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Introduction

La France est le premier pays consommateur de
bois-energie en Europe, essentiellement grace au
chauffage domestique qui repréesente une consom-
mation annuelle de 7,3 millions de TEP. La filiere bois
est aujourd'hui la principale source de biomasse
consommee. Concernant la qualite de l'air, la
combustion de biomasse a des fins de chauffage
represente, a I'echelle nationale et selon les evaluations
actuelles, 21 % des emissions totales de particules
PM,,, 34 % des PM, 5 et 66 % des Hydrocarbures
Aromatiques Polycycliques (HAP) (source CITEPA,
inventaire national 2009). Or la loi-programme issue
du Grenelle prevoit un volet « air » permettant de
s’assurer du respect des objectifs lies a la qualite de
I’air ambiant. De plus, il est important de noter que les
problemes de qualite de l'air sont souvent lies a la
proximite geographique des sources d'emissions.

Afin d'atteindre de fagon coherente les objectifs de
qualite de l'air et developpement du bois-energie, il
apparait donc necessaire de pouvoir quantifier locale-
ment les contributions des differentes sources, dont la
combustion de biomasse, sur les niveaux de particu-

les et de HAP reellement observes. La quantification
de linfluence des sources d'emissions de particules et
de HAP sur la qualite de I'air peut &tre abordee par
une description de la composition des particules et par
la recherche de traceurs de sources ou de signatures
chimiques caracteristiques. Elle s’appuie donc egale-
ment sur la confrontation de la caracterisation
chimique des particules obtenue en atmosphere
ambiante avec celles obtenues a I'emission des
principales sources que ce soit via des donnéees de la
litterature ou via la realisation d’etudes specifiques.

Les etudes recentes realisees en Europe identi-
fient generalement quatre sources majeures pour les
PM,, et PM, 5 : les transports routiers, la remise en
suspension des particules du sol, les differentes
sources de combustion, et les processus de formation
des aerosols secondaires. A ces sources principales
peuvent s’ajouter d’autres processus d’emission selon
les typologies des sites de mesure (embruns marins,
emissions agricoles...). Ces differentes contributions
peuvent alors varier fortement selon les sites etudies.

Depuis quelques annees, un certain nombre de

programmes de recherche a ete mene en France pour
considerer la chimie des PM avec la volonte d'en
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deduire les origines. La majorite de ces programmes a
pris place dans des zones urbaines (ESCOMPTE —
Marseille, MEGAPOLI — Paris, FORMES — Grenoble et
Marseille...). Certains ont ete conduits dans des zones
plus specifiques (sites d’altitude via le programme
d’observatoires PAES, vallees alpines (POVA)...). Bien
que quelques-uns de ces programmes aient comporte
des mesures sur sites ruraux, notre connaissance a la
fois des caracteristiques des PM dans ce type de
milieu et de I'impact sur les teneurs atmospheriques
des sources d’emission, et particulierement des sour-
ces diffuses de combustion de biomasse, reste encore
tres faible. La litterature [par exemple Puxbaum et al.,
2007 ; Putaud et al., 2004 et 2010] donne cependant
des indications interessantes. Ainsi, il apparait qu’en
zones rurales, les particules sont issues de plusieurs
sources diffuses appartenant a I'ensemble des sources
déeja mentionnees. Une specificite de ce type de milieu
est aussi que la part des particules liees a une
combustion est fortement representee en periode
hivernale par le chauffage des logements et en parti-
culier par la combustion du bois.

Le programme Particul’Air a ainsi ete propose afin
d'ameliorer la connaissance des niveaux de concen-
trations et des sources de particules et de HAP dans
ces zones rurales, encore tres peu investiguees en
France. Les objectifs plus specifiques etaient :

« d’une part, de caracteriser la pollution particulaire
(niveaux, composition chimique, évolution annuelle,
particularites regionales...) ;

e d’autre part, d’etudier I'influence dans ce type de
milieux des differentes sources de particules ; un inte-
ret particulier est porte a ce titre a I'etude des traceurs
du chauffage au bois, source potentiellement impor-
tante de particules et de HAP.

