la Terre absorbe une partie du rayonnement solaire. €etigjie est ensuite redistribuée par les
circulations atmosphérique et océanique et renvoyée tspalce a de plus grandes longueurs d’onde
(infrarouges). Ainsi, tout facteur qui modifie le rayonnarhabsorbé ou celui qui est renvoyé dans
I'espace, ou encore qui modifie la redistribution de I'éiedans I'atmosphére ou entre 'atmosphere,
les terres émergées et les océans, peut influer sur le climadtigure 1.2 présente les valeurs esti-
mées du forcage radiatif depuis le début de I'ére indusrigl750) jusqu’en 2000 pour les agents
de forcage naturels et anthropiques quantifiables. Bieellgs' ne soient pas inclues dans cette figure
en raison de leur caractére épisodique, les éruptions mojeas sont a I'origine d’'un autre forcage
naturel important.

Ainsi, 'augmentation des concentrations de gaz a effetetlee ®entraine un forcage radiatif po-
sitif, qui contribue a réchauffer la basse atmosphére etifface de la Terre. Les aérosols présents
dans la troposphere, d’origines naturelle et anthropigiis,peuvent étre également a I'origine d’un
forgage positif (c’est le cas du carbone particulaire énaisip combustion des énergies fossiles), ont
globalement tendance a favoriser un forcage radiatif riégfatin climat plus frais. A des échelles de
temps beaucoup plus longues, les paramétres de I'orbiteTarie autour du Soleil représentent aussi
un agent de forcage, en contribuant a modifier la répartgmisonniere et méridienne du rayonne-
ment solaire, générant des variations du climat a long tecorame les cycles glaciaire-interglaciaire
(environ 100 000 ans).

Face a une maodification du for¢age radiatif, le systéme tiquea réagit selon des échelles de
temps variables, en raison par exemple, de la grande céapheimique des grands fonds océaniques
ou de I'ajustement dynamique des nappes glaciaires. Tooddfication du bilan radiatif de la Terre,
notamment par suite d'un accroissement de la concentrdésmaz a effet de serre ou des aérosols,
influera sur le cycle hydrologique et les circulations atpi@sique et océanique a I'échelle du globe,
ce qui ne manquera pas d’avoir des répercussions sur legioogdnétéorologiques ainsi que sur les
régimes régionaux de la température et des précipitatidmss nous focaliserons par la suite sur le
forcage climatique imputé aux aérosols, et plus particaifient aux aérosols soufrés.
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Radiative Forcing Components
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FiIG. 1.2: Forgage anthropique et naturel du climat, de 1750 & nos $olres barres rectangulaires représentent les
estimations des contributions de ces forcages, dont cermtrainent un réchauffement, et d’autres un refroiaiss.

La ligne horizontale sur les barres rectangulaires représaune fourchette d’estimations, basées sur (des foues)ate
valeurs publiées et sur la compréhension des phénomeénsigipbhg. Comme indiqué, le niveau général de compréhension
scientifique varie considérablement entre les forcage€{P2007].

1.2.2 Les aérosols soufrés, des agents de forcage climagqu
1.2.2.1 Lanotion d’aérosol

Les aérosols sont des particules solides ou liquides eresggm dans I'air. lls ont une profonde
influence sur le transfert de I'énergie radiative solairéenéta-rouge qui contrélent les circulations
atmosphérique et océanique et affectent directementrieatlie la planeteHates et al. 1987]. Les
aérosols atmosphériques sont le résultat de divers puaséast naturels (tempétes de poussieres,
éruptions volcaniques,...) gu'anthropiques (combussitbbssiles, feux de biomasse,...). On estime
que, depuis quelques années, les concentrations en anagmisphériques ont augmenté par suite
d’émissions anthropiques accrues de particules (les @érdgs primaires) et de leurs gaz précur-
seurs (a l'origine des aérosols dits secondaires, c'eteaformés dans I'atmospherdP[CC, 2001].
Les aérosols subissent des transformations chimiquesysiquies dans I'atmosphére, notamment a
l'intérieur des nuages, et sont éliminés assez rapidenariep précipitations (généralement en l'es-
pace d’'une semaine) ou par dépobt au sol. En raison de la t#iéeeleur séjour dans I'atmosphere
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et de I'hétérogénéité de leurs sources, les aérosols nepasnepartis de facon homogéne dans la
troposphére. Les concentrations des aérosols primabeigraént un maximum a proximité des lieux
d’émission. Le forcage radiatif di aux aérosols est fomction seulement de leur répartition dans
'espace, mais aussi de la taille, de la forme et de la cortipasthimique des particules ainsi que
des caractéristiques du cycle hydrologique (par exemplimrmation des nuages). Cette complexité
du cycle des aérosols rend difficile I'estimation précisdede forcage radiatif, tant sur le plan des
observations que d’un point de vue théorique.

La taille des aérosols varie entre quelgues nhanometresigiepls dizaines de micrometres. Une
classification suivant un critere de taille a été établieWwhitby[1978] :

- Le mode fin inclut les particules de diamétre compris enfd@® et 0,05um. Ces derniéres sont
formées par conversion gaz-particule (nucléation). Esorade leur faible masse, elles ont tendance
a diffuser de fagon brownienne ou a se coller sur des obstagfi@insi a coaguler et condenser pour
évoluer vers le mode d’accumulation.

- Le mode d’accumulation comprend les particules de diaam@mpris entre 0,05 et dm. Ces
particules sont produites par coagulation ou condensagpuis le mode fin et diparaissent de I'at-
mosphere par lessivage ou dépot sec.

