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Résumé

Les études francaises visant @ mieux cerner la
contribution des différentes sources de particules,
dont le chauffage au bois, a la qualité de I'air exté-
rieur se généralisent. Quantifier l'influence d’une
source particuliere sur la qualité de I'air nécessite de
disposer de paramétres mesurables spécifiques a
cette source. Dans ce contexte, de nombreuses études
ont été axées sur la détermination, dans des échan-
tillons atmosphériques, de composés dits sources-
spécifiques ou couramment appelés traceurs.

Les travaux francais effectués depuis 2000
concernant I'étude de la contribution de la source
« combustion du bois » se sont basés sur I'utilisation
de certains traceurs comme le lévoglucosan et les
métoxyphénols, en confrontant les résultats de
mesures obtenus aux caractéristiques globales de
I'aérosol atmosphérique telles que les concentra-
tions en carbone organique (OC), en carbone
élémentaire (EC), en PM1p ou PMy 5, ainsi qu’aux
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP).

Les résultats obtenus dans les différentes études
présentées dans cet article montrent l'intérét mais
également les limites d’une telle approche, ainsi que
le besoin de développer et de compléter les études
en cours afin de mieux quantifier la contribution des
différentes sources de particules a la qualité de I'air.
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Abstract

French source apportionment studies of air
quality including the wood combustion source
become widespread. Quantify a single source
contribution to air quality requires to be provided
with a specific measurable data to this source. For
that reason, numerous studies have focused on the
determination, in the atmospheric samples, of the
source-specific compounds, usually called mole-
cular tracers.

Since 2000, trend works focused on the "wood
combustion" contribution to air quality have been
based on the use of some tracers such as levo-
glucosan and metoxyphenols. Obtained results
have been compared to atmospheric particles global
characteristics : organic carbon (OC), elementary
carbon (EC), PM1o, PM2 5 and polycyclic aromatic
hydrocarbons (PAH).

The results presented in this article show not
only the interest but also the limits of such an
approach, as well as the need to develop and
complete the current studies in order to quantify the
different sources contribution to air quality.
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1. Introduction

Les travaux Européens sur la détermination de la
contribution des différentes sources a la qualité de
I'air extérieur, et notamment aux concentrations
atmosphériques des aérosols sont de plus en plus
nombreux. Au-dela de l'intérét scientifique des travaux,
notamment focalisés sur I'origine primaire et/ou
secondaire de certains composés et des phénoménes
de formation et d’évolution de ceux-ci, I'enjeu premier
vise a aider les pouvoirs publics a mettre en place des
politiques de réduction des émissions ciblées par
polluant et par secteur d’activité.

Les inventaires nationaux réalisés par le Centre
interprofessionnel technique d’études de la pollution
atmosphérique (CITEPA) et mis a jour en février 2007
montrent que la part du secteur « résidentiel tertiaire »
dans les émissions frangaises est importante. Elle
représenterait plus de 77 % des émissions frangaises
d’hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP),
40 % des émissions de particules PMz 5, environ
31 % des émissions de composés organiques volatils
non méthaniques (COVNM) dont 62 % des émissions
de benzéne [1]. Depuis quelques années la combus-
tion du bois a été identifiée comme étant la source
principale de certains de ces polluants. Dans le cas
des HAP et du benzéne par exemple, elle représen-
terait 90 % des émissions totales du secteur « rési-
dentiel tertiaire ».

Cet article propose un apergu des travaux effec-
tués en France sur I'étude de la contribution de la
source « combustion du bois » a partir de différentes
méthodes (qualitatives et quantitatives) et en s’inté-
ressant a différents polluants. Les travaux ainsi
présentés ne se veulent pas exhaustifs et sont majo-
ritairement issus d’études menées par I'Institut natio-
nal de I'environnement industriel et des risques
(INERIS) dans le cadre du Laboratoire central de
surveillance de la qualité de I'air (LCSQA), de pro-
grammes réalisés pour le ministére de I'Ecologie, de
I'Energie, du Développement durable et de 'Amé-
nagement du territoire (MEEDDAT) et pour ’Agence
de I'environnement et de la maitrise de I'énergie
(ADEME). Cet article s’appuie également sur les tra-
vaux de recherche menés depuis quelques années
par plusieurs laboratoires sur la caractérisation
chimique des aérosols atmosphériques dont le
Laboratoire de chimie moléculaire et environnement
(LCME) de I'Université de Savoie, le Laboratoire de
glaciologie et géophysique de I'environnement
(LGGE UMR-CNRS) de Grenoble et le pdle environ-
nement du Laboratoire de chimie de Provence (LCP
équipe IRA UMR-CNRS) de Marseille.

2. Traceurs et indicateurs de la combustion
de biomasse les plus couramment utilisés

La caractérisation chimique des phases gazeuse
et particulaire est indispensable a I'étude des impacts
des différentes sources d’émission sur la qualité de
I'air. Plus particulierement, I'influence de ces sources

sur la composition des atmosphéres ambiantes peut
étre appréhendée par la quantification de deux
classes de composeés :
* les composés sources-spécifiques émis par un
seul type de source ;
* les composés non spécifiques de sources, c’est-a-
dire émis par plusieurs types de sources. Celles-ci se
distinguent alors souvent par des différences soit des
niveaux d’émission, soit des contributions relatives
des composés, y compris au sein d’'une méme famille
d'espéces étudiées.

Les composés étudiés seront différents selon que
'on s’intéresse a la phase gazeuse ou a la phase
particulaire.

