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Résumé

Dans une region marquee par des depassements chroniques des valeurs reglementaires a proximite du trafic routier et
certaines années en fond au centre de I'agglomeration, I'identification des sources de particules fines est indispensable a la
mise en place de politiques visant a diminuer leurs concentrations en lle-de-France. Airparif a mis en ceuvre, en collaboration
avec le LSCE (Laboratoire des Sciences du Climat et de 'Environnement), une vaste etude de caractéerisation chimique des
particules afin d’ameliorer nos connaissances sur 'origine geographique et la contribution des differentes sources d’emission
aux niveaux de particules mesurés en lle-de-France. Menee grace au soutien financier de I'Etat, de la Region lle-de-France,
de la Ville de Paris, du CNRS et du CEA, les resultats doivent aider a I'identification de mesures appropriees pour faire baisser
les teneurs en particules dans I'environnement. Elle a ete pilotee par Airparif et menee en partenariat avec le LSCE. Airparif
et le LSCE ont souhaite que cette etude puisse etre expertisee tout au long de sa mise en ceuvre par un comite scientifique
compose d’experts francais et europeens de Berlin, Londres et Barcelone, ainsi que de representants institutionnels francais.
La campagne de mesure, d’'une duree d’un an, avec des prelevements journaliers, s’est deroulee du 11 septembre 2009 au
10 septembre 2010 sur six sites repartis en lle-de-France [1]. Elle est essentiellement ciblee sur les particules fines PM, g,
compte tenu de leur impact nefaste sur la sante mais egalement parce qu’elles representent en moyenne 70 % de la masse
totale des particules PM,,,.

L’etude s’appuie sur une methodologie developpée a Berlin [2]. Elle repose sur le couplage de mesures de concentrations
de particules sur six stations reparties a travers I'lle-de-France avec analyse de leur composition chimique, de donnéees
meteorologiques et de donnees d’inventaire d’emissions (regionales et europeennes). Les analyses chimiques, realisees ici
par le LSCE, portent sur la masse totale des aérosols, carbone organique, carbone elementaire, ions, metaux et traceurs
organiques dont le levoglucosan, traceur de la combustion de biomasse. Les resultats portent d’'une part sur I'origine geo-
graphique et d’autre part sur les sources de particules a proximite du trafic ou dans le fond urbain.

Cette etude permet donc pour la premiere fois en lle-de-France de quantifier et de definir la part de la production locale
de particules par rapport aux apports resultant de la pollution transfrontiere. A proximite de la circulation, cette etude montre
que les particules fines PM, 5 proviennent en majorite d’une production francilienne (60 %) avec une part importante (40 %)
et stable (sur I'annéee) du trafic routier. Dans I'agglomeration parisienne, et en situation eloignee du trafic routier, les particules
proviennent a pres de 70 % de pollutions transfrontieres. En revanche, dans les 30 % produits localement, le chauffage au
bois represente une source importante de PM, 5, quasi équivalente au trafic. Cette contribution est particulierement significa-
tive puisque selon le Ceren(3), le bois ne represente que 5 % des combustibles utilises pour le chauffage residentiel et qu’il
produit plus de 80 % des emissions de particules fines par ce secteur.

Cette etude montre qu’améliorer la qualité de I’air sur I’ensemble de I'agglomération parisienne et respecter les régle-
mentations ne peuvent étre obtenus qu’au prix d’actions complémentaires, a differentes echelles et sur differentes sources :

— A proximite directe du trafic routier, de maniere chronique et pas uniquement pendant les pics de pollution. La stabilite
de la contribution du trafic au cours de I'annéee, associee a la recurrence un jour sur deux des depassements de la valeur
limite (en proximite du trafic), plaide pour des mesures de reduction chroniques et a large echelle plus que pour des mesures
ponctuelles en cas d’episode de pollution. Des mesures de reductions permanentes presenteraient de plus I'avantage de faire
baisser le nombre et I'intensite des episodes de pollution.

— Dans I'agglomeration en geneéral par des actions sur le trafic et le chauffage residentiel, en particulier par des mesures
sur le chauffage au bois et sur le diesel.

— A l'echelle de la France et de I’'Europe pour limiter la part des particules provenant de I'import.
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PARTICULES

Abstract

It is now well accepted that particles, especially fine particles (PM, 5), have important adverse health effects. Moreover,
the levels measured in the lle-de-France region have been relatively stable in recent years. These levels lead to chronic
exceedances and litigations with the European commission for non-compliance with the PM,, directive. However, the definition
and the implementation of effective measures to reduce lle-de-France particle levels require a good knowledge on the origins
and sources of these particles.

In this context, Airparif and the LSCE have conducted a characterization study of the lle-de-France fine aerosols. The study
is based on the Lenschow methodology developed in Berlin [2] and exploits the chemical composition results measured at a
traffic site (ring road Porte d'Auteuil), at one urban site (Paris) and at three background rural sites, located in northwest,
northeast and south of the lle-de-France.

Performed in the lle-de-France region, this study confirmed the Lenshow method relevancy and allowed the build up of a
large PM,  daily database. This database provides a very detailed chemical composition of the fine particles over a year on
six sites in lle-de France. It also provides data on the chemical composition of PM,, for the same period at the urban site and
the traffic site.