- Le mode grossier regroupe les particules de diamétre mayeé@rieur a um. Ce sont des parti-
cules primaires, le plus souvent produites par des proseagganiques (soulevement des poussieres
désertiques, volcaniques, industrielles ou des embrummsnpar le vent). Elles évoluent peu dans
'atmosphére et sont éliminées essentiellement par sédatien.

Les aérosols sont susceptibles d’intervenir sur le bilatiatd de trois manieresGharlson et
Heintzenberg1995] :
- le forgage direct.
En tant que matiére particulaire en suspension dans llaidiffusent et absorbent le rayonnement
solaire et le rayonnement thermique infrarouge, modifiaibédo de la planete et I'effet de serre.
L'absorption ou la diffusion des radiations solaires pardérosols de la colonne atmosphérique en-
trainent des modifications des profils verticaux de tempégatt en général un refroidissement de la
surface ; la gamme de taille des particules appartenant ale miaccumulation étant de I'ordre de
grandeur des longueurs d’onde du spectre thermique, cemptahes sont particulierement efficaces
avec ces aérosols. En revanche, ce sont les aérosols du mesdeegqui absorbent ou diffusent effi-
cacement les radiations telluriques, augmentant airféet’de serre.
- le forgage indirect.
Certains aérosols (préférentiellement le mode d’accutiomppeuvent jouer le réle de noyaux de
condensation, en offrant une surface qui permet de condénsapeur d’eau ambiante. Ainsi, une
augmentation du nombre de ces aérosols peut entrainer gneeatation du nombre des gouttelettes
d’eau dans les nuages. Si la quantité d’eau liquide dansdgenne varie pas, les gouttelettes nua-
geuses seront donc plus nombreuses et plus petites ; pageeeTg, leur surface totale, et donc l'al-
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bedo du nuage, seront augmentés, ce qui induira un refseigient de la surface de la Terre. D’autre
part, les gouttelettes étant plus petites, elles attemdrmins facilement la taille critique au-dela de
laquelle elles peuvent précipiter et la persistance du @saga augmentée. La couverture nuageuse
moyenne sur la Terre sera donc plus importante. Selontlidkidu nuage, ce processus peut refroidir
ou réchauffer la surface terrestre.

- le forcage indirectvia la chimie hétérogene.

Les aérosols peuvent servir de site réactionnel a des oéaathimiques, augmentant ainsi leurs vi-
tesses. Dans la mesure ou ces réactions déterminent lesnt@ions en agents de forgcage radiatif,
ce processus favorisera ou non un réchauffement climatique

1.2.2.2 Les aérosols soufrés

Comme l'indique la Figure 1.2, le forcage radiatif d0 a I'eswl de sulfate est encore mal connu.
Le cycle du sulfate est également complexe. Il est impligagsdde nombreux phénomenes d’'im-
portance écologique et environnementale : la formatior e&veloppement des nuages, les dépots
acides, la dégradation de la visibilité, la santé humairfj&erminen et al.1998].

Les aérosols soufrés sont reconnus comme étant les noyazondensation les plus importants
dans la couche limite océaniquéHarlson et al. 1987]. lls regroupent les aérosols de sulfate issus
de I'oxydation du S@ atmosphérique (appelés aussi non-sea-salt sulfate, ngs I8®aérosols de
sulfate issus des embruns océaniques ainsi que les aédesbISA et de sulfate (nss SPissus de
'oxydation du DMS. Les aérosols provenant des embrunsmaadu fait de leur taille importante
(mode grossier), sédimentent rapidement et ont un impddatibfaible [Charlson et Heintzenberg
1995]. On ne parlera par la suite que du nsg.SO
Les émissions anthropiques de 5@ l'origine d’une partie des aérosols de nss,S@présentent
plus de la moitié des flux globaux de gaz soufrés dans I'atimérgpet deviennent négligeables aux
moyennes et hautes latitudes Siafireae 1985;Cullis et Hirschler 1980, cités pa€harlson et al.
[1987]]. Les sources naturelles non biologiques de soufn¢ Ig volcanisme, qui représente environ
10-20% des flux naturels vers I'atmosphere, ainsi que les deubiomasse, affectant en particulier
I'Afrique du Sud et ’Amazonie.

Le précurseur naturel majoritaire des particules de nsg @@rigine biologique est le DMS. Son
oxydation produit également des particules de MSA. Cessaé&s@econdaires appartiennent au mode
d’accumulation. Ce mode affiche un grand rapport surfacesglume, autorisant un impact clima-
tique important.

Les aérosols soufrés sont supposés affecter efficacemelitnigt pour plusieurs raisons : leur
taille optimale, leur solubilité et leurs propriétés hysgopiques en font des noyaux de condensation
particulierement efficaces. De plus, ils représentent &sgtotalité des noyaux de condensation dans
la couche limite marineGharlson et al. 1987] et dans la stratosphere, ou ils s’accumulent entre 10
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et 25 km d’altitude pour former la couche de Jungenge et al.1961].

1.2.3 Lhypothese CLAW

Charlson et al[1987] ont formulé I'hypothése selon laquelle le réchamféat global, d( a I'aug-
mentation des gaz a effet de serre, pouvait favoriser laymtoah du DMS par la biosphere océanique,
précurseur naturel majoritaire des aérosols soufrése@gtiothese, appellée CLAW, part du postulat
d’'une quantité d’eau liquide nuageuse constante. Dansdre,aae augmentation de la quantité des
aérosols soufrés entraine une augmentation du nombre glagxnde condensation (CCN) et donc
de la surface total