2.1. Composés sources-spécifiques

Quantifier I'influence d’une source particuliére sur
la qualité de I'air nécessite de disposer de paramétres
mesurables spécifiques a cette source. Pour cette rai-
son, de nombreuses études ont été axées sur la
détermination, dans les échantillons atmosphériques,
de composés traceurs. Cependant, si ce dernier
terme témoigne de 'unicité de la source pour le com-
posé caractérisé, il suppose également une structure
chimique non évolutive et donc une relative stabilité
vis-a-vis des oxydants atmosphériques. Or, cette der-
niére condition est parfois difficile a vérifier. Le terme
d’indicateur sera alors, dans ce cas, préféré.

La combustion de biomasse s’accompagne
d’émissions importantes de particules en suspension
(TSP). Chimiquement, ces particules se caracté-
risent par une fraction organique importante,
avec des taux d’émission de carbone organique
(OC) trés supérieurs a ceux des combustibles fos-
siles [2, 3]. La recherche de traceurs ou d’indicateurs
de la combustion de biomasse a donc été réalisée
majoritairement au sein des familles chimiques qui
constituent 'OC des particules (phase particulaire).

Deux groupes principaux de composés peuvent
étre distingués, issus soit de la pyrolyse de la cellu-
lose et de I'hémicellulose, soit de la pyrolyse de la
lignine.

2.1.1. Les composés issus
de la pyrolyse de la cellulose : le lIévoglucosan

Le lévoglucosan (1,6-anhydro-B-D-glucopyra-
nose, Figure 1), est le produit de dégradation le plus
abondant, devant ses isomeres, le galactosan et le
mannosan, avec des facteurs d’émission compris
entre 650 et 1 900 mg/kg lors de la combustion de
différents bois (chéne, pin, eucalyptus) [4, 5]. Il est de
plus trés résistant aux processus de dégradation
atmosphérique [6].

Le Iévoglucosan qui a déja été utilisé pour identi-
fier la contribution des feux de biomasse aux concen-
trations ambiantes en particules [6-8], commence
également a étre tres utilisé dans différents pays
comme traceur de la source « chauffage domestique
au bois » [9, 10].
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Figure 1.
Structure chimique du lévoglucosan.
Chemical structure of levoglucosan.

HO

Cest la grande stabilit¢ atmosphérique de ce
composé peu réactif, couplé a de forts taux d’émis-
sion [11], qui en font un bon traceur de la source
combustion du bois. Des études scientifiques ont
estimé la stabilité atmosphérique du levoglucosan a
plus de 10 jours.

Dans les études de sources, le Iévoglucosan peut
étre utilisé seul ou en combinaison avec les concen-
trations en OC [7, 11] ou en particules en suspension
(PM1g ou PMy;5) [9].

Les rapports entre les différents isomeéres du lévo-
glucosan sont également utilisés dans les études de
sources, pour différencier entre autres, la combustion
issue du bois dur ou tendre [12, 13].

2.1.2. Les composés issus de la pyrolyse
de la lignine : les méthoxyphénols

La combustion des lignines donne naissance a de
nombreux produits de dégradation (alcools, acides,
carbonyles) de la famille des méthoxyphénols [4, 5, 14].
Cependant, les facteurs d’émission sont généralement
beaucoup plus faibles que ceux du Iévoglucosan. On
peut citer par exemple les résultats [4, 5] rapportés
pour les composés de type guaiacyl : la vanilline
(15 mg.kg-1), le coniferyl aldéhyde (125 mg.kg-1) ou
le guaiacol (0,4 mg.kg-1) et pour les composés de
type syringyl : le syringaldéhyde (35-41 mg.kg-1),
I'acétosyringone (17-31 mg.kg-1) et le syringol
(2 mg.kg-1).

Il est de plus connu que les méthoxyphénols peu-
vent évoluer chimiquement trés rapidement dans
I'atmospheére [15, 16] et leur utilisation dans I'étude
des sources des aérosols est parfois rendue difficile
par le caractére semi-volatil de certains d’entre eux
induisant leur présence dans un processus d’équilibre
a la fois dans la phase gazeuse et la phase particu-
laire. Des travaux récents ont montré qu’ils consti-
tuaient des indicateurs de la combustion de la
biomasse plutét appropriés dans le cadre de sites
d’observation fortement impactés par cette source en
raison notamment de la proximité et de l'intensité des
émissions [17].

2.1.3. Les diterpenoides

Enfin, la littérature rapporte une derniere caté-
gorie majeure d’indicateurs de combustion de bio-
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masse constituée par les diterpenoides présents
essentiellement dans la résine des coniferes et leurs
produits de dégradation thermique [14]. Ces composés
sont de la famille des acides pimariques et abiétiques
et leurs produits d’altération thermique sont majoritai-
rement les acides 8,15-pimaradien-18-oiques et
déhydroabiétiques. Parmi eux, I'acide déhydroabié-
tique est I'un des composés les plus fortement émis
(30-400 mg.kg-1) lors de ces combustions [2, 5, 18].
Enfin, le réténe, HAP alkylé (1-methyl-7-isopropyl-
phénanthréne), considéré comme traceur univoque
de ces combustions [19], est également un produit
d’altération thermique des diterpenoides.

2.2. Composés non sources spécifiques

Les composés non sources-spécifiques sont
souvent utilisés, seuls ou en combinaison avec les
composés précédemment cités, pour les études de
sources.

Pour cela, la signature chimique ou I'abondance
relative de ces composeés dans les échantillons préle-
vés, et/ou I'étude des valeurs des rapports caractéris-
tiques entre certains d’entre eux, sont souvent
utilisées. L'utilisation de ces composés en tant que
traceurs de sources reste de ce fait un outil qualitatif.

