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LE LABORATOIRE CENTRAL DE
SURVEILLANCE DE LA QUALITE DE L'AIR

Le Laboratoire Central de Surveillance de la Qualité de I'Air est constitué des laboratoires
de Mines Douai, de I'INERIS et du LNE. Il mene depuis 1991 des études et des recherches
a la demande du Ministére chargé de I'environnement, et en concertation avec les
Associations Agréées de Surveillance de la Qualité de I'Air (AASQA). Ces travaux en
matiere de pollution atmosphérique ont été financés par la Direction Générale de
I'Energie et du Climat (bureau de la qualité de I'air) du Ministére de I'Ecologie, du
Développement durable et de I'Energie (MEDDE). Ils sont réalisés avec le souci constant
d’améliorer le dispositif de surveillance de la qualité de I'air en France en apportant un
appui scientifique et technique au MEDDE et aux AASQA.

L'objectif principal du LCSQA est de participer a I'amélioration de la qualité des mesures
effectuées dans I'air ambiant, depuis le prélevement des échantillons jusqu'au traitement
des données issues des mesures. Cette action est menée dans le cadre des
réglementations nationales et européennes mais aussi dans un cadre plus prospectif
destiné a fournir aux AASQA de nouveaux outils permettant d’anticiper les évolutions
futures.
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RESUME

Cette étude s’inscrit dans la continuité des travaux menés depuis une dizaine d’années
par le LCSQA (en étroite collaboration avec des laboratoires de recherche, dont le LGGE)
afin de mieux évaluer I'impact du chauffage résidentiel au bois sur les niveaux de PMyq
enregistrés sur différentes stations du dispositif national de surveillance. Pour réaliser ce
type d’étude, il est généralement recouru a l'analyse de marqueurs organiques
spécifiques, tel que le levoglucosan, prélevés sur filtres. Il est ensuite possible d’estimer la
guantité de matiére particulaire (PM) provenant de la combustion de biomasse en
appliquant différents facteurs multiplicatifs aux concentrations obtenues pour ces
marqueurs. Ces dernieres années ont également vu [|'émergence d’analyseurs
automatiques de la composition chimique des particules permettant notamment
I'identification et la mesure en temps réel des particules liées a cette source. En
particulier, de récents tests en AASQA ont permis de vérifier la robustesse et la fiabilité de
I’Aethalometre multi-longueurs d’onde de type AE33, conduisant a son implantation sur
différents sites urbains de fond du dispositif national entre 2013 et 2014. Dans le cadre de
ses travaux pour le LCSQA, I'INERIS a alors proposé de réaliser une étude combinant des
mesures sur filtres et des mesures par AE33 au cours de I'hiver 2014-2015. Le présent
rapport rend compte des résultats obtenus a I'aide des mesures sur filtres, réalisées pour
10 sites de fond urbain du programme CARA au sein de grandes agglomérations
francaises (constituant a ce jour le plus large panel de sites étudiés simultanément en
France).

Les prélevements ont été réalisés sur une période hivernale élargie s’étendant de mi-
novembre 2014 a mi-avril 2015. Sur cette période, les contributions journalieres
moyennes aux PMyy de la combustion de biomasse sont globalement comprises entre
18% et 36%, les plus faibles niveaux étant obtenus pour Marseille et les plus élevés pour
Grenoble. Parmi les autres agglomérations étudiées, Bordeaux et Poitiers présentent
également des contributions journalieres trés élevées (environ 30%). Pour les autres sites
(Rouen, Reims, Strasbourg, Nantes, Lyon, et Nice), cette contribution est estimée a
environ 20%. Ces résultats sont en bon accord avec ceux obtenus précédemment, pour
certains de ces sites ou pour d’autres agglomérations francaises, confirmant I'importance
de linfluence du chauffage résidentiel au bois sur la qualité de I'air de I'ensemble du
territoire métropolitain en hiver.