Méthodologie

La methodologie proposee presente linteret de
coordonner, pour la premiere fois, des travaux
d'observation et de caracterisation de la pollution
particulaire en milieu rural dans huit regions en utilisant
des protocoles et des calendriers identiques. Cette
coordination, assuree par '’ADEME, a ete permise par
le travail commun sur 'ensemble des etapes du projet
de huit Associations Agreees pour la Surveillance de la
Qualite de I'Air (AASQA) : Airbreizh, Airaps, Aircom,
Atmo Auvergne, Atmo Franche-Comte, Atmo Poitou-
Charentes, Lig’Air, Limair ; et de deux laboratoires de
recherche : laboratoire de Chimie Moleculaire et
Environnement (universite de Savoie) et laboratoire de
Glaciologie et Geophysique de I'Environnement (uni-
versite Joseph Fourier-Grenoble, CNRS).

Cette large collaboration inter-AASQA a permis de
prendre en compte un nombre important de sites de
mesure, assurant a travers le nombre des campagnes
et la diversite des sites la representativite de I'etude.
Les sites de mesures ont ete choisis selon des criteres
communs sur neuf communes rurales allant de 'Ouest
a I'Est de la France (Figure 1). lls ont fait I'objet de
mesures horaires de particules (PM,, et PM, ;) et de
dix campagnes de sept prelevements journaliers des
PM,, sur filtres menges simultanement sur les neufs
sites de mars 2009 a fevrier 2010. La diversite des
analyses realisees permet une large caracterisation
chimique des particules : de la fraction globale des
PM,, a des spéciations fines des fractions métalliques
et organiques. Des travaux complementaires de
caracterisation des sites de préelevement ont egale-
ment ete menes, avec notamment les realisations de
linventaire d’emissions a I'echelle communale et
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Figure 1.
Presentation et localisation des sites de prelevements avec fond relief (bd alti, ign).
Presentation and location of sampling sites (bd alti, ign).
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d’une enquete sur les pratiques de chauffage residen-
tiel sur chacune des communes de I'etude.

La base de donnéees ainsi acquise presente une
ampleur extremement importante, portant sur I'ana-
lyse de plus de 900 filtres ; elle est a ce jour 'une des
bases europeennes de ce type les plus consequentes.

Inventaires des émissions locales

A partir des resultats de I'enquéete et de statistiques
locales, un inventaire d’emissions de particules, speci-
fique a I'etude, a ete elabore sur les neuf communes
concernees. L'inventaire d’emission a montre I'impor-
tance sur ces communes des emissions du secteur
agricole pour les particules les plus grosses (>10 um),
et celui du secteur residentiel rejetant en moyenne sur
lensemble des sites 55 % des PM, 5 principalement
en raison de la combustion biomasse pour le chauf-
fage. Sur ces territoires, le secteur des transports
routiers ne represente quant a lui qu’une faible
proportion des emissions (10 % en moyenne). Enfin,
lindustrie, partiellement identifiee sur les communes,

PARTICULES

peut contribuer sur certains sites aux emissions de
particules de maniere non néegligeable.

D’autre part, les enquetes menees au niveau local
ont permis de mieux préeciser l'usage du bois de
chauffage dans le secteur residentiel qui peut repre-
senter jusqu’a 50 % des foyers sondes pour le chauf-
fage principal, jusqua 24 % pour le chauffage
d’appoint et jusqu’a 14 % pour le chauffage d’agre-
ment. Ceci a conduit a une reevaluation a la hausse
des quantites de bois consommees mal evaluees par
les methodes classiques géeneralement mises en
ceuvre. Enfin, I'etude a montre qu’'une tres faible
proportion d’appareils performants etait utilisee
(seulement 11 % d’appareils labellises Flamme Verte)
sur ces communes.

Composition chimique
et polluants reglementés
Les caracterisations chimiques des PM,, mon-

trent que la matiere organique est en moyenne quasi
systematiquement la composante majeure (figure 2)
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Figure 2.