Les familles des composés non sources spéci-
fiques les plus couramment utilisées dans la littéra-
ture sont :

2.2.1. Les hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP)

Les HAP sont formés lors de la combustion
incompléte ou lors des processus pyrolytiques a
haute température mettant en ceuvre des combus-
tibles fossiles, ou plus généralement des composés
contenant du carbone et de I'hydrogéne. Ainsi, les
principales sources de HAP sont la combustion de
pétrole ou de charbon, I'incinération de déchets (agri-
coles, ménagers, ou industriels), la combustion du
bois, les feux de foréts, la production du gaz, les
usines de traitement du bois et les gaz d'échappe-
ment automobile.

Compte tenu des nombreuses sources de HAP,
leur utilisation seuls en tant que traceurs est difficile
mais trés répandue, en travaillant, en particulier, sur
des profils ou des rapports caractéristiques [20].
Ainsi, certaines études mettent en évidence une
proportion importante de chryséne (CHR), benzol[b]
fluoranthene (B[b]F), et benzo[k]fluoranthene (B[K]F)
dans les émissions de la combustion du bois [18, 20,
21]. De la méme maniére, d’autres auteurs signalent
la présence de HAP sur les particules de diamétre
inférieur a 2 um pour cette méme source [22]. En ce
qui concerne les rapports caractéristiques, certains
auteurs utilisent I'abondance relative du coronéne
(COR) et du benzo[g,h,i]peryléne (B[ghi]P) par rapport
au benzo[a]pyréne (B[a]P) pour différencier les émis-
sions dues aux sources mobiles de celles des autres
combustions dont le bois. De la méme fagon, une
valeur élevée pour : indeno[1,2,3-cd]pyréne/indeno
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[1,2,3-cd]pyréne + benzo[g,h,ilperyléne serait repré-
sentative d’une contribution importante de la combus-
tion du bois [22].

2.2.2. Les composés organiques volatils (COV)

Les COV sont beaucoup moins utilisés que les
HAP pour les études de sources. Des études finlan-
daises observent néanmoins un rapport toluéne/
benzeéne plus élevé dans le cas de la combustion du
bois que dans le cas des émissions véhiculaires [23,
24, 25].

2.2.3. Les especes inorganiques

Certains auteurs préférent I'utilisation des espéces
inorganiques comme indicateurs de la source
« combustion de biomasse », qui se caractérisent par
des fortes concentrations en potassium (K) et en
zinc (Zn). Grace a une bonne connaissance de la
composition en espéces inorganiques de nombreuses
sources émettrices, et une analyse multivariable,
cette approche est, pour certains, préférée a celle de
I'utilisation du Iévoglucosan [26]. Une utilisation plus
simplifiée des espéces inorganiques par I'étude des
ratios Fe/K et K/Ca est également possible [25].
D’autres espéces inorganiques comme par exemple
le manganese (Mn) et le cuivre (Cu) pourraient poten-
tiellement devenir des traceurs éventuels de la
combustion du bois [27].

D’autres auteurs par contre, mettent en garde sur
I'utilisation du potassium comme traceur de la
combustion du bois du fait de la présence de cet élé-
ment dans d’autres sources en zones urbaines (la
cuisine faite par les particuliers, l'incinération...) [4,
11, 14, 28].

3. Contribution
de la combustion de biomasse :
approches qualitatives et quantitatives

L’ensemble des espéces citées ci-dessus a été
utilisé pour proposer des méthodologies d’évaluation
de la contribution des sources d’émission a la pollution
atmosphérique. Dans le cas de la source « combus-
tion de biomasse », ces travaux se sont principale-
ment axés ces dernieres années sur I'étude de la
phase particulaire en raison de I'importante fraction
organique qui caractérise les particules émises. Ainsi,
c’est le plus souvent par lidentification d’indicateurs
et I'étude des profils de grandes familles chimiques
(HAP, alcanes, acides) présents dans la matiére orga-
nique particulaire des PM1g ou des PM25 que la
contribution de cette source a pu étre dans un
premier temps appréhendée de maniere qualitative.

Cette approche s’appuie essentiellement sur une
confrontation de la caractérisation chimique des
aérosols en atmosphére ambiante avec la carac-
térisation chimique des émissions. Une illustration
importante de cette démarche concerne la famille des
HAP qui a fait I'objet de nombreux travaux pour

discerner les origines des pollutions atmosphériques
et ceci, soit par I'étude des contributions relatives des
différents composés a la concentration totale en HAP,
soit par I'étude de rapports caractéristiques entre
chaque HAP. Ces composés étant émis par tous types
de combustion, c’est donc une approche qualitative
de l'influence des différentes sources de combustion
qui est alors réalisée. Cependant, elle se heurte a la
grande variabilité des données d’émission des diffé-
rentes sources prises en compte. Cet aspect est
d’ailleurs largement commenté dans [larticle de
Marchand et al. [20]. Il apparait alors plus pertinent
d’associer a la détermination des HAP, Iidentification
de traceurs plus spécifiques comme le lévoglucosan
pour préciser I'influence de la combustion de la bio-
masse.

Enfin, pour affiner encore cette approche qualita-
tive, il est indispensable de confronter les données de
I'ensemble de ces indicateurs ou traceurs aux carac-
téristiques globales de I'aérosol atmosphérique telles
que les concentrations en carbone organique (OC), le
carbone élémentaire (EC) et les PM1g ou PM2 5 [10,
20, 29, 30].

Pour la combustion de la biomasse, une premiere
évaluation quantitative peut étre réalisée en compa-
rant les rapports des concentrations en levoglucosan
et en OC a I'’émission et en atmosphére ambiante [10,
31].