The first result coming out from this study concerns the particle level distribution according to the geographical particle
origin, measured near traffic sites and urban areas, and associated sources.

On an annual average, the geographical origin of particle concentrations measured at the traffic site (ring road Porte
d'Auteuil) can be summarized as follow:

— Approximately 60% of the PM, 5 annual concentration is from the lle-de-France region itself: nearly 40% is due to the
direct emissions of the Paris ring road traffic and 20% originates from the global Paris area pollution (urban background). Local
actions can be proposed to decrease these contributions of the PM,, 5 concentrations.

—40% of PM, 5 levels measured is imported (i.e. advected on the region of Paris). National and European actions should
be considered here to reduce this contribution.

—On an annual average, at the traffic site (near the ring road Porte d'Auteuil), about 40% of the PM,, concentrations is
from the local traffic generated by the axis close to the station.

The study also established the major sources contributing to PM,, 5 particle levels:

— Road traffic emissions, whether of local/regional origin or imported over the region (contributing over 50% on the Auteuil
traffic site of which 90% are from the Paris region traffic).

— The residential heating and especially wood burning. Residential wood burning is responsible for nearly 30% of PM, 5
concentration observed in winter at the urban background, while it represents only 5% of the energy consumption of the resi-
dential sector. Results on levoglucosan (wood smoke organic marker) measurements confirm the importance of the contribu-
tion of this combustible.

— Agriculture, industry and road traffic are the main contributors to secondary inorganic precursors. These compounds are
composed by 80% imported, 15% produced from the urban area and 5% from the local traffic. However, chemical reactions
resulting in the emission of secondary particles are complex and the link between lower gaseous precursor’s emissions and

its impact on particle levels is not straightforward.
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Introduction

Les particules ont un effet nefaste reconnu sur la
sante et c’est pourquoi elles sont reglementees. Le
programme europeen CAFE (Clean Air For Europe)
estime que les PM, 5 présentes dans I'atmosphere,
sur la base des emissions de I'annee 2000, entrainent
en Europe une perte annuelle de 3,7 millions d’annees
de vie et environ 348 000 deces prematures [3]. Les
principaux effets mis en evidence sont des troubles
cardio-respiratoires pouvant survenir a court ou a
long terme. A ce jour, il n’a pas ete mis en evidence
de seuil en dessous duquel les particules seraient
inoffensives. En revanche, les concentrations accrues
de particules augmentent les risques d’effets deleteres.
Or, en lle-de-France, la plupart des valeurs regle-
mentaires sont depassees tous les ans. Plusieurs

millions de Franciliens sont concernes et, comme
d’autres Etats membres, la France est en situation de
contentieux avec I'Europe pour non-respect de la
directive pour les particules PM,,.

Dans ce contexte, la définition et la mise en place
de plans d’actions nécessitent l'identification de
mesures appropriees pour faire baisser les teneurs
en particules dans l'environnement et donc une
bonne connaissance de la responsabilite des diffe-
rentes sources de particules. Une des difficultes
reside dans le fait qu’il n’existe pas de relation direc-
tement proportionnelle entre les emissions de particu-
les et leurs concentrations dans I'air qui dependent de
nombreux facteurs, notamment meteorologiques et
chimiques.

Une autre grande difficulte pour apprehender les
sources des particules provient de la diversite meme
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de ces sources. Les particules sont des polluants
complexes qui peuvent etre directement emis dans
I’'atmosphere (particules primaires), ou provenir de la
transformation dans I'atmosphere de polluants
gazeux (particules secondaires). Elles peuvent de
plus etre transportees sur de longues distances et
etre remises en suspension une fois deposées au sol.
De plus, les particules se composent de nombreuses
substances et ne constituent pas une espece chi-
mique unique et homogene.

Ainsi, la composition chimique des particules
apporte, a elle seule, des informations préecieuses
concernant leurs sources. En zone urbaine, les especes
carbonees presentes dans les particules sont majori-
tairement issues de la combustion incomplete (trafic,
chauffage...) tandis que les composeés inorganiques
peuvent etre d'origine naturelle (poussieres terri-
genes, sels de mer), ou anthropique (formées par des
processus physiques comme I'abrasion des routes,
des pneus, des freins...), ou d’origine secondaire
issus de la transformation photochimique de composées
gazeux (acide nitrique, dioxyde de soufre, et ammoniac)
principalement emis par les industries, le ftrafic et
I'agriculture (epandage d'engrais).

Les espéces ioniques

Parmi les especes ioniques mesurees dans les
particules, une distinction peut &tre faite entre les sels
marins (Na+, Cl-, Mg2+, ss-80,2-, ss-K+, ss-Ca2+) et
les autres sels. Certaines especes sont d’origine
primaire (tel que K+ qui peut etre un traceur de
combustion de la biomasse) ou secondaire (nss-
80,42, NH 4+, ou NO4_, qui se forment a partir des gaz
presents dans I'atmosphere : oxydes d’azote, dioxyde
de soufre et ammoniac).

