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I  - Principes

Les appareils de mesures de la pollution atmospherique en reseau fönt l'objet d'une evaluation
selon un mode Operateure precise dans la norme NF X20-300 en vue de determiner leurs
principales caracteristiques metrologiques soit:

• le temps de reponse,
• la linearite et la droite de calibrage,
• les limites de decision, de detection et de quantification,
• la derive,
• la sensibllite aux interferents physiques et chimiques (SO-^, N0,y 03, CO, BTX...).

Cette methode est bien adaptee ä l'evaluation des analyseurs ponctuels et de nombreux types
d'appareils ont ete evalues ä l'INERIS dans le cadre du Laboratoire Central de Surveillance de
la Qualite de l'Air  (LCSQA). Depuis quelques annees, Finteret s'est porte sur les systemes de
mesure ä long trajet optique comme les spectrometres d'absorption differentielle DOAS. Leur
evaluation dans Fesprit de la norme X20-300 a pose quelques problemes methodologiques qui
sont actuellement resolus : une douzame de reseaux sont maintenant equipes. Plus recemment
encore, et en relation avec la mise en place d'un LIDAR Elight510M dans la region
lyonnaise, les pouvoirs publics ont demande F evaluation de ce Systeme. Pour cette evaluation,
et en raison meme du principe de fonctionnement du LIDAR, le probleme de conformite ä la
norme X20-300 s'est revele encore plus ardu ä resoudre qu'avec le DOAS.

La technique LIDAR consiste en effet ä emettre des impulsions laser dans Fatmosphere et ä
analyser le rayonnement retrodifmse ä la meme longueur d'onde en utilisant les proprietes
d'absorption et de diffüsion de la lumiere par les particules (diffüsion de Mie) et par les
molecules (diffüsion de Rayieigh).

Un telescope coaxial ä la source collecte la fraction du rayonnement retrodiffusee dans l'angle
solide sous lequel il voit le point emetteur de Fespace et la transmet ä un photodetecteur qui
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convertit les photons re?us en photoelectrons. Le signal electrique correspondant est en
relation directe avec l'absorption du rayonnement par les molecules ä analyser, en application
de la loi de Beer-Lambert. En utilisant im laser pulse, le signal est detecte en fonction du
temps, donc de la distance et permet ainsi d'acceder par le caicul ä la repartition des
concentrations le long de l'axe de tirjusqu'ä une limite defime comme la portee du LIDAR.

Dans la pratique, on utilise l'absorption differentielle DIAL.  La source laser emet
simultanement dans l'atmosphere ä deux longueurs d'onde, l'une designee par ̂  qui est
fortement absorbee par le gaz considere et l'autre par Xog- qui est faiblement absorbee, et on
determine par difference la concentration du polluant recherche en fonction de la distance.

La description qui vient d'etre faite de la technique LIDAR permet de concevoir que le
calibrage et l'evaluation d'un tel Systeme sont difficiles ä realiser avec les outil traditionnels.
Certains pays comme l'Allemagne admettent que l'evaluation puisse se faire par rapport ä des
analyseurs de reference de type ponctuel ou ä long trajet optique, comme le DOAS. Les
conditions d'essai doivent alors etre choisies pour assurer une bonne representativite des
resultats.

En France, la norme X20-300 stipule que la determination des qualites metrologiques de
l'appareil doit etre realisee par reference ä un melange de gaz par etalonnage. Ceci est
difficilement praticable dans le cas des appareils ä long trajet optique car il faudrait faire appel
ä des cellules de mesure tres longues et difficiles ä alimenter en gaz de maniere homogene.

Pour pallier ces difficultes, on exploite la propriete caracteristique de l'absorption optique
(Loi de Beer-Lambert) selon laquelle, pour une molecule absorbante donnee, le signal re9u est
fonction du produit concentration par longueur : les caracteristiques de ces systemes peuvent
s'exprimer en ppm.m ou en ppb.km. On utilise donc une cellule de reference courte, placee
sur le chemin optique de l'appareil, et dans laquelle la concentration est beaucoup plus elevee
que dans l'atmosphere ambiante. On compare alors la concentration avec et sans la cellule (ou
une autre cellule avec un gaz de zero) pour determiner la concentration de reference dans la
cellule. Cette methode permet de faire varier ä volonte la concentration de gaz de reference et
donc de determiner toutes les caracteristiques de l'appareil citees plus haut. C'est la methode
adoptee par l'EPA aux Etats-Unis, le VDI-DIN  en Allemagne, et l'INERIS en France pour les
systemes DOAS.

Le cas du LIDAR est particulier en raison de son mode de fonctionnement par retrodiffüsion.
II  est exclu de placer une cellule de reference sur le faisceau LIDAR apres son emission dans
l'atmosphere : la reflexion sur les fenetres d'entree et de sortie de la cellule genere en effet un
signal de retour pres de l O6 fois superieur ä celui de la retrodiffüsion de l'atmosphere. On
insere donc la cellule de reference dans le circuit optique avant la sortie du faisceau dans
l'atmosphere, entre la source laser et le premier miroir du telescope. On utilise deux cellules
placees altemativement sur le trajet du faisceau, l'une alimentee en dynamique par des
concentrations connues en gaz d'essai, l'autre, de memes caracteristiques alimentee en gaz de
zero. Le faisceau ayant traverse l'une ou l'autre cuve est emis ensuite ä l'atmosphere puis
recupere et traite comme un signal atmospherique. En toute rigueur, si cette procedure permet
ä l'evaluateur de verifier les qualites du Systeme en tant que photometre d'absorption et la
sensibilite de detection dans ces conditions, eile ne permet evidemment pas de verifier la
relation signal-concentration en utilisation normale sur trajet atmospherique uniquement. Elle
reste en outre soumise ä l'influence des conditions atmospheriques et des concentrations



locales du polluant considere dans l'atmosphere. Les essais doivent etre realises de preference
dans des conditions atmospheriques stables et peu polluees.
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II  - Descriptif experimental

Tous les essais ont ete realises avec le Systeme LIDAR Elight 510M.