D’autres méthodes d’évaluation quantitative se
sont développées grace a ['utilisation d’outils mathé-
matiques basés principalement sur des approches
statistiques. L’approche la plus largement rappor-
tée utilisée pour assigner une contribution des
sources aux concentrations ambiantes des
composés particulaires, est la technique du bilan
matiére (Chemical Mass Balance — CMB). Cette
méthode a été développée dés 1973 par Friedlander
et son application a la matiére organique particulaire
a été proposée par Schauer et al. [32]. Elle présente
l'intérét de pouvoir quantifier dans le méme modele
plusieurs sources d’émission. Elle permet de plus de
prendre en compte des familles de composés non
source spécifique mais dont 'empreinte chimique est
dépendante du type de source d’émission. Dans la
méthode CMB, la concentration des constituants d’un
échantillon ambiant donné est alors décrite comme
résultant d'une combinaison linéaire des composi-
tions chimiques relatives des sources. Ainsi, suivant
les espéces utilisées, ce modéle peut établir les
contributions des différentes sources soit aux concen-
trations en OC, soit aux concentrations en PM.
Cependant, la connaissance des profils d’émissions
est un facteur prépondérant a la représentativité des
contributions calculées par CMB [33]. Or, la connais-
sance exacte des profils d’émissions des sources de
la zone étudiée peut étre difficile a obtenir.

Ainsi, au cours de ces derniéres années s’est
développé un intérét grandissant pour des approches
statistiques plus flexibles en termes de connaissance
des sources. Des approches statistiques telles que
UNMIX, l'analyse en composante principale ou la
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méthode PMF (Positive Matrix Factorization) [34-37]
se sont également développées.

Ces différentes méthodologies d’évaluation quan-
titative de la contribution des sources font I'objet
actuellement d’étude d’intercomparaison en vue
notamment de leurs applications dans les études
d’'impact sanitaire de I'exposition aux PM [38, 39, 40].

3.1. Combustion de biomasse
et combustion du bois

Pour rappel, le terme « combustion de biomasse »
regroupe les sources « feux de biomasse » et « combus-
tion du bois » permettant ainsi de les différencier de
la « combustion des produits fossiles ».

De ce fait, dans la plupart des études scienti-
fiques, la différenciation entre la biomasse et la
combustion du bois, ou I'attribution des contributions
observées a I'une ou a l'autre source est réalisée :

+ en tenant compte de la typologie du site de préle-
vement, de la période des mesures ainsi que de la
présence ou non sur le méme site d’autres sources
potentielles [7, 9, 12, 17, 41] ;

» par I'étude des rapports entre le Iévoglucosan et
ses isomeres ;

+ par I'étude des facteurs d’émissions des différents
polluants ayant des valeurs différentes pour le bois
habituellement utilisé comme bois de chauffage et les
feux de biomasse [4, 13, 22].

4. Résultats
des mesures de terrain en France

Les études sur la contribution du chauffage au
bois sont nombreuses, notamment a I'étranger, et tout
particulierement au Canada ou les travaux sont les
plus nombreux®. lls montrent I'impact significatif de la
combustion résidentielle de bois, notamment sur
les concentrations en particules fines dans l'air
ambiant [42].

Dans les paragraphes suivants sont présentés les
résultats obtenus au cours des différentes études
réalisées en France depuis 2000.

4.1. Programme de recherche
Pollution des vallées alpines (POVA) :
2000-2003

Le programme scientifique POVA a été initié a la
suite de l'incendie du tunnel du Mont-Blanc en mars
1999. Les conditions exceptionnelles de circulation
alors générées dans les vallées de Chamonix et de la
Maurienne ont servi de cadre pour étudier plus géné-
ralement la qualité de I'air en vallée alpine encaissée,
qui présente de grandes spécificités par rapport aux
situations plus généralement rencontrées par ailleurs.
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Une dizaine de groupes de recherche a participé
a ce programme coordonné conjointement par le
LGGE de Grenoble et I'’Association agréée de sur-
veillance de la qualité de I'air, Air de I'Ain et des Pays
de Savoie (AIR APS). Les objectifs de POVA étaient
spécifiquement de comparer la qualité de l'air des
deux vallées, d'évaluer la part respective des diffé-
rentes sources d'émission, et de développer un outil
de modélisation de la chimie atmosphérique pour la
réalisation d’études de scénarios. D’'une durée de
cing ans, le programme s’est appuyé sur quatre
périodes d’observation intensive d’'une semaine dans
chacune des vallées (été 2000, hiver 2001 et hiver,
été 2003) ayant pour but une analyse détaillée des
évolutions spatiales et temporelles d’espéces
chimiques gazeuses et particulaires, complétées par
un suivi de longue durée (entre février 2001 et juin
2003), pour une sélection plus restreinte d’espéces
atmosphériques. Dans le cadre de POVA, un accent
particulier a été mis sur la chimie des PM1g afin
notamment de mieux appréhender les sources de
I'aérosol dans les deux vallées étudiées
(http://transalpair.eu/POVA/).

Méme si globalement, les mesures de profils de
COV, ainsi que la caractérisation chimique des PM1g
ont permis de montrer que le trafic routier des poids
lourds semble responsable d'une large part des
concentrations atmosphériques en polluants, elles
ont également nettement mis en évidence l'influence
d'autres sources anthropiques. C’est le cas notam-
ment du chauffage individuel et plus particulierement
celui au bois.