Les espéces carbonées

Le carbone est present principalement sous deux
formes : le carbone elementaire (EC) et le carbone
organique (OC). La somme du carbone elementaire
et du carbone organique constitue le carbone total
(CT).

e Le carbone élementaire EC ou black carbon, BC
(suivant la methode de mesure utilisee) correspond
au carbone graphitique amorphe et absorbant. Il est
primaire et d’origine anthropique. Il est principalement
issu de toutes les combustions incompletes, qu’elles
soient de combustibles fossiles (charbon, gazole,
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essence, kerosene, gaz naturel...) ou renouvelables
(bois, biomasse), ainsi que des debris de materiaux
carbones relargues par les activites humaines
comme les debris de pneus. C’est un bon traceur des
activites anthropiques, en particulier du trafic routier.

» Le coeur de I'aerosol, constitue de carbone elemen-
taire, est géneralement entoure d’une pellicule
composee d’un melange complexe de composes
organiques. On parle alors de carbone organique
(OC). Dans les particules atmospheriques, le carbone
organique se trouve sous la forme de matiere orga-
nique particulaire (OM). Ce terme (OM) designe
’ensemble constitue par le carbone et les autres
atomes constituant cette matiere (oxygene, hydro-
gene, azote, soufre...). La teneur en OM est estimee
en multipliant la teneur en carbone organique par un
coefficient, generalement compris entre 1,6 et 2,0
selon le degre d’oxydation de I'aerosol organique
suite a son vieilissement dans I'atmosphere. La
matiere organique a des origines plus diverses que le
carbone éelementaire. Elle peut etre d’origine anthro-
pique, essentiellement formee lors des combustions
incompletes directement a I’'emission, soit par conver-
sion des gaz presents dans les fumees. Elle peut
egalement etre constituee de particules biogeniques
primaires ou secondaires.

Les poussiéres minérales

Les poussieres minerales sont essentiellement
d’origine terrigene (erosion des sols et remise en
suspension).

Le Tableau | resume ces elements.

A limage d’autres capitales europeennes telles
que Londres et Berlin, ou d’importantes etudes de
caracterisation chimique des sources de particules
ont ete menees (et sur lesquelles ont d’ores et deja
ete bases des plans d’actions locaux), 'ameélioration
des connaissances des particules dans I'agglome-
ration parisienne est la principale motivation de cette
etude.

Cette etude doit aider a I'identification de mesures
appropriees pour faire baisser les teneurs en particu-
les en lle-de-France a travers un double objectif :

« determiner la proportion de particules emise locale-
ment par le trafic, de celle produite par I'agglomeéra-
tion parisienne et celle importee d’autres regions en
France ou d’Europe ;

Tableau I.
Origine primaire et secondaire des differentes especes chimiques constituant les particules.
Primary and secondary origins of the main chemical components of PM.

lons de sels ealbo i Poussiéres
de mer Autres ions élémentaire organique minérales
(EC) (om)
Primaires X X X X X
Organiques secondaires X
Inorganiques secondaires X
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Figure 1.

Schema du profil vertical des concentrations de PM, 5
dans I'air ambiant selon la méthode de Lenschow.
Schematic vertical profile of the ambient PM, g
concentration according to the Lenschow approach.

e estimer la contribution des differentes sources
d’emissions (chauffage, industrie, trafic, agricul-
ture...) sur les niveaux de particules mesures le long
d’une route a fort trafic, dans I'agglomeération pari-
sienne en general, ou a I'echelle de la region.

Airparif a ainsi mis en ceuvre, en collaboration
avec le Laboratoire des Sciences du Climat et de
’Environnement (LSCE), une etude de caracterisa-
tion des particules visant a estimer la contribution des
differentes sources de particules aux niveaux mesures
en lle-de-France et leur origine geographique, de
maniere a fournir aux autorites locales une meilleure
connaissance des sources sur lesquelles on peut agir
pour diminuer les niveaux de particules. Ce projet est
realise avec le soutien financier de I'Etat (DRIEE®) et
ADEME®)), de la Region lle-de-France, de la Mairie
de Paris, du CNRS et du CEA

Méthodologie

Le volet méethodologique de ce projet a ete decrit
en detail dans [1], seuls les principaux elements sont
resumes ici.

L'etude menee par Airparif et le LSCE vise en
premier lieu a determiner les differentes contributions
geographiques des aerosols fins mesures sur la
region (fond regional, urbain, trafic). Cet objectif est
particulierement important puisqu’il constitue la base
meme des demandes de report de delais pour le
respect des valeurs limites. Pour ce faire, I'etude est
basee sur la méthodologie de Lenschow [2], deve-
loppee sur la ville de Berlin, qui repose sur I'hypo-
these que les concentrations atmospheriques de
particules resultent de 'addition de plusieurs contri-
butions : fond regional/fond urbain/trafic local.
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Figure 2.
Emplacement des cinq sites de mesure pendant la campagne.
Spatial distribution of monitoring sites in lle-de-France.

Cing sites de mesure ont eté instrumentes pour
repondre a cet objectif. Les sites ont ete choisis afin
de permettre d’evaluer chacun des compartiments
independamment des autres (trafic, urbain et regional),
et ce pour tous les types de situations meéeteorolo-
giques.