Ce Systeme mobile est base sur un laser ä impulsions Saphir Titane pompe par lampes,
accordable en longueur d'onde et de haute energie (300mJ/20Hz). Ce laser est ensuite double
et triple en frequence afin d'obtenir des domaines d'accordabilite entre 250-300 nm et
375-400 nm. Le calibrage en longueur d'onde est effectue par une cellule optogalvanique ä
Argon. Les 2 longueurs d'onde necessaires au Systeme DIAL  sont obtenues ä l'aide d'im
double oscillateur intracavite. Enfin ce dispositif est associe ä un Systeme de detection
multicanal permettant l'acquisition quasi-simultanee de profils de concentration de plusieurs
types de polluants tels NOa, SO^, 03, benzene et toluene.

Les cellules alimentees en gaz d'essai et en gaz de zero sont en quartz, de longueur 453 mm.
Elles sont positionnees altemativement dans l'axe du faisceau au moyen de verins
pneumatiques commandes automatiquement.



Les performances du LIDAR ont ete ainsi determinees par la mise en oeuvre de sequences
repetees d'un cycle de base (comme le preconise la norme NF X20-300) comportant:

• la mesure du gaz de « zero » pendant Vi periode du cycle,
• la mesure de la concentration C; pendant la deuxieme Vi periode.

La generation dynamique du melange SOa/air a ete realisee ä l'aide d'un melangeur ä orifices
soniques alimente par une bouteille de melange primaire de 802/azote dans l'azote ä haute
concentration (736 ppm ± 5 % relatif) et par de l'air de complement seche, traite, epure.

Les differentes concentrations obtenues ont varie entre 0,47 et 215,3 ppm.

La generation du melange 03/air a ete realisee par dilution d'un melange primaire helium/03,
prepare dans un double ozoneur ä effluve, dans un debit d'air contröle. La valeur des
concentrations en ozone a ete verifiee par analyseur specifique ä absorption UV
(Environnement SA - modele 0341 M) ou, pour les valeurs superieures ä 20 ppm, par titration
en phase gazeuse avec NO (norme NF 43-024). Les concentrations d'essai ont varie entre
20 et 120 ppm.

Pendant toutes les campagnes de mesures, il a ete procede en outre au suivi des conditions
meteorologiques : temperatures sous abri, hygrometrie, rayonnement solaire, pluviometrie,
vitesse et direction du vent et visibilite de l'atmosphere.

111 - Resultats

III . l. Essais avec SÔ

• L'etude de la linearite et du calibrage a ete realisee en generant plusieurs niveaux de
concentrations C;. Pour chaque concentration C;, on effectue j mesures Xy. Panni celles-ci
figurent les deux concentrations (une faible et l'autre elevee) servant ä Fetablissement de la
droite de calibrage.
Les resultats sont presentes sur la figure 2 : ils sont tres satisfaisants.
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• Los limites de detection ont ete determinees ä une concentration faible repetee 9 fois
(limite = 2ta avec t coefficient de Student) la limite de quantification est inferieure ä
5 ppb.km (signal integre sur l km, pendant 15 minutes).

• Interferences : La determination des interferences se fait classiquement en alimentant les
cellules de l'appareil regle pour la mesure du 802 avec des melanges contenant les gaz
interferants. La mise en oeuvre de cette procedure n'a pas ete possible en raison de la
courte duree de mise ä disposition du LIDAR. On a donc procede de maniere inverse en
reglant l'appareil successivement pour chacun des gaz N02, 03, benzene, toluene et en
evaluant l'effet d'une exposition au 802. Les resultats ont ete conformes ä ceux que permet
de prevoir la theorie, sauf pour N02.

III.2. Essais avec l'ozone

L'etude de la linearite et du calibrage a fait apparaitre une assez forte dispersion des
resultats voir figure 3. Une des hypotheses formulees pour expliquer cette dispersion est la
formation de radicaux [OH] due aux concentrations tres elevees en ozone et ä la presence
de traces d'humidite residuelle dans l'air de dilution. Le spectre d'absorption UV de [OH]
est en effet tres foumi dans le domaine de longueurs d'onde correspondant ä
^on Os = 282,4 nm et ä ^off 03 = 286,3 nm ce qui peut conduire ä des absorptions parasites.
Cette Hypothese sera verifiee tres prochainement.

Limite de quantification : eile se situe en moyenne ä 3,2 ppb.km pour une Integration sur
l km pendant 15 minutes.

Interferences : La meine demarche que precedemment a ete adoptee. L'appareil a ete regle
successivement sur les canaux 802, N02, benzene, toluene et l'interference de l'ozone a ete
determinee. Comme avec 802, les resultats sont en ordre de grandeur conformes ä ceux
que prevoit la theorie.



IV  - Conclusions

La methodologie proposee pour l'evaluation s'est revelee pertinente et fiable, au moins pour
802 mais eile n'a pu etre validee dans le cas de l'ozone, en raison de difficultes ä maltriser les
reactions parasites complexes qui peuvent se produire dans le flux gazeux charge en ozone
sous rayonnement UV. II reste en outre ä verifier, dans le cadre d'une evaluation conforme ä
la norme, certaines caracteristiques comme la derive ou les interferences.


