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Résumé :

Afin d’améliorer la qualité de lair et d’évaluer I'impact sur la santé des
populations, il apparait important d’approfondir la connaissance des sources de
particules impactant un territoire soumis a une pollution récurrente, en développant
des méthodologies d’identification, de localisation et de caractérisation chimique des
sources.

L'objectif de ce travail de thése est d'identifier, par analyse statistique de la
composition chimique des PMo sur plusieurs sites pendant au moins une année : (i)
la nature et l'origine géographique des sources impactant le nord de la France, en
distinguant la pollution de fond des apports locaux ; (ii) de documenter les
phénomenes physico-chimiques, en particulier la formation d’aérosols secondaires
en période froide, et les conditions météorologiques influencant les épisodes de
pollution particulaire intense.

La méthodologie proposée repose principalement sur la constitution et I'analyse
d'une base de données d’observation des PMj, et de leur composition chimique
détaillée, combinée a une classification des rétro trajectoires des masses d’air et des
paramétres météorologiques. Des techniques d’analyse de données (classification)
et des modéles sources-récepteurs (PMF, Concentration Fields) seront appliqués a
plusieurs stations de mesure du nord de la France, en lien avec les programmes
CARA/LCSQA (Caractérisation chimique des particules/Laboratoire Central de
Surveillance de la Qualité de I'Air) et MERA/EMEP (Mesure des Retombées
Atmosphériques/European Monitoring and Evaluation Programme).

La principale originalit¢ de ce travail réside dans l'analyse d’'une base de
données unique et documentée de la composition chimique des PMj, avec une
résolution journaliere, par des techniques statistiques complémentaires qui seront
développées pour améliorer la localisation spatiale des zones-sources et I'estimation
de la contribution de la pollution de fond aux teneurs en particules des zones
urbaines.

Mots-clés: PMo, qualité de I'air, émission, sources, PMF, aérosols



Abstract:

To improve air quality and to assess its impact on human health, it is important to
improve the current understanding of the sources of particles impacting a territory
subject to recurrent pollution, developing methodologies for the identification, location
and chemical characterization of sources.

The objective of this work is to identify, by statistical analysis of the chemical
composition of PM;o at several sites for at least one year: (i) the nature and
geographical origin of sources impacting northern France, distinguishing between
background pollution and local inputs; (ii) to document the physical and chemical
phenomena, in particular the formation of secondary aerosols during cold weather,
and weather conditions affecting episodes of intense particle pollution.

The proposed methodology is based primarily on the creation and analysis of a
database of observation of PM;o and their detailed chemical composition, combined
with a classification of back trajectories of air masses and meteorological parameters.
Data analysis techniques (classification) and source-receptor models (PMF,
Concentration Fields) will be applied to several measurement stations in the north of
France, in conjunction with the CARA/LCSQA programs (chemical characterization of
particles/Laboratory central Monitoring Air Quality) and MERA/EMEP (Measurement
of Atmospheric Impact/European Monitoring and Evaluation Programme).

The main originality of this work lies in the analysis of a single database and in
the documentation of chemical composition of PM1o with a daily resolution. Statistical
techniques will be further developed to improve the spatial location of sources and
estimating the contribution of background pollution in levels of particulates in urban
areas.

Key-words: PMyo, air quality, emissions, sources, PMF, aerosols

1. Contexte de I’étude

Les matiéres particulaires (PM) sont des particules solides ou liquides en
suspension dans l'air ou un autre gaz ™. Les termes PMi, PM,s et PM;
correspondent a des particules d'un diametre aérodynamique inférieur ou égal a 10,
2,5 et 1 ym, respectivement. Les particules peuvent provenir de sources naturelles
(sel marin, crodte terrestre, pollens et cendres volcaniques) ou anthropiques
(combustion de combustibles dans la production d'énergie thermique, incinération,
chauffage domestique pour les ménages, émissions dues au trafic, aux processus
industriels et & l'agriculture) . Les particules secondaires sont formées dans
I'atmosphére par des procédés de conversion gaz-particules tels que la nucléation, la
condensation et des réactions chimiques hétérogénes et multiphasiques.