Le site trafic a ete implante sur la station du
Boulevard peripherique — Porte d’Auteuil. Cet empla-
cement a permis d’evaluer Iimpact de cet axe de
circulation majeur en lle-de-France, sur lequel circu-
lent chaque jour plus de 220 000 vehicules, et qui
constitue donc une source de pollution atmosphe-
rique importante liee au trafic routier. Le site de fond
urbain du cceur de l'agglomeération a ete implante
dans le 4e arrondissement de Paris. Les sites ruraux
ont permis d’evaluer, quelle que soit la provenance
des vents, I'import en provenance de I'exterieur de la
region. Trois sites de mesure ont ete retenus pour
repondre a ce cahier des charges : Crouy-sur-Ourcq
(77), Bois-Herpin (91) et Fremainville (95).

La Figure 2 ci-dessus représente 'emplacement
des cing sites de prelevements retenus pour realiser
I'etude.

Seule la connaissance de la composition
chimique des particules permet de remonter a leur
origine geographique et a leurs sources. Des prélé-
vements sur filtres ont été réalisés quotidienne-
ment pendant un an ; les filtres ont ensuite été
analysés en laboratoire pour définir la composi-
tion chimique des particules collectées.

La methode d’additivite des niveaux (Figure 1)
permet de determiner les origines geographiques des
particules tandis qu’un couplage avec l'inventaire des
emissions Airparif permet de remonter aux sources
des particules.

(4) DRIEE : Direction Régionale et Interdépartementale de I'Environnement et de I'Energie.

(5) ADEME : Agence de I’Environnement et de la Maitrise de I'Energie.
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Prélévements et analyses chimiques
des particules

Dans le cadre de cette etude, plus de trente especes
chimiques ont ete mesurees chaque jour sur chaque
site, soit 5 096 prelevements mis en place, 5 682 filtres
analyses et 87 600 analyses chimiques realisees.

Prélévements

Des prelevements journaliers sur filtres ont ete
realises pendant une annee complete, de septembre
2010 a septembre 2011, avec des preleveurs Leckel
(débit d’air = 2,3 m3/h). Pour permettre une caracteri-
sation complete de la composition chimique des par-
ticules PM, g, il &tait necessaire de realiser deux
prelevements en parallele, le premier, sur filtres
quartz, destineé aux analyses de carbone, le second,
sur filtres Teflon, pour les pesees et les analyses
d’ions, de traceurs organiques et de méetaux.

Les resultats presentes ici portent sur la fraction
PM, 5. Des mesures complementaires de PM,, ont
ete realisees sur le site trafic et le site urbain. Elles
sont motivees par le fait que les particules PM,, font
actuellement I'objet de depassements chroniques des
valeurs reglementaires en proximite au trafic routier et
que de nombreuses etudes epidemiologiques souli-
gnent limpact sanitaire des particules grossieres
(comprises entre 2.5 et 10 um). Pour les PM,,, seuls
les prelevements sur filtre Teflon ont ete realises. Les
resultats des especes carbonees ont ete deduits des
analyses PM, ;.

Analyse chimique des aérosols

Le premier objectif de cette etude etait d’apporter
une information sur les principaux composées
chimiques presents dans les aérosols a travers des
exercices de « fermeture chimique » (i.e. fermeture
du bilan de masse) comme rapporte dans [4] et [5].
Cette fermeture chimique consiste a approcher la
masse (PM) totale des aerosols evaluee a partir de
pesee gravimetrique en effectuant la somme de
I’ensemble de ses composants chimiques. Sous une
forme simplifiee, la fermeture chimique peut s’ecrire
sous la forme d’une equation :

[PM, 5] = [AIS] + [OM] + [EC] + [sels de mer] +
[poussieres crustales] (1)

Ou:

[PM, 5] est la concentration massique (en ug/m3)
des aerosols fins determinee par pesee gravime-
trique.

[AIS] est la concentration massique (en ug/ms)
des Aerosols Inorganiques Secondaires. Ces AIS
sont formées de sulfate d’ammonium ((NH,),S0O,) et
de nitrate d’'ammonium ((NH,)NO;).

[OM] est la concentration massique (en ug/ms3) de
la Matiere Organique particulaire calculee comme
[OM] = f x [OC]. [OC] est la concentration massique
(exprimée en pgC/m3) de carbone organique.

PARTICULES

[EC] est la concentration massique (en pugC/m3)
de carbone elementaire.

[sels de mer] est la concentration massique (en
pg/m3) de sels de mer determinee par la formule
suivante : [sels de mer] = [Na+] + [C-] + [Mg2+] +
[55-SO j2-] + [s5-K+] + [ss-Caz+].

[poussiéres crustales] est la concentration mas-
sique (en ug/m3) de poussieres crustales determinee
par la formule suivante : [poussieres crustales] =
2.20 X [Al] + 2,49 X [Si] + 1,63 x [Ca] + 2,42 X [Fe] +
1.94 x [Ti] comme propose dans [6].

L'ensemble des techniques d’analyse chimique

des composants des particules est decrit en detail
dans [1] et [5].