Les résultats obtenus dans le cadre de la présente étude permettront d’affiner la
méthodologie d’exploitation des données issues de la mesure automatique.
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1. INTRODUCTION

Les particules (PMy et PM,5) correspondent actuellement, avec les oxydes d’azotes, aux
polluants atmosphériques les plus préoccupants en termes de santé publique et de non-
respect des valeurs limites fixées par les Directives européennes sur la qualité de I'air
ambiant. Elles proviennent d’'une multitude de sources d’émission et de processus de
transformation dans I'atmosphére, expliquant la grande diversité et la complexité de
leurs propriétés physico-chimiques. Les combustions de biomasse et d’énergie fossile
sont tout particulierement responsables de fortes concentrations d’aérosols carbonés
dans I'atmosphére, sous forme de carbone suie (EC) et de matiere organique (OM). La
France est identifiée comme le premier émetteur européen de ces dernieres, du fait de
I'importance des émissions liées au chauffage résidentiel au bois [1].

Ce n’est que relativement récemment (depuis 5-6 ans) que I'ensemble de la communauté
scientifique internationale s’accorde a considérer cette source comme |'une des activités
anthropiques les plus polluantes. En France, le programme POVA (PRIMEQUAL 2 /
PREDIT) a permis, il y a une dizaine d’années, de mettre en évidence I'importance de ce
phénomeéne dans les vallées alpines [2]. A la demande du ministere en charge de
I’environnement, I'INERIS s’est ensuite associé au LGGE, au LCME (Laboratoire de Chimie
Moléculaire de I'Environnement de I'Université de Savoie) et a plusieurs Associations
Agrées de Surveillance de la Qualité de I'Air (AASQA) afin de mieux appréhender
I'influence du chauffage au bois comme source de matiere organique au sein de 4
grandes agglomérations (Paris, Grenoble, Strasbourg et Lille). Cette étude novatrice a
permis d’illustrer I'intérét de ce type de travaux, indiquant des contributions a la matiere
organique de l'ordre de 20 a 50%, selon les sites, au cours de I'hiver 2006-2007 [3].
Toutes les études réalisées depuis, ont confirmé que le chauffage résidentiel au bois
constitue une source majeure de PMy, dans les différentes agglomérations francaises
ayant pu étre investiguées (e.g., Clermont-Ferrand, Paris, Grenoble, Rouen, Lens,
Bordeaux, Lyon) [4-9], et que cette source peut expliquer la survenue d’importants
épisodes de pollution en début d’hiver [8-10].

Il n"existe pas de méthodologie permettant de mesurer directement les concentrations de
particules provenant de la combustion de biomasse. Néanmoins, la présence de ce type
de particules peut étre identifiée via I'analyse chimique de marqueurs organiques
spécifiques, en particulier le levoglucosan provenant de la dégradation thermique de la
cellulose [11-12]. Il est ensuite possible d’estimer la quantité de carbone organique puis
de PM provenant de la combustion de biomasse, en appliquant successivement plusieurs
facteurs multiplicatifs aux concentrations de levoglucosan mesurées. La valeur de ces
facteurs dépend des parameétres de combustion, dont la nature du combustible (e.g., bois
dur versus bois tendre, bois sec versus bois humide, bois blche versus granulés, etc ..), la
nature de l'installation utilisée (e.g., cheminée ouverte versus poéle), et le type de
combustion (e.g., allure nominale versus allure réduite, en fonction de la quantité
d’oxygéne apportée) [12-13]. Ces facteurs peuvent donc prendre différentes valeurs selon
le site d’étude [14-15], et leur détermination (généralement empirique) est un point
crucial autant qu’incertain dans ce type d’étude.
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Ces derniéres années ont également vu I'émergence d’analyseurs automatiques de la
composition chimique des particules permettant la mesure en temps réel d’autres
marqueurs des particules émises par la combustion de biomasse. En particulier, de
récents tests en AASQA ont permis de vérifier la robustesse et la fiabilité de
I’Aethalometre multi-longueurs d’onde de type AE33 (Magee Scientific) pour la mesure
du black carbon (BC) et la discrimination entre ses origines « combustion de biomasse »
et « combustion de dérivé du pétrole » [9, 16]. Cet analyseur présente, en outre, un co(t
d’investissement modéré et un faible colt de fonctionnement, de sorte qu’une dizaine
d’AASQA ont pu procéder a son implantation sur différents sites urbains de fond du
dispositif national entre 2013 et 2014. Comme pour les études basées sur la mesure des
concentrations de levoglucosan, l'interprétation des données obtenues a I'aide de 'AE33
nécessite la détermination d’un facteur multiplicatif permettant de convertir les
concentrations de BC liées a la combustion de biomasse (BCwb) en concentrations de PM
liées a cette méme source (PMwb).