Ainsi la caractérisation chimique des PMqg a
permis de mettre en évidence l'influence de cette
source a la fois par I'étude des signatures
chimiques en HAP et I'identification des traceurs
de type méthoxyphénol et du lévoglucosan [20,
43]. La confrontation des concentrations de ces indi-
cateurs avec les parametres globaux de I'aérosol
(PM1p, OC et EC) a montré I'importance de cette
source sur la qualité de I'air dans les vallées alpines
en hiver. Ainsi, les observations faites a Chamonix
montrent de fortes corrélations entre la concentration
totale en méthoxyphénols et les autres paramétres de
I'aérosol (coefficients de corrélation de Pearson de la
concentration totale en méthoxyphénols vs PMyq :
r =0,85,vs0OC:r=0,78, vs EC:r=0,79 ; et vs Zpay
r = 0,82 lors de la campagne d’observation en hiver
2001).

De plus, I'étude des concentrations en Iévogluco-
san a permis d’évaluer quantitativement la contribu-
tion de la combustion du bois au carbone organique
des PM1g. Une contribution moyenne de 25 % a ainsi
été déterminée dans les zones suburbaines étudiées
dans les deux vallées. Cette contribution augmente
jusqu’a 30 % pour des zones plus rurales. Les obser-
vations faites dans le cadre de ce programme mettent
également en évidence le caractére local de cette
source.

* www.qgc.ec.gc.ca/dpe/Francais/dpe_main_fr.asp?air_qualit_rdp — www.mddep.gouv.qc.ca/air/chauf-bois/index-en.htm
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Figure 2.

Co-évolution temporelle de la concentration totale en HAP et de la concentration totale
en composés indicateurs de la source combustion de biomasse sur le site d’étude du Clos de I'Ours
(Programme POVA, Chamonix, campagne d’hiver 2001).
Parallel time evolution of total concentration of PAH and of total concentration
of typical compounds of biomass combustion source in the site of Clos de I'Ours
(POVA Programme, Chamonix, winter 2001 campaign).

Enfin, 'ensemble des mesures réalisées dans le
cadre du programme POVA a confirmé trés largement
la grande sensibilité des vallées alpines, parfois plus
polluées que les grandes zones urbaines. Dans ces
sites ou la topographie et la météorologie sont parfois
trés pénalisantes, les niveaux de concentration
peuvent localement augmenter par accumulation.
Cette situation est particulierement marquée pour les
especes primaires, durant les périodes anticy-
cloniques hivernales sous inversion de température.
Ainsi, en hiver, de fortes concentrations en HAP ont
été observées dans les deux vallées avec des valeurs
moyennes s’étendant de 1 a 48 ng.m-3 sur les sites
suburbains comparables a celles de grandes agglo-
mérations [44-48]. Dans le contexte des vallées
alpines, une part importante de ces concentrations
semble imputable a la combustion du bois par les
foyers domestiques.

4.2. Programme de recherche CARBOSOL :
2002-2004

Le programme européen CARBOSOL* d'étude de
la pollution particulaire en composés carbonés a été
conduit entre 2001 et 2004. Ses objectifs étaient de
faire un état des lieux de la quantité et de la compo-
sition des aérosols carbonés a I'échelle de I'Europe
pour des atmosphéres de fond dans des sites d’alti-
tude et des sites ruraux, et d'en déterminer les
sources. |l s'agissait notamment de définir les parts
respectives des combustibles fossiles (transport,
industrie, chauffage au fioul et au gaz) et de la bio-
masse (chauffage au bois, feux de végétaux) a cette
pollution. Les recherches développées par ce pro-
gramme, ont été coordonnées par le LGGE.

Les principales méthodes utilisées dans ce pro-
gramme faisaient appel a des traceurs chimiques et
au carbone 14 (14C). Le Iévoglucosan s'est avéré un
excellent traceur chimique permettant de relever sans
ambiguité les émissions dues a la combustion de bio-
masse. Le 14C, quant a lui, est un isotope radioactif
du carbone qui se désintégre trop vite pour se trouver
dans les combustibles fossiles, mais qui est présent
dans la biomasse. Les chercheurs ont ainsi établi
qu'en hiver, 50 a 70 % de la masse des aérosols
carbonés proviennent de la combustion de biomasse,
ceci partout en Europe et aussi bien pour les masses
d'air étudiées pres du sol qu'en altitude. Les sites de
mesure allaient en effet de la cote portugaise a la
Hongrie, en passant par les observatoires du Puy-de-
Déme (1 400 m) et du Mont-Blanc (4 300 m) [10, 49].

4.3. Etude sur les HAP dans I’lsére : 2004-2005

Le village de Méaudre, situé en moyenne mon-
tagne, dans le massif du Vercors, a été retenu pour
étudier l'influence du chauffage domestique au bois
sur les concentrations en HAP dans le cadre d’'une
étude du LCSQA. En effet, dans cette commune
rurale, le bois est trés utilisé par la population pour le
chauffage domestique.

Les mesures ont été faites du 18 novembre 2004
au 21 janvier 2005. Dans une premiere phase,
I'INERIS a réalisé une campagne de 7 jours consécu-
tifs suivie de prélévements hebdomadaires de
'ASCOPARG**. En paralleéle, ASCOPARG a réalisé
une autre série de prélévements a la méme période
sur deux sites Grenoblois, un site trafic et un site
urbain de fond.

* « Present and retrospective state of organic versus inorganic aerosol over Europe: implications for climate ».
** ASCOPARG : Association Agréée de Surveillance de la qualité de I'air dans la région Grenobloise.
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Tableau 1.
Concentrations en HAP totaux et en B[a]P sur les trois sites.
Concentrations of total PAH and B[a]P in the three sites.