De nombreux effets sur la santé des particules restent inconnus et sont estimés
par les études épidémiologiques et toxicologiques. Ces études ont montré une forte
corrélation entre la mortalité et I'exposition aux PMig ou PM; 5, la mortalité étant due
a des maladies respiratoires et cardiovasculaires ou des cancers > *4%. En outre, les



effets des particules sont associés a leur pénétration pulmonaire. La fraction
grossieére des PMjo, comprise entre 2,5 et 10 um, est déposée principalement dans
les voies supérieures tandis que la fraction fine PM,s pénétre plus profondément
dans le systeme pulmonaire.

Les aérosols jouent également un réle important dans I'équilibre climatique
global, comme ont pu le montrer les variations naturelles de température a la surface
du globe, en particulier en raison d’'épisodes d’éruptions volcaniques majeures (ex.
du Mont Pinatubo en 1991), qui modifient le bilan radiatif de la Terre. En outre, les
activités humaines modifient les concentrations et la composition chimique des
aérosols atmosphériques, non seulement prés du sol (par exemple, les émissions
industrielles), mais également au niveau de la basse stratosphére (ou ils sont
continuellement émis par les avions), affectant ainsi potentiellement le climat (IPCC).

Afin de protéger la santé humaine et de prévenir les dommages a
I'environnement, la Communauté Européenne (CE) a mis en place, par la directive
2008/50/CE, des lignes directrices sur la qualité de l'air, incluant des valeurs limites
et programmes de surveillance de certains polluants atmosphériques.

Actuellement, en vertu de cette directive, trois seuils différents sont définis pour
les particules fines

« une valeur limite pour les PMyode 40 ug.m™ en moyenne annuelle ;

e une valeur limite pour les PMjo de 50 ug.m™ en moyenne journaliére, a
ne pas dépasser plus de 35 jours par an ;

e une valeur cible pour les PM;5 de 25 ug.m™ en moyenne annuelle.

Les épisodes de non-respect de ces seuils sont cependant assez fréquents,
surtout dans les zones trés peuplées. Ainsi, durant la période 1997-2009, 18 a 49%
de la population urbaine dans I'UE-27 a été potentiellement exposée a des
concentrations journaliéres de PM;o dans I'air ambiant supérieures a la valeur limite
de I'UE fixée pour la protection de la santé humaine . La France est d’ailleurs en
contentieux avec la Commission européenne en raison des dépassements constatés
depuis 2005 . Le nord de la France, en particulier, est une zone de dépassements
réguliers de la valeur limite journaliere. De plus, ces dépassements concernent un
territoire étendu et touchent une trés large part de la population. Ainsi, dans la région
du Nord-Pas-de-Calais, il a été observé en 2007 que plus de 80% des stations de
surveillance des PM;, dépassaient cette limite, représentant un impact sur environ
90% de la population régionale .

Afin de définir des actions efficaces a mettre en place pour remédier a cette
pollution particulaire, des recherches sont menées pour identifier et localiser les
sources d'émission de particules les plus impactantes. Ces zones-sources peuvent
correspondre a des zones de production de particules primaires ou des zones de
génération de précurseurs gazeux de particules secondaires. Le travail présenté ici,
initié fin 2013, s'inscrit dans ce cadre et a pour but d’identifier les déterminants des
concentrations en PMyo dans le nord de la France, notamment de localiser des
zones-sources influentes en vue de pouvoir limiter leur impact. La méthodologie
choisie repose sur une modélisation statistique des mesures de composition
chimique en PMy,, effectuées sur divers sites d’observation du nord de la France.
L’analyse de la composition chimiques des particules permet en effet d’identifier les
sources impactant un site, par la mesure de certaines espéeces chimiques spécifiques



(les traceurs de sources) ou d’associations particulieres d’espéces chimiques entre
elles (les « signatures chimiques » des sources), tels par exemple :

e Trafic - C, Fe, Ba, Zn, Cu
e Matiére minérale - Al, Si, Ca, Fe

e Aérosols marins - Na, Cl, Mg

e Combustion de pétrole - V, Ni, SO,%

o Aérosols inorganigues secondaires - SO,, NO3~, NH,*

La modélisation statistique, quant a elle, permet de distinguer les différentes
sources et d’estimer leurs contributions respectives a la pollution d’'un site. En
association avec les paramétres météorologiques, elle permet également de localiser

les zones-sources, c’est-a-dire la provenance géographique des particules.