C'est dans ce contexte que le LCSQA a proposé de réaliser une étude combinant des
mesures sur filtres et des mesures par AE33 au cours de |'hiver 2014-2015, afin :

1) de dresser, a I'aide d’'une méthodologie harmonisée, une phénoménologie de
I'impact du chauffage au bois sur les niveaux de PM au sein d’'un large panel
d’agglomérations francaises ;

2) d’apporter les éléments nécessaires aux AASQA pour les guider dans la
détermination du facteur de conversion entre BCwb et PMwb spécifique pour
leur(s) site(s) équipé(s) d’un AE33.

Le présent rapport rend uniguement compte des résultats obtenus a I’aide de mesures
sur filtres pour les 10 sites de fond urbain du programme CARA [17] équipés d’un AE33 a
la fin de I'année 2014. La méthodologie appliquée est détaillée au chapitre 2. Elle a été
choisie de facon a éviter les risques de surestimation des concentrations de PM liées a la
combustion de biomasse. Lorsque cela était possible, les résultats obtenus pour cette
étude sont finalement comparés aux données déja disponibles pour certaines des
agglomérations étudiées ici (chapitre 3).

Les résultats obtenus dans le cadre de la présente étude pourront ensuite étre utilisés
lors de collaborations bilatérales avec les AASQA concernées afin d’affiner le choix du
facteur multiplicatif devant étre appliqué localement pour estimer la part de PMy liée a
la combustion de biomasse a partir des concentrations de BC,;, issues des mesures AE33.
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2. STRATEGIE EXPERIMENTALE

2.1 Choix des sites d’étude

Les sites étudiés sont détaillés sur la figure 1. Comme expliqué précédemment, ils
correspondent aux stations de fond urbain du programme CARA équipés d’un
Aethalometre de type AE33 a la fin de I'année 2014.

Agglomération Station &
| -
Rouen Petit-Quevilly E %
F. 1,[(“,'_' ' By e ;
Reims Jean d’Aulan Papes W |y E E
Strasbourg STG Nord TN mw ; ey
E,c.m wERTE 1 i - . ;
Nantes CIM Bouteillerie ; E L
Poitiers Augouard ) - ﬁ )
Lyon Lyon Centre B e ﬁ
REBAT RIRE ' . ’,
Grenoble Les Frénes ] o 1
i WEMTRERERE : ;’f;[; ,,”
Bordeaux Talence K " -1 E
Marseille 5 Avenues
Nice Arson s oipe g gy

Figure 1: liste et localisation des sites de fond urbain étudiés ici.

2.2 Prélevements et analyses chimiques

La période d’étude correspond a la période de I'année regroupant la grande majorité des
épisodes de pollution particulaire observés en France, soit une période hivernale élargie
de mi-novembre a mi-avril [9, 18]. Le nombre de prélevements analysés pour chaque site
est décrit dans le tableau 2. Pour des raisons budgétaires, il n’a pas été possible de
procéder a I'analyse systématique de filtres prélevés tous les jours sur 'ensemble de la
période d’étude. Néanmoins, la représentativité temporelle de cette étude a été assurée
via I'analyse de préléevements journaliers (de minuit a minuit) collectés sur un pas de
temps régulier et relativement court, permettant de balayer les différentes conditions
météorologiques hivernales. Ce pas de temps a été fixé partout a 3 jours, bien qu’il ait d{i
finalement étre ramené a 4 jours pour Nice et a 6 jours pour Marseille. Les préleveurs
étaient opérationnels au 16 novembre 2014 sur chacun des sites, a I'exception de Reims
et de Strasbourg pour lesquels des prélevements étaient disponibles respectivement a
partir du 26 novembre et du 23 décembre 2014.
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Enfin, les prélevements ont pu étre effectués jusqu’au 15 avril sur tous les sites, hormis a
Strasbourg ou le préleveur a d{ étre retiré le 17 mars 2015.

Tableau 1: Détail des périodes investiguées, de la fréquence d'échantillonnage des filtres
analysés et du nombre total de filtres analysés pour chaque site.