22-11-04 24-11-04

29-11-04

17-12-04 23-12-04 04-01-05 10-01-05

Somme HAP
(ng/m3)

B[a]P
(ng/m3)

Dans le tableau 1 sont présentés les résultats
obtenus pour les HAP ainsi que pour le B[a]P (seul
HAP réglementé a ce jour) sur les trois sites de
mesure et pour les journées pendant lesquelles les
prélevements étaient effectués en simultané [50, 51].

On observe que les concentrations obtenues sont
assez similaires sur les trois sites malgré leur typo-
logie différente, avec néanmoins des concentrations
plus élevées sur les sites grenoblois (site trafic suivi
du site urbain de fond) lors de la premiére période de
la campagne, avec une nette augmentation des
concentrations en HAP et en B[a]P sur le site rural
dans la deuxiéme période.

Compte tenu des sources de HAP et de la typo-
logie des sites, 'augmentation des concentrations en
HAP sur le site rural ne peut pas étre expliquée par la

seule augmentation des émissions véhiculaires,
comme cela pourrait étre le cas sur le site trafic de
Grenoble.

La connaissance des émissions par TASCOPARG
confirmant la forte utilisation du chauffage au bois sur
le site rural de Méaudre, I'abondance du chryséne
(CHR) dans les échantillons du site rural a été étudiée
pour toute la période de prélevement.

Sur la figure 3 sont présentés les résultats obtenus
pour le CHR. lls ont été comparés aux concentrations
en HAP totaux et a la température ambiante.

Les résultats obtenus sur le site rural montrent
une trés bonne correspondance entre la concentra-
tion en HAP totaux et la température ambiante, avec
des concentrations en HAP maximales durant les
journées les plus froides (04 et 16 janvier 2005).
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Figure 3.

Concentrations en HAP totaux, abondance en CHR et température ambiante sur le site rural.
Total PAH concentration, presence of CHR and temperature in the rural site.
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L’augmentation de la proportion du CHR dans le
mélange total des HAP est également observée pour
la période la plus froide, avec les valeurs maximales
observées entre le 4 et le 16 janvier 2005. L utilisation
des HAP comme traceurs ne pouvant donner que des
renseignements qualitatifs, les résultats observés sur
le site rural de Méaudre suggérent une contribution
importante de la source « combustion du bois » aux
concentrations en HAP observées. Cette hypothese
se base également sur les concentrations élevées en
HAP observées, valeurs proches de celles observées
sur un site trafic voire urbain de fond, sur une zone
reconnue comme étant utilisatrice de ce type de
chauffage au bois et peu habitée. Ceci limite égale-
ment la présence d’autres sources, comme les émis-
sions automobiles par exemple.

4.4. Etude exploratoire sur la présence
des traceurs spécifiques de la source
« combustion du bois » dans les grandes
agglomérations francaises : 2006-2007

Compte tenu des résultats obtenus lors de I'étude
précédente, une nouvelle étude a été réalisée par
'INERIS a la demande du MEEDDAT afin d’étudier la
validité d’un traceur spécifique de la source « combus-
tion du bois », susceptible de donner des informations
sur la contribution de cette source aux concentrations
ambiantes de polluants, comme les HAP. Le Iévoglu-
cosan et les métoxyphénols ont été choisis dans ce
contexte.

Des mesures de ces composés ont été réalisées
durant I'hiver 2006/2007 dans quatre grandes agglo-
mérations francaises sur des sites urbains de fond
(Paris, Lille, Strasbourg et Grenoble) en collaboration
avec les quatre Associations agréées de surveillance
de la qualité de I'air (AASQA) respectives (AIRPARIF,
ATMO Nord-Pas-de-Calais, ASPA et ATMO Rhoéne-
Alpes GIE/ASCOPARG), le LCME de Chambéry et le
LGGE de Grenoble [31].

Le lévoglucosan est le composé traceur majori-
taire sur les quatre villes étudiées. La quantification
des métoxyphénols s’est avérée difficile du fait de la
réactivité de ces composés.

Les concentrations en lévoglucosan observées
sur les quatre villes (Tableau 2) sont du méme ordre
de grandeur que celles observées sur d’autres sites
étrangers [6, 9, 21]. Bien que les concentrations les

plus importantes soient observées durant les périodes
les plus froides, aucune corrélation ne peut étre mise
en évidence entre la concentration en lIévoglucosan et
la température ambiante.

La caractérisation globale des aérosols a été réali-
sée par les mesures de PMg, du carbone organique
(OC) et du carbone élémentaire (EC).

Les concentrations les plus importantes en PM4g
(Tableau 2) sont mesurées sur les sites de Grenoble
et de Lille avec respectivement des valeurs moyen-
nes de 35 et de 40 ng.m-3. Les fortes concentrations
en PM1g mesurées a Grenoble sont associées a une
composante organique importante, jusqu'a 60 %,
avec des concentrations moyennes de l'ordre de
14 ng.m-3 de OC. Ces valeurs enregistrées a
Grenoble correspondent a des gammes plutot hautes
de la littérature pour des sites similaires. Les valeurs
pour les trois autres villes sont trés similaires entre
elles et dans la moyenne de celles présentées dans
la littérature pour des sites de fond urbain.

Par ailleurs, les concentrations moyennes en car-
bone élémentaire pour les quatre villes étudiées sont
trés significativement plus élevées a Grenoble que
dans les trois autres villes étudiées, avec cependant
un écart type important (Tableau 2). Ces concentra-
tions restent toutefois dans des gammes moyennes
pour des milieux urbains européens. Les sources
d’émission du carbone élémentaire sont essentielle-
ment les combustions, avec des fractions significa-
tives dues aux émissions diesel et aux combustions
de la biomasse.