Cet article a pour but de présenter la méthodologie retenue pour rechercher les
déterminants des concentrations en PM,, dans le nord de la France, en détaillant
notamment les modeéles statistiques qui seront utilisés. Dans une premiéere partie, un
état de l'art des modeles et techniques statistiques utilisés pour la recherche de
sources est présenté. Puis deux exemples d’application de ces modéles seront
décrits et commentés. Dans une seconde partie, la méthodologie expérimentale de
ce travail sera présentée : description des sites d’observation et justification des
especes chimiques mesurées. Enfin, les perspectives des résultats attendus seront
exposees.

2. Estimation des contributions des sources a la pollution atmosphérique
d’un site par modélisation statistique

2.1. Modélisation sources-récepteur

La contribution de différentes sources d’émission aux teneurs en polluants
atmosphériques observées sur un site donné peut étre évaluée soit a partir
d’'inventaires d’émission ou de profils de sources (connaissance des sources a
priori), soit en estimant la contribution de différents facteurs d’émissions aux
concentrations mesurées et en les attribuant a posteriori a une ou plusieurs sources.

Ces relations entre émissions de polluants et leurs concentrations dans l'air
ambiant peuvent étre déterminées en utilisant des techniques de modélisation, dont
les plus Iar?ement utilisées sont les modeles de dispersion et les modéles sources-

récepteur ©°.

¢ Les modéles de dispersion sont des modéles déterministes, qui utilisent
l'inventaire détaillé des émissions des sources de pollution de l'air et des
champs de vents locaux pour estimer limpact de ces sources sur la
concentration des polluants a l'endroit souhaité dans la zone d'impact. Ces
modéles sont de nature prospective en ce sens gu'ils sont extrémement utiles
pour l'estimation des impacts prévisibles en cas de modification des
émissions. Ces modifications peuvent étre dues a de nouvelles sources de
pollution de l'air ou, au contraire, a une réduction des émissions ;

e Les modéles sources-récepteur sont des modéles statistiques, qui
utilisent les mesures des concentrations en polluants pour identifier des



signatures de sources et déterminer leur contribution. Les modéles sources-
récepteur sont rétrospectifs dans le sens ou ils modélisent une situation
passée.

Plus concrétement, les modéles de dispersion nécessitent la connaissance de
linventaire spatialisé des émissions tandis que les modéles sources-récepteur
requierent un ensemble de mesures dans l'air ambiant. Ces modéles sont
complémentaires et leur application a un méme jeu de données conduit a une
meilleure évaluation des sources de pollution. Par conséquent, une combinaison de
ces deux approches permet de mieux comprendre la contribution des sources de
polluants & la qualité de l'air et ainsi de fournir aux décideurs des outils pratiques
pour identifier et quantifier les différentes sources de pollution de l'air, ce qui
augmente leur capacité a mettre en place des stratégies de mesures réglementaires
et de contrble efficaces et pertinentes pour réduire la pollution de l'air a des niveaux
acceptables. En outre, les études permettant de mieux estimer la répartition des
sources des polluants atmosphériques spécifiques peuvent également étre utilisées
pour évaluer les impacts climatiques, ou I'impact de stratégies de réduction des
émissions de gaz a effet de serre 19,

Cette étude se concentre sur la modélisation sources-récepteur et ses différentes
approches.

Les modeles a base de récepteurs utilisent les mesures chimiques acquises sur
un site d’observation donné (le récepteur]) pour calculer les contributions relatives
des principales sources polluant ce site. **

Le principe fondamental de la modélisation sources-récepteur est I'’hypothése de
conservation de la masse qui Joeut étre utilisée pour identifier et répartir les sources
de PM dans l'atmosphére 2. Comme représenté dans la Figure 1, l'une des
principales différences entre les modeéles est le degré de connaissance requis sur les
sources avant I'application de modéles statistiques de pollution. Les deux principaux
extrémes des modeles de récepteurs sont le bilan de masse chimique (Chemical
Mass Balance, CMB) et les modéles multivariés.