Agglomeération Plage d’étude effective Fréguence Nombre de filtres
Rouen 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 50
Reims 28/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 45
Strasbourg 25/12/2014 - 16/03/2015 1joursur3 28
Nantes 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 49
Poitiers 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 50
Lyon 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 50
Grenoble 14/11/2014 - 16/04/2015 1joursur3 50
Bordeaux 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur3 49
Marseille 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur6 23
Nice 16/11/2014 - 15/04/2015 1joursur4 32

Les prélevements ont été réalisés dans la fraction PMyg par le personnel des AASQA, selon
le mode de fonctionnement habituel du programme CARA [19], a [laide
d’échantillonneurs haut-débit de type DA8O (Digitel)! et de filtres en fibre de quartz
fournis par le LCSQA. Avant envoi aux AASQA, ces filtres ont été calcinés a 500°c pendant
2h, afin de limiter I'influence de possibles artefacts positifs.

Les analyses chimiques ont été confiées au LGGE. Pour les besoins de la présente étude,
ces analyses chimiques correspondent au dosage :

- du carbone élémentaire (EC) et du carbone organique (OC, i.e., concentrations
d’atomes de carbone contenus au sein de la matiere organique), par méthode
thermo-optique a I'aide d’un analyseur de type Sunset Lab. (Sunset Inc.) et selon le
protocole européen EUSAAR 2 [20] ;

- du levoglucosan par chromatographie liquide a haute performance de type DX500
couplée a un détecteur ampérométrique de type ED40 (HPLC-PAD, Dionex) [21].

Le LGGE effectue ce type de mesures en routine et participe régulierement avec succes a
différents exercices nationaux et européens de comparaisons inter-laboratoires sur ces
techniques analytiques [22-23].

! Pour des raisons de disponibilité de matériel, le site de Marseille 5 Avenues était équipés d’un préleveur
bas-débit de type Partisol 2025 (Thermo).
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2.3 Méthodologie de traitement de données

Le levoglucosan est universellement utilisé comme marqueur en air ambiant des
émissions par combustion de biomasse car il est I'un des principaux constituants de la
matiére organique issue de cette source et est considéré comme relativement stable dans
I'atmosphére [11-12]. Les études basées sur sa mesure s’attache en premier lieu a
déterminer les concentrations de OC liée a la combustion de biomasse (OCpiomasse) a I’aide
d’un facteur multiplicatif (f) tel que :

OChiomasse = T x levoglucosan,

ol f correspond au ratio (OC/levoglucosan)piomasse CONsidéré comme représentatif de la
source ou du mélange de source étudié. A noter que OCpiomasse €St calculé ici plutot que
OMpiomasse Car les méthodologies classiques de mesure sur filtre ne permettent pas
I'analyse directe d’OM.

Les valeurs de f reportées dans la littérature, et déterminées par des mesures a I'émission
et/ou empiriquement a partir de données obtenues en air ambiant, varient quasiment
d’un ordre de grandeur et sont généralement comprises entre 3 et 15 [13-15]. Comme
mentionné en introduction, ces écarts s’expliquent en premier lieu par la grande diversité
de composition chimique des particules émises en fonction des parametres de
combustion. Le choix d’une valeur de 7, précédemment utilisée par Puxbaum et al. (2007)
pour différents sites de fond européen [14], permet de se placer au milieu de cette
gamme. Néanmoins, afin de limiter les risques de surestimation, il est proposé ici de
fixer une borne supérieure en se basant également sur les mesures de OC (total) et en
considérant que la valeur de f ne peut pas étre supérieure a la moyenne des 3 ratios
journaliers (OCictai/levoglucosan) les plus faibles pour chaque site d’étude. De cette
maniére, OCpiomasse reste logiguement inférieur a OCiotal.