Méthodologie de déconvolution de la source
« chauffage au bois »

Un des enjeux majeurs de cette etude concerne
I’evaluation du poids des emissions du chauffage au
bois sur les concentrations hivernales de PM, et
PM,,. Les fractions EC et OC issues du chauffage au
bois sont estimees a partir de la mesure d’un traceur
specifique (levoglucosan) et de I'inventaire des emis-
sions developpe a Airparif.

Résultats

Les concentrations annuelles en PM, 5 obtenues

sur notre etude (sept. 2009 - sept. 2010) sont
typiques des differentes typologies de sites represen-
tees et sont coherentes avec les mesures realisees
sur le reseau de surveillance d’Airparif ou avec les
données de la litterature [7] et [8]. En particulier, les
niveaux moyens en PM, ¢ sont de 27 ug/m3 sur le site
trafic, 15 ug/ms3 sur le site urbain de Paris, et 11 ug/m3
sur le site rural. Ces concentrations sont coherentes
avec les mesures decrites par [6] sur differents sites
européeens aux typologies variees, avec des concen-
trations en PM, ; comprises entre 20 et 40 ug/ms3 sur
les sites trafic, entre 15 et 40 ug/m3 sur les sites
urbains et entre 5 et 20 ug/ms3 sur les sites ruraux. Les
niveaux annuels de PM, 5 sur le site trafic d’Auteuil
sont plus d’1,5 fois supérieurs a ceux mesures sur le
site urbain. La difference entre les niveaux moyens
ruraux et urbains est faible (environ 5 pg/ms).

Les concentrations annuelles en PM,, a proximite

du trafic routier et sur le site urbain de Paris sont
respectivement de 39 ug/m3 et de 22 ug/ms3. Les
concentrations a proximite du trafic sont en moyenne
pres de deux fois superieures a celles du site urbain.
Ces concentrations sont egalement coherentes avec
les concentrations observees par [6].

Résultats de composition chimique
des particules fines PM,

La Figure 3 presente la composition chimique
moyenne des PM, ; mesurées du 11 septembre 2009
au 10 septembre 2010 sur les sites trafic, urbain et
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ruraux. Pour la typologie « Rural », les resultats sont
issus de la moyenne des valeurs journalieres du site
rural le plus representatif de I'import selectionné en
fonction du secteur de vent pour ne pas etre influence
par les emissions de I’'agglomeration parisienne.

En ce qui concerne la composition chimique des
PM, 5, quel que soit le site de mesure considere
(trafic, urbain, ou rural), la fraction fine (PM, 5) est
essentiellement composee d’especes carbonees (EC
et OM) et d’especes inorganiques secondaires
(notees AIS) qui sont principalement emises respecti-
vement par des procedes de combustion et produites
par reactions photochimiques dans I'atmosphere.

Sur les cinq sites d’etude, les composés carbonées
representent en moyenne plus de 40 % de la masse
totale de PM, 5 (40 % sur le site rural, autour de 46 %
sur le site urbain et plus de 65 % sur le site trafic). lls
representent en moyenne 17 ug/ms sur le site trafic,
7 ug/m3 sur le site urbain et 5 ug/ms3 sur le site rural.
L’augmentation sensible des concentrations de
carbone elementaire (EC) entre le site rural et le site
urbain s’explique par la presence en zone urbaine de
sources de combustion (trafic, chauffage).

Les rapports OM/EC sont respectivement de 8,4
et 1,5 sur les sites ruraux, urbains, trafic. lls sont
coherents avec les donnees de la litterature et refle-
tent notamment la presence de sources urbaines
comme le trafic qui ont des rapports OM/EC qui sont

tres faibles. Les valeurs elevees en fond regional
refletent la presence de composées organiques tres
oxydes, issus notamment de processus de formation
secondaire.

Les composes inorganiques secondaires (AlS)
constituent en moyenne au minimum 25 % de la
masse totale des PM, 5 (25 % sur le site trafic, autour
de 40 % sur le site urbain et plus de 45 % sur le site
rural). Si les contributions relatives sont tres diffe-
rentes d’une typologie de site a I'autre, en particulier
entre le site trafic et le site rural, les concentrations en
composeés inorganiques secondaires sont tres homo-
genes a l'echelle de notre region. Elles evoluent peu
entre le site rural (autour de 5 ug/m3 en moyenne), les
sites urbains (autour de 6 ug/m3 en moyenne) et le
site trafic (environ 6.5 ug/m3 en moyenne). Ce resul-
tat est coherent avec les donnees de la litterature
identifiant ces composés comme principalement
issus de transport longue distance.

La Figure 4 présente les contributions en PM, 5 en
« ete » (du 1er avril au 30 septembre) et en « hiver »
(du 1er octobre au 31 mars) des trois secteurs consi-
deres. La difference de concentrations entre I'ete et
I'hiver est faible pour les trois contributions (2 pg/m3).
En ete, la contribution du trafic local est legerement
plus forte qu’en hiver. A l'inverse, les contributions du
fond (a la fois urbaine et import) sont legerement plus
faibles en ete qu’en hiver.
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Figure 3.
Composition chimique moyenne annuelle des PM, 5 echantillonnées sur les differentes typologies de sites.
Annual average chemical composition of PM, 5 sampled on the traffic, urban and rural sites.
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Figure 4.