Composition chimique globale moyenne de la masse de PM,, identifiee (en %) en periodes d’episodes de pollution particulaire
et hors episodes.

Comparison of global chemical composition of PM,, for the identified mass (%) for PM,, episodes and out of episodes.
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et sa part augmente assez nettement en hiver, surtout
sur les sites « influences ». Par contre, une tres large
augmentation de la part des ions nitrate, ammonium,
et sulfate est observee systematiquement pendant
les episodes de fortes concentrations en PM,,. Seul
le site de Lescheraines se distingue, avec une tres
nette augmentation de la fraction de matiere orga-
nique lors de tels episodes.

De plus, de forts couplages entre composition
chimique et parametres meteorologiques ont ete mis
en evidence, avec un large impact de la temperature
sur les concentrations en ions nitrate, ammonium (et
sulfate dans une moindre mesure) ou sur les concen-
trations en levoglucosan, un traceur de I'impact de la
combustion de biomasse.

Le nombre et la repartition geographique des sites
permettent de faire apparaitre egalement des phéeno-
menes de grande échelle. Ainsi sont observes des
episodes tres correles entre les sites pour les nitrates,
sulfate et ammonium, I'augmentation des concentra-
tions de EC et OC d’ouest en est ou a contrario, la
diminution spectaculaire des concentrations des
especes marines selon un transect ouest-est.

Bien que la comparaison stricte a la reglementa-
tion européenne ne soit pas possible compte tenu
d’une representativite temporelle des mesures non
conforme a ce qu’'imposent les directives europeen-
nes, les mesures des polluants reglementes (PM,,,
PM, 5, Benzo(a)Pyrene et métaux lourds) indiquent
que les concentrations ne sont generalement pas
problematiques au regard des normes. Le site de
Lescheraines, localise en fond de vallee en region
Rhone-Alpes, fait toutefois exception a ce constat,
tant pour les particules que pour le Benzo(a)pyrene
(BaP). Sur ce site, I'etude des profils verticaux de
temperature issus de Arome (Application de la
Recherche a I'Operationnelle a Mesoéechelle, modele
previsionniste de Meteo-France sur une maille de
2,5 km) met bien en evidence l'influence possible des
inversions de temperature dans le cas d’episodes de
fortes concentrations en particules et BaP. Les resul-
tats montrent que :

¢ la mesure des particules et du BaP indique qu'il n'y
a pas de problematique de pollution d’ampleur natio-
nale en zone rurale liee a I'utilisation du bois comme
source d’energie, puisque pratiquement tous les sites
respectent les valeurs reglementaires definies, a
I’exception de Lescheraines (Rhone-Alpes) ;

« il est en revanche improbable que ce dernier site
respecte la valeur cible pour le BaP, tant les niveaux
de concentrations peuvent etre eleves. La caracteri-
sation chimique des particules sur Lescheraines
indique en I'etat que la combustion du bois est la prin-
cipale source des emissions mais n’a pas permis de
déefinir la part de responsabilite entre le secteur indus-
triel et domestique (notamment le chauffage au bois
et le brulage de dechets par l'artisanat et les popula-
tions locales).

Ce cas de Lescheraines met en exergue la neces-
site de mieux connaitre la situation des « petits emet-

teurs » industriels, nombreux et dissemines sur le
territoire, vis-a-vis du contexte reglementaire des
emissions ou en vue d'une action des pouvoirs
publics plus ciblee. A ce titre, la representativite de ce
site par rapport aux sites de fond de vallee est une
question qui reste ouverte.