Knowledge required about pollution sources
prior to receptor modelling

Little /_/7 Complete

-

L B B e LR
Multivariate 4 4 4 A : A AChemical
Models | | | i ! : i Mass
i i i ME COPREM ;Balance
P EUNMIX '
PCA | PMF Bayesian CMB
Models Regression
Models
Exploratory Factor Confirmatory Factor Measurement Error
Analysis Models Analysis Models Models

Figure 1 — Classement des différents modeles sources[—lrs(?cepteur selon leur besoin en connaissances préalables

L’analyse en composantes principales, ACP (Principal Component Analysis, PCA
en anglais) a été largement utilisée comme une méthode d'analyse factorielle
statistique capable de séparer les constituants chimiques de l'atmosphére en



fonction de leur source 2% 3, Toutefois, les inconvénients de 'ACP, qui incluent le
probléme des contributions négatives, sont bien connus et le modéle Positive Matrix
Factorization (PMF) a été utilisé par la suite comme une technique alternative.

Le PMF est une technique de régression multivariée puissante avec des
contraintes pour que les solutions soient positives ou nulles et prenant en compte
lincertitude des données observées. 4

Un ensemble de données spécifique peut étre considéré comme une matrice de
données X de n par m dimensions, ou n est le nombre d'échantillons et m sont les
espéces chimiques mesurées. L'objectif de cette modélisation est d'identifier le
nombre de facteurs p, le profil des especes chimiques F (pxm) de chaque source, et
la contribution massique G (nxp) de chaque facteur a chaque échantillon. ™

Le modéle permet de résoudre I'équation générale
X=G+*F+E

ou E est la matrice résiduelle des erreurs (écarts entre valeurs
observée/estimée).

Cette équation peut aussi s’exprimer sous la forme :

p
Xij = Z Ginfuj + €ij
=1
;ieme

ou x; est la concentration de I'espéce j mesurée dans le i échantillon, gi est la
fraction massique de la concentration de PMy, totale de la source k dans I'échantillon
i, fiy est la fraction massique de chaque espéce j composant la source Kk, et ej est le
résidu pour chaque concentration modélisée. L'objectif est de trouver G >0 et F >0
en minimisant l'erreur résiduelle E. Pour ce faire, une approche des moindres carrés
pondérés est utilisée. Elle implique la minimisation d'une fonction objectif Q, étant

donné que :
Q= E E U
' 5

n
i=1j=1 L

|\...N

<N

ou sj est une estimation de l'incertitude de mesure de I'espéce j dans le jieme
échantillon. La solution de cette équation est obtenue en utilisant un algorithme

itératif de minimisation.

A l'opposé des modéles ACP et PMF (Fig. 1), le modéle CMB suppose une
connaissance compléte et exhaustive de tous les profils chimiques des sources. De
plus, le profil d’'une source ne doit pas varier entre la source et le site-récepteur. Si la
différence de profil d'une source entre le site-récepteur et la source est considérée
comme minimale, alors le CMB peut étre utilisé. Toutefois, cette stabilité n'est
presque jamais présente, ce qui pose un probleme pour I'application du CMB. De
plus les aérosols secondaires ne peuvent pas étre inclus comme composants des
profils de sources d'émission. Cela peut conduire a une modélisation erronée et une
mauvaise interprétation des résultats %,

Entre ces deux extrémes, les modeles hybrides ont été élaborés pour combiner
les avantages du modele CMB et de l'analyse factorielle, notamment pour pouvoir
prendre en compte I'existence d’informations partielles sur certaines sources. Ainsi,
le modéle Target Transformation Factor Analysis (TTFA) offre la possibilité de « fixer



» ou « libérer » des paramétres spécifiques, selon la prévision théorique du
chercheur ™® & ¥ On peut citer aussi le modéle Multilinear Engine, ME ™ qui
permet de résoudre les problemes multilinéaires (la matrice X étant alors le produit
de deux ou plusieurs matrices), avec la possibilité d’'imposer de nombreux types de
contraintes.