Composition chimique moyenne annuelle des contributions
(import, fond urbain, trafic local) a la concentration en PM, 5
mesuree sur le site trafic du boulevard peripherique
Porte d’Auteuil.

Average chemical composition of the different contributions
(import, urban background, traffic) to PM, 5
at the traffic site Boulevard péeripherique Porte d’Auteuil.

La baisse des contributions du fond (import et
urbain) observee en éete par rapport a I'hiver est prin-
cipalement due a une diminution des concentrations
en composes carbones, en particulier la matiere orga-
nique (OM). Les concentrations hivernales elevees
de matiere organique s’expliquent notamment par un
effet combine de la dynamique atmospherique (fai-
bles couches de melange) et une plus grande
proportion de matiere organique liee au chauffage au
bois. Par ailleurs, la contribution urbaine en compo-
ses inorganiques secondaires (NO5_, SO,2- and
NH,+) déecroit en éte, ce qui est cohérent avec la
nature semi-volatile du nitrate d’ammonium dont les
concentrations atmospheriques sont gouvernéees par
des equilibres thermodynamiques favorisant la
condensation en phase particulaire durant I’hiver.

PARTICULES

Résultats de composition chimique
des particules PM,

L'analyse comparee de la composition chimique
des PM,, et de celle des PM, 5 sur les sites trafic

d’Auteuil et urbain de Paris permet, par difference, de
caracteriser chimiquement la fraction grossiere des
particules mesurees sur ces deux sites. Les PM,,
n’ayant pas ete prelevees sur les sites ruraux, il n’est
pas possible de distinguer la contribution du fond
urbain de celle de l'import.

Sur le site urbain de Paris, les composés carbo-
nes (EC et OM) constituent presque 40 % de la
masse totale de PM,, (Figure 5) ce qui correspond a
environ 9 ug/m3. Les composés inorganiques secon-
daires (AIS) representent 30 % de la masse totale
des PM,, soit 6 ug/m3. Les PM,, et les PM, 5 sur le
site urbain de Paris contiennent pratiquement la
meme quantite d’AlS, ce qui signifie que ces compo-
ses sont presqu’exclusivement presents dans la frac-
tion fine des particules. Comme attendu, la plus
grande difference entre les compositions chimiques
des PM, ¢ et PM,, porte sur les sels de mer et les
poussieres minerales, tous les deux presents majori-
tairement dans la fraction grossiere des particules.
Les concentrations annuelles en sels de mer et en
poussieres minerales dans les PM,, sur le site urbain
ont ete estimees, respectivement, a environ
1.5 pg/m3 et 3.5 ug/ma.

Des observations similaires peuvent etre faites
pour le site trafic : les composés carbonés des PM,
sont essentiellement presents dans la partie fine de
I'agrosol (PM, 5), mais de la matiere organique est
egalement presente dans la fraction grossiere. Ces
resultats font neanmoins I'objet d'hypotheses fortes.
Rappelons en effet que pour les PM,, il n’y a pas eu
de prelevements sur filtre quartz. Les composés inor-
ganiques secondaires sont majoritairement presents
dans la fraction fine des PM, . Les poussieres mine-
rales, qui peuvent largement etre imputees, sur le site
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Figure 5.
Composition chimique moyenne annuelle des PM,, &chantillonnées sur les differentes typologies de sites.

Annual average chemical composition of PM,, sampled on the traffic and the urban sites.
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Figure 6.

Composition chimique moyenne annuelle des contributions
du fond et du trafic local aux concentrations de PM,, mesurees
sur le site trafic du boulevard peripherique Porte d’Auteuil.

Average chemical composition of the different contributions
(background and local traffic) to PM, at the traffic site
Boulevard peripherique Porte d’Auteuil.

trafic, aux emissions hors echappement (remise en
suspension...), representent 14 % de la masse totale
de PM,, sur ce site soit 6 pg/ms.

Comme pour les PM, 5, la difference des PM,,
entre I'hiver et I'ete est tres faible (Figure 6). Comme
pour les PM, g, la contribution du trafic local augmente
legerement en ete. La fraction grossiere varie peu,
car les sels de mer sont quasiment inexistants en ete
(pas de salage de route), mais la proportion de pous-
sieres minerales augmente (plus de remise en
suspension). En hiver, une legere augmentation des
sels de mer est visible sur le site trafic et est imputable
au salage des routes.

Evolution temporelle des origines géographiques
des particules

La Figure 7 presente I'evolution journaliere des
differentes contributions géographiques (import,
urbain, trafic) sur les niveaux de PM, ; sur le site trafic
(boulevard peripherique). Les principales variations
de la concentration journaliere en PM, ; sont liees a
la variation de I'import qui represente en moyenne
10 pg/m3 sur 'annee de mesure. La contribution du
trafic local aux PM,, 5 est assez constante au cours de
lannee et represente en moyenne 11 ug/m3. La
contribution urbaine en PM, 5 varie également peu
dans le temps. Elle est en moyenne de 4 ug/ms.