Quantification des sources

Des outils ont ete mis en ceuvre pour tenter de
determiner les contributions des sources primaires a
la constitution des PM,, a travers des approches de
type « CARA » puis CMB (Chemical Mass Balance)
(figure 3). lIs ont permis de montrer que la part des
sels marins represente de 1 a 16 % de la masse des
PM,,, avec une forte decroissance d’ouest en est.
Les estimations de la part crustale sont differentes
selon la methodologie employee. Elle est en
moyenne de 4 % de la masse des PM,;, avec la
methode basee sur les concentrations en calcium
soluble et de 15 % avec celle basee sur les metaux.
Pour tous les sites, l'influence de la combustion de
biomasse est tres superieure a celle des sources
vehiculaires dans I'apport de matiere organique. En
revanche, la source vehiculaire est tres dominante
pour la contribution en EC. De plus, les approches
qualitatives de type ratio-ratio semblent montrer que
ces deux types de sources expliquent pour une
grande part les concentrations en HAP sur ces sites
ruraux.

L'approche CMB mise en ceuvre a partir des
methodologies developpees dans le programme
FORMES [El Haddad et al., 2011 ; Favez et al., 2010]
a permis d’elargir et d’affiner le panel des sources
etudiees. Cette approche a pu etre appliquéee sur les
campagnes hivernales pour lesquelles une caracteri-
sation chimique fine de la matiere organique a éete
conduite. Les contributions de ces sources sont varia-
bles suivant les campagnes et les sites (figure 3),
mais de maniere géenerale les sources primaires
anthropiques telles que la combustion de biomasse et
les emissions vehiculaires peuvent contribuer assez
fortement aux niveaux moyens des concentrations en
PM,,. La part secondaire de I'aérosol apparait
egalement particulierement importante sur la majorite
des sites etudies, meme en periode hivernale, et peut
representer jusqu’a plus de 50 % de la masse des
PM.

Finalement, une partie du travail a consiste a
etudier plus en details une quinzaine d’episodes
specifiques (Rapport final du programme ADEME-
Particul’Air, 2011), choisis géneralement sur la base
des valeurs de PM,,. Beaucoup de ces episodes se
revelent etre associes a des origines marines ou
encore caracterises par de fortes concentrations en
especes ioniques secondaires (nitrate, sulfate,
ammonium). D’autres sont lies a des augmentations
de la part de matiere organique, dont la plupart
presente des caractéeristiques typiques liees a des
processus de vieillissement. Cependant, I'etude de la
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Figure 3.
Contributions moyennes des sources aux PM,, reconstituees par CMB par sites (en %).
Average contributions of sources to PM,, estimated by CMB for each site (%).

matiere organique a permis de mettre en evidence
l'influence de phenomenes locaux sur I'avenement de
certains de ces episodes.

Perspectives

Les resultats obtenus ont vocation in fine a guider
au mieux les pouvoirs publics en ce qui concerne les
types de zones rurales pour lesquelles des actions
sur les emissions de particules et HAP sont néeces-
saires et, dans ce cas, sur les sources a l'origine des
niveaux de polluants observes.

Limplication forte des differents partenaires a
permis d’atteindre les objectifs du programme
Particul’Air et ceci dans le calendrier initialement fixe.
La richesse des resultats obtenus contribue tres
fortement a une meilleure connaissance a la fois des
niveaux et de la composition chimique des PM,, et
des sources de particules en zones rurales. Elle a de
plus permis de mettre en lumiere les voies de deve-
loppement necessaires pour ameliorer encore notre

expertise dans ces domaines. Dans un contexte
d’'importantes éevolutions reglementaires et scienti-
fiques, ce programme a bénéficie de la forte comple-
mentarite entre, d’une part, les acteurs operationnels
et locaux que constituent les AASQA et, d’autre part,
les laboratoires de recherche engages dans cette
thematique.

Parmi les developpements necessaires, on note
en particulier le besoin de mieux comprendre l'origine
de la fraction secondaire des particules, non prise en
compte dans les inventaires d’emission de particules
primaires. Ce besoin est renforce pour la matiere
organique, afin d’identifier des leviers d’actions perti-
nents et efficaces.

De nombreuses autres pistes sont proposees
pour une valorisation plus complete de ce travail. Ces
pistes incluent des actions en relation avec les inven-
taires d’emissions, la valorisation de cette base de
données en liaison avec des travaux de modelisation
deterministe, et a la valorisation scientifique de ce
travail, qui semble indispensable dans le contexte
europeen.
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