2.2. Analyse des rétro trajectoires de masses d’air

Certains modeéles sources-récepteur utilisent les rétro trajectoires des masses
d’air. lls sont appliqués généralement pour localiser les sources potentielles de
particules atmosphériques impactant un site récepteur donné. Ce type de modele est
utilisé en conjonction avec les concentrations en particules atmosphériques
mesurées au site récepteur et sont communément appelé trajectory-based models
[19] ou Trajectory Statistical Methods (TSMs) ?%. La représentation cartographique
des résultats permet de montrer les zones-sources potentielles affectant un site
récepteur. Plusieurs variantes des TSMs existent : Potential Source Contribution
Function (PSCF) [ 212223, 24 &£ 23] Griqded Frequency Distributions (GFD) 26 & 27,
Concentration Fields Analysis ?® ou Concentration-Weighted Trajectory (CWT), et
Residence Time Weighted Concentration (RTWC) ®%. La principale différence a trait
a la fagon dont les concentrations de PM sont intégrées aux trajectoires des masses
d’air.

Le PSCF, par exemple, estime la probabilité qu'une zone-source en amont
contribue a une concentration élevée en polluant au site-récepteur. Les
concentrations élevées sont définies comme celles dépassant un certain seuil. Pour
cela, dans chaque cellule d’'une grille couvrant la zone géographique d’intérét, on
calcule le temps de séjour cumulé des rétro trajectoires associées aux
concentrations élevées, rapporté a celui de I'ensemble des rétro trajectoires. Le
temps de séjour d’'une rétro trajectoire dans une cellule correspond au nombre de
points de la rétro trajectoire passant dans cette cellule. La probabilité de présence
dans la cellule (i,j) d’'une source contribuant aux concentrations élevées sur le site
récepteur est alors définie comme :

2 tsejour, cellule;; des rétrotrajectoires de concentrations "élevées”

PSCFlJ = 7 : .
2 tsgjour, cellule;; de toutes les rétrotrajectoires
Le 75°™ ou 90°™ percentile de la distribution des concentrations en polluant est
souvent utilisé comme critére de concentration élevée. Un ensemble de cellules
connexes présentant une forte probabilité suggére une zone-source potentielle. *%!



3. Exemples d’application de modeles sources-récepteurs dans des zones
du nord-ouest de ’Europe

Deux études utilisant le modéle PMF sont résumées ici : 'une relative au site de
E_e]ns, dans le nord de la France Y l'autre appliquée a divers sites des Pays-Bas
31

3.1. Etude de Waked et al. (2013) a Lens

Pour I'étude portant sur la pollution particulaire par les PM;o & Lens (site urbain)
entre 2011 et 2012, une solution du modéle PMF a neuf facteurs a été retenue. La
sélection a été faite en tenant compte de la composition chimique de chaque facteur
et leur concordance avec des profils de sources réelles connus. Cependant, les
incertitudes de mesure ont un effet significatif sur les résultats du modéle et il n’existe
pas de méthode normalisée unique pour sa résolution 2. Plusieurs tests et étapes
sont donc nécessaires pour trouver une solution adéquate :

o Estimer au mieux les incertitudes ;

e Faire varier le nombre de facteurs (de 8 a 14 dans I'étude de Lens) ;

e Examiner le coefficient de détermination R? entre les concentrations
modélisées et mesurées expérimentalement pour différentes espéces, telles
que les PM;q, OC et EC.

A titre d'exemple, Waked et al. (2013) montrent qu'avec une solution a 8
facteurs, les sources "combustion de fioul" et "aérosols marins vieillis" sont
combinés dans un méme facteur tandis qu’avec une solution a 10 facteurs on
constate que certaines espéces sont déplacées entre deux facteurs et que I'un des
facteurs ne peut pas étre clairement attribué a une source spécifique.