La Figure 8 represente I'evolution journaliere des
contributions trafic et du fond atmospherique (fond +
import) a la concentration de PM,, mesuréee sur le
site trafic du boulevard peripherique. La contribution
du fond atmospherique presente une forte variabilite :
elle peut etre tres elevee (parfois superieure a
50 pg/m3) ou tres faible (autour de 5 ug/ms). Les
contributions de ce fond atmospherique ne sont
jamais inferieures a 5 ug/m3 pendant la campagne.
Le niveau de fond atmosphérique est responsable a
lui seul de 21 depassements (au dessus de 50 ug/ms)
pendant la campagne, mais repreésente aussi 20 % de
I'annee la moitie des concentrations responsables du
depassement du seuil de 50 pg/m3.

La contribution du trafic local presente une varia-
bilite legerement plus faible. Elle peut etre quasi nulle,
mais n’excede jamais 50 pug/ms3 et depasse rarement
25 pug/m3 (4 % du temps). Excepte lors de I'episode
du 26 et 27 janvier 2010 pendant lequel la contribu-
tion du trafic local aux niveaux de PM,, a atteint
49 ng/ms, la contribution trafic ne connait pas de pics
tres intenses pouvant declencher a eux seuls des
depassements. C’est neanmoins cette contribution
permanente du trafic local s’ajoutant a celle du fond
qui explique le passage de 21 jours de depassement
en fond a 155 a proximite du trafic.
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Figure 7.
Evolution journaliere des differentes contributions geographiques aux concentrations de PM, 5 mesuréees sur le site trafic

(boulevard periphéerique Porte d’Auteuil) du 11/09/2009 au 10/09/2010.
Daily evolution of PM, 5 geographical contribution at the traffic site, from 2009.09.11 to 2010.09.10.
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Figure 8.

Evolution journaliere des contributions geographiques aux concentrations de PM,, mesuréees sur le site trafic boulevard
peripherique Porte d’Auteuil du 11/09/2009 au 10/09/2010. La ligne pointillee represente le seuil journalier a ne pas depasser
(50 pg/m3) plus de 35 jours par an.

Daily evolution of PM, geographical contribution on the traffic site, from 2009.09.11 to 2010.09.10. The dotted line represents
the PM, limit value (50ug/m3) not to overpass more than 35 days a year.

Origine et sources des PM, 5 sur le site trafic provient de la pollution génerale de I'agglomeration
parisienne (le fond urbain). C’est sur ces deux parts
que des actions locales peuvent &tre proposees pour
reduire les concentrations de PM, 5 en site de proxi-

mité au trafic.

* 40 % des niveaux de PM, ; mesurés sur le site
trafic du boulevard périphérique Porte d’Auteuil

En moyenne annuelle, I'origine geographique des
concentrations de particules PM, ; mesurées sur le
site trafic du boulevard peripherique Porte d’Auteuil
est la suivante (Figure 9) :

+ Environ 60 % de la concentration annuelle des

PM, ; mesurées sur le site du boulevard périphé-
rique Porte d’Auteuil est francilienne : pres de
40 % est attribuable a l'impact direct du trafic a ce
niveau du boulevard peripherique et pres de 20 %

provient de I'import, c’est-a-dire de particules trans-
portees sur I'agglomeration parisienne. Seules des
actions nationales et europeennes peuvent etre envi-
sagéees pour reduire cette part.
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Figure 9.
Sources et origines des particules fines PM, 5 mesurées sur le site trafic du péeripherique (du 11/09/09 au 10/09/10).
Geographical origin and sources of PM, 5 measured on the traffic site from 09.09.11 to 10.09.10.
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Ces resultats sont dependants du site trafic etudie
et peuvent varier ostensiblement avec la frequenta-
tion et la typologie de I'axe routier. Deux semaines de
campagne sur le site trafic du boulevard Haussmann
ont montre que 50 % de la concentration de PM, 5
mesuree sur ce site est d’origine francilienne, avec
une responsabilite directe de I'axe routier de pres de
30 % et une responsabilite du fond urbain de l'ordre
de 20 %. Ces resultats montrent que les sources geo-
graphiques de PM, g et leur importance relative sont
relativement independantes du site trafic etudie.

Sur la base de ces resultats experimentaux et des
inventaires d’emission disponible sur I'lle de France,
le trafic routier, et en particulier 'echappement, est la
source majeure de PM, . Il représente presque 50 %
de la contribution d’origine francilienne. Quel que soit
le site considere, les véhicules diesel sont les prin-
cipaux émetteurs de PM, ;. Les véhicules diesel
(les véhicules particuliers mais aussi les véhicules
utilitaires et les poids lourds) sont en effet
responsables d’environ 90 % des PM, ; émises
par le trafic routier francilien [9].

Les particules fines issues du fond urbain sont
principalement produites par trois sources principales
que sont le trafic, le chauffage au bois et les composes
gazeux inorganiques a l'origine des AIS. Ainsi, le
chauffage au bois et le trafic ont des contributions au
fond urbain de PM, 5 quasi identique. Ce resultat
montre ainsi que le chauffage au bois est une source
tres significative de PM,, 5 produites dans I'agglomé-
ration parisienne. Alors que le bois ne represente que
5 % des consommations d’energie du secteur resi-
dentiel, il est responsable de 84 % des emissions de
PM, 5 de ce secteur. En comparaison, le gaz naturel
atteint presque 80 % de la consommation en énergie
finale et emet moins de 3 % des PM, 5 du chauffage
residentiel. Par conséquent, en hiver, on estime que
le chauffage au bois est a l'origine de pres de 30 %
des PM, ¢ produites par le fond urbain [9].