Compte tenu des différences importantes obser-
vées a la fois pour EC, OC et le Iévoglucosan sur la
ville de Grenoble, un impact important de la « combus-
tion de biomasse » semble se profiler pour cette
agglomération. Compte tenu de I'époque de I'année
et de la typologie du site, 'impact de la « combustion
de biomasse » peut étre attribué a la « combustion du
bois ».

Pour les deux villes présentant les concentrations
les plus importantes en lévoglucosan, des corréla-
tions assez étroites sont observées entre les concen-
trations en OC et en lévoglucosan. Les coefficients de
corrélation sont en effet de 0,80 et de 0,86 respecti-
vement a Grenoble et Strasbourg (n=16 et n=9,
respectivement). On retiendra de plus des ordonnées
a lorigine faibles dans les deux cas, permettant
d’émettre I'hypothése d’'une source « combustion de

Tableau 2.
Moyennes et niveaux de concentration obtenues dans les différentes villes.

Ville Lévoglucosan Mannosan Galactosan ocC EC PM1o
(ng.m-3) (ng.m-3) (ng.m-3) (ug-m-3) (ng-m-3) (ug-m-3)
Paris 234 (1-1 224) 28 (1-152) 16 (0-85) 6 (2-15) 1(0,2-2) 21 (8-47)
Lille 259 (31-697) 27 (2-89) 12 (1-37) 5(2-9) 0,4 (0,2-0,6) 40 (8-110)
Strasbourg | 439 (4-1 300) 73 (6-269) 36 (3-157) 5 (1-14) 0,4 (0,1-1) 26*
Grenoble |1 049 (268-2 469)| 101 (32-237) 46 (10-129) 14 (5-28) 1(0,2-4) 35 (18-64)

* Mesurées en fond sur I'agglomération de Strasbourg.
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Figure 4.
Evolution temporelle des concentrations en lévoglucosan et en HAP particulaires a Paris.

biomasse » trés majoritaire a cette époque de
'année. Finalement, on note une pente similaire pour
les deux villes, mettant en avant des processus de
génération et d’évolution de la matiére organique par-
ticulaire sans doute trés proches pour les deux villes.

A Paris et Lille, les corrélations sont beaucoup
plus faibles (R? = 0,52 dans les deux cas ; n =42 et
n =10, respectivement) avec une proportion de OC
provenant de la combustion du bois probablement
moins importante.

Des prélevements conjoints des traceurs spéci-
fiqgues de la source « combustion de biomasse » et
des HAP ont eu lieu essentiellement sur Paris (Figure 4).

Malgré quelques données manquantes en HAP
entre le 22/11/06 et le 19/12/06 ainsi qu’entre le
12/01/07 et le 27/01/07, les deux composés semblent
avoir une évolution similaire. On retiendra cependant
que la corrélation entre les deux espéces est
meilleure sur la période a partir du 18 janvier 2007.

Enfin, une estimation de la contribution de la
source « combustion du bois » a été réalisée a partir
des données de lévoglucosan et OC dans les quatre
villes. Malgré une grande incertitude liée au choix de
certaines données numériques nécessaires au calcul
des contributions, la ville de Grenoble présente la
contribution de cette source la plus importante avec
des valeurs comprises entre 32 et 53 % de la matiére
organique particulaire.

5. Etudes de terrain en cours en France

Dans les paragraphes suivants sont présentées
quelques études francaises en cours, visant a identi-
fier les sources des différents polluants atmosphé-
riques y compris la combustion du bois.

5.1. Evaluation de I'impact
des appareils de chauffage a bois
sur la qualité de I’air intérieur et extérieur

Depuis 2006, I'INERIS, le CSTB, le LCME et le
CITEPA, réalisent une étude financée par lADEME et
le MEEDDAT dont I'objectif est de quantifier la contri-
bution des appareils de chauffage domestique au
bois sur la qualité de l'air intérieur et extérieur, par la
caractérisation des polluants classiques émis par la
combustion du bois, ainsi que des composés traceurs
dans les conditions réelles de fonctionnement des
équipements.

Ainsi, ce travail permettra également de mieux
cerner les émissions des foyers domestiques en
prenant en compte le rendement énergétique et en
réalisant des essais sur site dans des conditions réelles
de fonctionnement des appareils. Une attention toute
particuliére est également portée a la mesure du taux
de renouvellement de l'air et de la perméabilité des
habitations afin de mieux interpréter les données.

Pour ce faire, des mesures a I'émission, ainsi qu’a
lintérieur et I'extérieur des habitations équipées de
foyers représentatifs du parc actuel de type et d’age
différente (2 foyers ouverts, 2 poéles et 2 foyers
fermés), ont été réalisées.

Les résultats de cette étude seront disponibles fin
2008 et permettront :

« d’améliorer la qualité des données relatives aux
facteurs d’émission des polluants classiques retenus
dans le cadre de linventaire national d’émission
réalisé par le CITEPA avec des valeurs plus repré-
sentatives du fonctionnement réel des appareils. Les
données existantes sont en effet issues principale-
ment d’études réalisées sur des installations pilotes
censées simuler le fonctionnement normal des appa-
reils notamment. Une partie des facteurs d’émission
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obtenus dans cette étude est présentée dans I'article
intitulé « Les émissions de polluants par les foyers
domestiques » publié dans ce méme numéro ;

» d’aider a améliorer la spéciation des espéces de
COQV utilisées dans I'inventaire et les caractéristiques
granulométriques des particules (PMp 5 et PM1g) ;

» de rechercher un ou plusieurs traceurs de la
combustion du bois afin de quantifier la contribution
de cette source sur la qualité de I'air intérieur des
habitations et extérieur, au voisinage immédiat des
équipements étudiés ;

« d’évaluer limpact du chauffage domestique au
bois sur l'apport de polluants problématiques en
termes d’exposition et d’effets sur la santé (PMo,
CO, HAP dont le B[a]P) en atmosphéres intérieures et
extérieures.