Dans cette étude, une tendance saisonniére des concentrations de PM;, a été
observée, avec des concentrations maximales au printemps (29 + 13 ug.m™) et en
été (14 + 13 pg.m™3). Pendant la saison estivale, la contribution des particules
primaires augmente avec les émissions biogéniques qui représentent environ 20%
en masse de la concentration totale en PM;q, tandis que simultanément le facteur
« nitrate secondaire » diminue en raison du caractere semi-volatii du nitrate
d'ammonium. En hiver, la source de combustion de biomasse est le principal
contributeur représentant 25% en masse de la concentration totale de PM10, liés
notamment au chauffage au bois.

Lors des 5 épisodes de dépassement du seuil journalier en PMyo (50 pg.m)
observés, les facteurs relatifs aux particules secondaires « enrichies en nitrate » et
« enrichies en sulfates » expliquent 55% environ de la masse des PM;o contre 30%
en moyenne annuelle. De plus, la composition chimique des PM;o pendant les jours
de dépassement est également caractérisée par une hausse du rapport OC/EC (= 5
pendant les jours de dépassement par rapport a = 3 pendant les jours de non-
dépassement) qui pourrait étre en partie liée & la formation d’aérosols organiques
secondaires. Ceci illustre [linfluence des processus secondaires sur les
concentrations en PMyq élevées.

Les neuf sources de pollution particulaire identifiées a Lens traduisent une forte
influence des constituants d’origine marine et des aérosols secondaires. Les
poussiéres minérales et la combustion de biomasse sont également des sources



importantes de pollution a Lens. Ces résultats sont relativement spécifiques a cette
région européenne, puisque des résultats assez différents ont été trouvés sur
d'autres sites urbains européens ™. Sur la Figure 2, on peut constater que des sites
de méme typologie, urbaine ou rurale par exemple, peuvent avoir des profils
chimiques trés distincts.

PM,q
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Figure 2 — Contributions relatives de cinqg facteurs, chimiquement distincts, a la pollution par les PM1o
mesurée sur différents sites européens de typologie vargg]e : rurale (R), urbaine (UB), trafic (T) ou industrielle
(IND) 131,

La difficulté de comparer des catégories de sources a travers I'Europe est
évidente, compte tenu de leur grande variabilité spatiale. En outre, les différentes
études ne s’accordent pas sur la dénomination des sources, ni sur leur profil
chimique. Ainsi, les sources identifiées par des dénominations similaires peuvent ne
pas inclure les mémes types d'émissions (par exemple, une source « trafic » peut
inclure les émissions des gaz d'échappement et I'usure des pneus et des freins,
tandis qu'une autre peut se référer uniquement aux émissions des gaz
d'échappement).

3.2 Etude de Mooibroek et al. (2011) aux Pays-Bas

L’étude de Mooibroek et al. (2011) montre des différences de composition
chimique des aérosols aux Pays-Bas. Une campagne de mesure intensive d'un an
(d’aolit 2007 a septembre 2008) a été réalisée en cing sites des Pays-Bas, dont trois
de typologie « rurale de fond », un de typologie « urbaine » et le dernier de typologie
« trafic ».

Une solution a sept facteurs a été proposée (Figure 3). L'importance du transport
a longue distance se refléte dans la faible variabilité spatiale de certains facteurs. En
particulier, le facteur « aérosols secondaires riches en nitrate » montre une faible
variabilité spatiale comparativement & la moyenne. Cependant, pour d'autres
facteurs comme le facteur « trafic et resuspension de poussiéres », une importante
variabilité spatiale est trouvée : il atteint 21% a Rotterdam (site en bordure de route),
comparativement a 5% a Hellendoom (site rural) ou a 10% en moyenne.
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Figure 3 — Contributions relatives de sept facteurs, assimilés a des sources primaires ou a des processus de

formation secondaire d'aérosols, a la pollution par les PMio mesurée sur cing sites des Pays-Bas .

Cette étude illustre l'avantage d'utiliser divers sites récepteurs pour permettre
d'identifier les sources locales et a longue distance. Pour les sources locales, une
grande variabilité spatiale est attendue, en fonction de la typologie des sites et de
leur proximité avec des émetteurs particuliers de pollution. Le transport a longue
distance des aérosols est caractérisé, au contraire, par une contribution relativement
constante d’un site a I'autre.