Les composes inorganiques secondaires repre-
sentent egalement une part importante des PM, 5
produites dans l'agglomeration parisienne. Les pre-
curseurs gazeux sont principalement emis par I'agri-
culture, le trafic et I'industrie. Neanmoins, I'impact de
ces sources sur la part inorganique secondaire des
PM, 5 ne peut &tre évalue quantitativement dans
cette etude car les processus de formation de ces
composes sont non lineaires. Une etude complemen-
taire, (programme FRANCIPOL finance par PRIME-
QUAL), va permettre d’estimer la responsabilite de
ces differentes sources a la formation des particules
secondaires.

Conclusion

Compte tenu des differentes origines geogra-
phiques des particules et de la diversite de leurs sources
quantifiees dans cette etude, améliorer la qualité de
I'air sur 'ensemble de I’agglomération parisienne

et respecter les réglementations ne peuvent étre
obtenus qu’au prix d’actions importantes et
complémentaires :

- A differentes échelles géographiques : avec des
actions locales specifiques sur le trafic pour diminuer
localement sa contribution aux niveaux de pollution
en PM, et ainsi diminuer I'exposition a cette source en
particulier pour les riverains qui sont nombreux le long
des grands axes en lle-de-France. Des actions comple-
mentaires a I'echelle de I'agglomeration parisienne
(comme le Plan de Protection de I’Atmosphere ou les
Zones d’Actions Prioritaires pour I'Air) visent a agir
sur les particules fines produites localement. Et des
mesures nationales et europeennes (telles que les
normes d’emission, les directives ou les normes
Euro...) doivent permettre d’abaisser la part des par-
ticules importees en lle-de-France tout en ameliorant
egalement la part de particules produites localement.

- par rapport aux activités ciblées : la part du trafic
diesel sur les contributions en PM en site trafic est
relativement importante, tous types de vehicules
confondus, et pas uniquement celle des vehicules
particuliers. Mais d’autres sources de PM, comme le
chauffage au bois, ont ete mises en éevidence pour
leur contribution non negligeable en hiver. Sa prise en
compte est d’autant plus importante que l'utilisation
de ce mode de chauffage est relativement minoritaire
en lle-de-France, contrairement a son impact. En
outre, sa part pourrait s’accroitre avec l'effet de
mesures prises en faveur de la lutte contre le chan-
gement climatique ne prenant pas en compte la pol-
lution atmospheérique.

- en termes de polluants visés : cette etude met en
avant la contribution des particules fines PM, g aux
niveaux de particules PM,, et donc l'interet de cibler
des mesures de reduction des emissions dans cette
categorie de particules, elles aussi reglementees, et qui
permettrait de faire baisser aussi le niveau des PM,,.

L'analyse de la composition chimique de particules
le long du trafic a de plus mis en evidence que des
actions sur le trafic permettraient probablement
d’apporter un béngfice sanitaire complementaire en
diminuant la teneur de certains composes. Ce serait le
cas du carbone elementaire, emis a 80 % par le trafic et
qui serait en partie a l'origine de la toxicite des PM, 5.

En revanche, on ne peut agir directement sur les
particules secondaires, provenant de reactions
chimiques dans I'atmosphere a partir de precurseurs
emis principalement par le trafic, I'agriculture et I'indus-
trie. Or leur part dans les niveaux de particules mesures
est significative.

Vis-a-vis de la frequence de mise en place des
actions de reduction, la stabilite de la contribution du
trafic au cours de I'annee, associee a la recurrence
un jour sur deux des depassements de la valeur
limite, plaide pour des mesures de réduction chro-
niques et a large échelle plus que pour des mesures
ponctuelles en cas d’episode de pollution. Des mesures
de reductions permanentes préesenteraient de plus
I'avantage de faire baisser le nombre et 'intensite des
episodes de pollution. En cas de pics de pollution,

198 POLLUTION ATMOSPHERIQUE - NUMERO SPECIAL - NOVEMBRE 2012



notamment en absence de vent, des actions ponc-
tuelles sur plusieurs sources peuvent permetire de
diminuer I'ampleur de I'episode en agissant sur la
contribution de I'agglomeération parisienne et du trafic.
Ces mesures ponctuelles, quelques jours par an,
presentent donc un interéet pour informer les personnes
sensibles mais elles ne suffisent pas a ameliorer la
qualite de I'air respire au quotidien.

La tres importante base de données de la compo-
sition chimique des particules construite sur cette
etude permettra d’ameliorer les outils de modelisation
et de prevision des particules et pourra &tre utilisee
par des equipes de recherche pour mieux comprendre
le comportement des particules dans I'atmosphere et
leur effet sanitaire. Les phenomenes de remises en
suspension et d’abrasion (qui sont une source impor-
tante de particules en site trafic sur laquelle une
action pourrait potentiellement &tre envisagee) ainsi
que la formation d’aerosols secondaires, restent diffi-
ciles a evaluer et a predire. lls necessitent des etudes
complementaires.
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