5.2. Etude exploratoire sur la présence
des traceurs spécifiques de la source
« combustion du bois » dans les grandes
agglomérations francaises : 2006-2007

Suite a I'étude préliminaire présentée dans le
paragraphe 4.4., il s’est avéré que la surveillance de
certains traceurs de la combustion du bois (Iévoglu-
cosan et métoxyphénols), ainsi que du carbone
élémentaire et du carbone organique (EC/OC), en
complément de la mesure des HAP pourrait donner
des informations intéressantes quant a la contribution
de la « combustion de bois » aux concentrations
atmosphériques a I'extérieur.

De ce fait, la poursuite de cette opération en
collaboration avec les AASQA sur les grandes agglo-
mérations frangaises a été reconduite en 2008 dans
le cadre des travaux de I'INERIS pour le LCSQA,
toujours en collaboration avec le LCME de
’'Université de Savoie, et le LGGE de I'Université de
Grenoble.

Pour cela, des prélevements de 24 heures, un
jour sur 3 ou un jour sur 6, sont effectués avec un
appareil haut débit sur des filtres en fibres de quartz
sur une durée d’'un an minimum. Les préléve-
ments des traceurs de la combustion de bois sont
faits dans des zones urbaines de fond des
grandes agglomérations francgaises, en paralléle
et sur le méme site ol les HAP sont mesurés.

Les résultats obtenus seront disponibles dans le
premier semestre 2009, sur le site Internet du LCSQA
(www.Icsga.org).

5.3. Programme FORMES

Ce programme se propose quant a lui d’étudier de
fagon plus large 'ensemble des sources majoritaires
de la matiére organique particulaire en milieu urbain.
Le programme FORMES (fraction organique de
I'aérosol urbain : méthodologie d’estimation des
sources), est piloté par le LGGE de Grenoble et le
pble environnement du LCP de Marseille et financé
dans le cadre du programme Primequal.

Il est proposé dans ce programme de développer
une étude de démonstration pour une méthodologie

de détermination quantitative de l'influence des diffé-
rentes sources sur la fraction organique de I'aérosol
urbain (fractions primaires et secondaires). Cette
étude est menée dans des environnements et condi-
tions météorologiques et photochimiques trés diffé-
renciés, avec des campagnes a Marseille I'été (Juillet
2008), et Grenoble en hiver (Janvier 09). Les objectifs
du programme FORMES sont de :

» déterminer quantitativement I'évolution des contri-
butions relatives des principales sources primaires de
I'aérosol organique par une approche de type CMB ;
» évaluer la contribution des processus secondaires
par confrontation de plusieurs approches (chimiques
et physiques) permettant de prendre en compte les
principales caractéristiques des particules atmosphé-
riques ;

» proposer au terme du programme, une méthodo-
logie simplifiée d’étude des sources a la fois primaires
et secondaires, opérationnelle pour une large gamme
de sites.

La méthodologie adoptée est ambitieuse et pluri-
approches. Tout d’abord, la spéciation des sources
primaires sera réalisée au moyen de I'approche CMB,
méthode de référence pour 'US EPA, qui s’appuie
principalement sur des traceurs organiques (hopanes,
stéranes, lévoglucosan, alcanes linéaires, acides
carboxyliques, HAP...). Cette méthodologie sera
contrainte par d’autres approches complémentaires
comme ['étude des isotopes du carbone, ou ['utilisa-
tion de méthodes statistiques plus souples en terme
de connaissance des profils de sources (UNMIX,
PMF).

Ensuite, la contribution de la fraction secondaire,
beaucoup plus complexe a appréhender, sera éva-
luée principalement selon deux approches :

* la premiére, basée sur les résultats obtenus par
AMS (Aerosol Mass Spectrometer, Aerodyne) pou-
vant étre traités en termes de fractions primaires et
secondaires ;

* la seconde, plus exploratoire, visant a étudier les
relations entre les propriétés physiques des particules
(volatilité et hygroscopicité) et les processus photo-
chimiques donnant naissance a I'aérosol organique
secondaire.

Ce programme constitue certainement I'étude la
plus poussée jamais réalisée en France pour la
caractérisation de la physico-chimie et de la détermi-
nation des sources des polluants particulaires en
milieu urbain.

6. Conclusion

On retiendra que les études francgaises relatives a
la connaissance de la contribution des différentes
sources a la qualité de I'air extérieur, y compris le
chauffage au bois se généralisent. Les nombreuses
études en cours en France, mais également en
Europe, sont la preuve de l'importance de ce type
d’étude. Pour cela, le choix d’'un composé traceur
et/ou indicateur approprié est important afin de mieux
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appréhender la contribution des différentes sources a
la qualité de I'air extérieur, et/ou intérieur.

Les études présentées dans cet article, montrent
des résultats encourageants quant a I'utilisation du
lévoglucosan comme traceur de la source « combus-
tion du bois ». Cependant, une meilleure connais-
sance des facteurs d’émission de ce composé ainsi
que de la fraction organique des différentes sources
de combustion de biomasse (bois, feux des foréts,
brilage des déchets...) est nécessaire afin de conso-
lider son utilisation.

Dans ce contexte, I'utilisation de nouveaux tra-
ceurs se développe en Europe. Le recours au
carbone 14 et au tragage isotopique moléculaire
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(13C/12C) pour les HAP et d’autres molécules orga-
niques, constitue un exemple des travaux en cours
dans ce domaine en France.
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