4. Sites d’échantillonnage et parametres mesurés

Pour cette étude, la stratégie d'échantillonnage est de recueillir des échantillons
journaliers de PMo sur 5 sites récepteurs de typologies différentes : 1 trafic, 3
urbains et 1 fond régional (Figure 4). Le choix de ces typologies variées vise a
permettre I'observation de I'impact de différentes sources locales et aussi lointaines
(Tableau 1). En outre, la situation géographique des sites récepteurs a été pensée
afin de faire des observations du sud-ouest au nord-est, dans I'axe des vents
dominants, et le long d’'un transect perpendiculaire a I'axe des vents dominants et qui
correspond a une influence maritime décroissante.

Les échantillons prélevés seront ensuite analysés chimiquement pour constituer
une base de données qui pourra étre analysée statistiquement. Premierement,
I'analyse statistique sera effectuée pour chaque site séparément a l'aide du PMF afin
de déterminer les principales sources et leur contribution. Dans un deuxieme temps,
les rétro trajectoires de masses d’'air seront associées aux observations dans le but
de localiser les zones-sources potentielles. Cette approche sera appliquée en
intégrant 'ensemble des sites pour mieux distinguer les sources locales des sources
a longue distance. Enfin, les épisodes de forte pollution seront décrits de maniéere
approfondie.



Cette étude sera menée en partenariat avec Atmo Nord-Pas-de-Calais, Atmo
Champagne-Ardenne, Atmo Picardie et Atmo Air Normand, sur différents sites du
programme CARA géré par le LCSQA (Laboratoire Central de Surveillance de la
Qualité de I'Air). Ce programme permet depuis 2008 de fournir une certaine
compréhension sur les pics de PM par des prélevements effectués régulierement par
une douzaine d’AASQA (Associations Agréées de Surveillance de la Qualité de I'Air).
Il a également permis la création d'une bibliotheque d'échantillons qui peut étre
exploitée pour des études multi-sites ou complémentaires.
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Figure 4 — Localisation des snes d’observation CARA du nord de la France.



Densité

Site Typologie démographique Sources attendues
(hab/km?2)
Sources urbaines (dont
chauffage bois), trafic,
Lens Urbain 3095 pétrochimie, métallurgie et les
entreprises industrielles non
métallurgiques
Roubaix Trafic 7331 Trafic, sources urbaines (dont
chauffage)
Aérosols a longue distance et
Revin Distant 233 contribution mineure de la
combustion de bois
Sources urbaines (dont
Nogent Urbain 80 chauffage bois), trafic,

métallurgie

Sources urbaines, trafic, activité
Rouen Urbain 4986 industrielle (raffineries, port
fluvial) aérosols maritimes

Tableau | - Sites d'observation et leurs principales caractéristiques

Des échantillons seront prélevés avec un préleveur
HVS séquentiel (Digitel DA80) fonctionnant & 30 m%h
(Figure 5). Les filtres utilisés sont des filtres de 150 mm de
diamétre en fibres de quartz. La période de collecte est de
24 h, de minuit a minuit, a l'exception des sites
d'échantillonnage de Revin et Nogent ou la collecte sera

faite de 9 heures a 9 heures.

Pour déterminer la représentativité de la composition
chimique des particules PMjy, il est utile de connaitre la
masse totale de PMj par unité de volume d’air ambiant.
Pour cela les sites sont équipés danalyseurs
automatiques de la concentration massique. Sur le site de
Lens lanalyseur est une jauge béta (MP1l01M-RST,
Environnement SA) équipée d'une téte de prélevement
PMy; et d'un systeme de chauffage (RST) contre

Figure 5 - Collecteur DIGITEL
DA 80

'humidité. Sur les autres sites, la concentration en masse des PMyo sera mesurée

par un systeme TEOM-FDMS (microbalance).

Pour déterminer la composition chimique des échantillons prélevés des
techniques différentes sont utilisées selon le type de composé analysé (Tableau II).



Méthode Appareil Responsable Référence

Eléments IRIS e, Alleman et al
majeurs ICP-AES ;I’Qg;rﬂﬁc Mines Douai 5010 138!
. ELAN 6100
Eléments ICP-MS DRC, Perkin  Mines Douai  “leman etal,
traces 2010
Elmer
Anions et . . .

. Chromatographie IC, Dionex Sciare et al.,
cations ionique DX-600 LSCE 2008 134
solubles q
Carbone

élémentaire o Analyseur .
(EC) et Trﬁnsm.|53|on Sunset Lab LCSQA (Mmes Birch et Cary,
Carbone thermique avec Douai et 1996 B3
: optique (TOT) protocole I'INERIS)
organique NIOSH 870
(GC)
Anhydrides
de sucre et Dionex ICS Inuma et al.,
alcools de  'TTAEC (IC-PAD) 3000 LSCE 2009 1%
sucre

Tableau Il - Composés analysés, la méthode et les appareilles utilisés

5. Conclusions et perspectives

La pollution de l'air en Europe, tout en étant une question transfrontaliére, peut
également étre considérée comme un probléme local et régional causé par des
émissions de polluants spécifiques, soit directement par des sources d’émission
primaire, soit par des réactions chimiques atmosphériques conduisant & des aérosols
secondaires. Les PM dans l'air ambiant sont issus de nombreuses sources et
constituent un mélange hétérogéne complexe. Les tailles et la composition chimique
de ce mélange peuvent changer dans le temps et I'espace, selon les sources
d'émission et les conditions atmosphériques et météorologiques.

Des modéles dits sources-récepteur peuvent étre appligués pour évaluer
statistiquement la contribution de différents facteurs, assimilés a des sources, aux
concentrations en PM observées a des sites récepteurs. Le modéle PMF notamment
permet de distinguer et de répartir les sources de PM sur la base de corrélations
entre les différents composés chimiques mesurés.

Plusieurs sources de PM ont été identifiées a travers des études récentes
menées dans le nord-ouest de I'Europe. Les plus communes sont attribuées au
trafic, & la matiéere minérale, a lI'aérosol marin, a la combustion de fioul et de
biomasse, ainsi qu’aux aérosols secondaires. La caractérisation chimique de chaque
source dépend fortement de la localisation géographique de I'étude, mais certains
éléments peuvent étre attribués a des sources spécifiques en tant que signature.



La variabilité temporelle s'est avérée étre un déterminant important dans les
analyses de sources. Des concentrations plus élevées de PM sont attendues au
cours de I'hiver et au printemps, principalement en raison de l'augmentation de la
combustion de bois et de l'occurrence de brouillards photochimigques, comme
souligné par I'étude récente concernant le site de Lens.

Dans I'étude de Mooibroeck et al. (2011) aux Pays-Bas, la multiplicité des sites
d’observation a permis de distinguer les sources locales des sources lointaines.

Les analyses de rétrotrajectoires sont des outils utilisés pour la localisation des
zones-sources potentielles. Ces techniques peuvent étre extrémement utiles pour
fournir une meilleure connaissance sur les sources a l'origine d'épisodes de non-
respect de valeurs-limites ; cependant, les incertitudes doivent étre prises en compte,
car elles augmentent de maniére significative avec le temps.

L'inclusion des espéces organiques et inorganiques dans les études de la
répartition par source est fortement recommandée car elle permet une meilleure
détermination de linfluence de différentes sources et de leur contribution aux
concentrations en PM.

L'originalité de I'étude des déterminants des concentrations en PM;o dans le nord
de la France, initiée récemment et dont la méthodologie a été présentée ici, est
basée sur sa dimension régionale (répartition spatiale des sites) et sur ses objectifs
de caractérisation simultanée des sources locales et lointaines grace a la
diversification de la typologie des sites d’observation. Les résultats escomptés dans
le cadre de ce projet pourront étre comparés et complétés par ceux obtenus sur le
site du Cap Gris-Nez (géré par I'ULCO), dans le cadre du programme ChemKar
(géré par VMM) sur 5 villes flamandes, et dans le contexte du projet européen
JOAQUIN (INTERREG IV-B NWE) pour quatre sites d’observation a Lille, Anvers,
Amsterdam et Leicester.
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