La concentration de PMyiomasse PeUt ensuite étre estimée par application successive de 2
nouveaux facteurs multiplicatifs, permettant de convertir OCpiomasse €N OMpiomasse PUIS
OMbiomasse €N PMpiomasse (€N intégrant la part de carbone élémentaire provenant de la
combustion de biomasse). En se basant sur la littérature [24-26], ces facteurs ont été
choisis ici comme respectivement égaux a 1,8 et 1,1, de sorte que :

PMpiomasse = f X levoglucosan x 1,8 x 1,1

Il est alors possible de comparer les ratios PMpiomasse/l€voglucosan obtenus ici pour
Rouen, Grenoble, Lyon et Bordeaux a ceux obtenus précédemment pour ces mémes
agglomérations a l'aide d’une méthodologie plus sophistiquée (e.g., Positive Matrix
Factorization, ne pouvant étre mise en ceuvre dans le cadre de la présente étude pour
des raisons budgétaires) [9, 16, 24]. Ces comparaisons permettent d’évaluer la pertinence
globale de la méthodologie décrite ci-dessus. A noter également qu’il est raisonnable de
considérer que les plages d’incertitudes des facteurs de conversion OCpiomasse-OMpiomasse
et OMpiomasse-PMbiomasse Varient respectivement entre 1,6 et 2,2 et entre 1,05 et 1,25 [13,
27-28], de sorte que le choix des valeurs de 1,8 et 1,1 limitent a nouveau les risques de
surestimation des concentrations de PMypiomasse-

Enfin, ces concentrations de PMpiomasse PeUVENt étre rapportées aux concentrations
totales de PM1g mesurées par les AASQA sur les sites d’étude a 'aide d’'un TEOM-FDMS
ou d’une jauge beta.
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3. RESULTATS ET DISCUSSIONS

3.1 Facteurs de conversion

Les facteurs de conversion obtenus a I'aide de la méthodologie décrite ci-dessus sont

détaillés dans le tableau 2 ci-dessous.

Tableau 2 : Dates, moyennes, écart-types des trois valeurs de ratio OC/levoglucosan les plus
faibles pour chaque site, et facteurs de conversion levoglucosan-PMyomasse UtiliSés dans cette
étude. Pour Rouen, Lyon, Grenoble et Bordeaux, ces facteurs de conversion sont comparés a
ceux trouvés lors d'études antérieures.

Agglomeération

(OC/levoglucosan)min

Dates

Moy.técart type

(P M 10/|eV0g| ucosa n)biomasse

Cette étude

Autres études

Rouen

Reims

Strasbourg

Nantes

Poitiers

Lyon

Grenoble

Bordeaux

Marseille

Nice

07 & 25/12/2014,
03/01/2015

31/12/2014,
03 & 18/01/2015

01, 04 & 07/03/2015

13 & 25/12/2014,
03/01/2015

25 & 31/12/2014,
18/01/2015

22 & 31/12/2014,
03/01/2015

23/11 & 23/12/2014,
04/01/2015

04,22 & 31/12/2014

16/11/2014,
05/01 & 14/02/2015

10/12/2014
10 & 20/01/2015

55+0,5

6,8+0,2

6,1+£0,3

59+0,4

4,6+0,4

9,6+0,2

5324

10,9

13,5

7,9

10,3

10,1

12,1

11,7

9,1

10,7

10,5

10,4*

11,4%

11,9**

8,9*

* Résultats issus d’études PMF réalisées précédemment, en collaboration avec les AASQA, le
LSCE et le LGGE dans le cadre du programme CARA (en 2010-2011 pour Rouen, 2012 pour

Lyon et 2012-2013 pour Bordeaux) [9, 16]

** Résultat issu de la campagne FORMES réalisée en janv.-fev. 2009 [24-25]
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A I'exception de Marseille, toutes les agglomérations étudiées ici présentent des ratios
(OC/levoglucosan) minimum inférieurs a la valeur de 7,1 préconisé par Puxbuam et al.
(2007). Dans la plupart des cas, ces ratios minimum ont été obtenus le week-end ou lors
des vacances de Noél (16 et 23 novembre 2014, 7 et 13 décembre 2014, du 20 décembre
2014 au 4 janvier 2015, 18 janvier 2015, 14 février 2015, 1 et 7 mars 2015), périodes
pendant lesquelles il n’est pas illogique de considérer la combustion de biomasse comme
source ultra-majoritaire de OC. Ces ratios sont par ailleurs en bon accord avec les facteurs
de conversion levoglucosan-OCpiomasse Précédemment déterminés pour différentes
agglomérations francaises et européennes, e.g., Grenoble (6,0), Paris (6,2) et Milan (5,3)
[24, 29-30]. lls peuvent donc raisonnablement étre considérés comme de bonnes
estimations des valeurs de f a appliquer pour chaque site d’étude (hormis Marseille).

Le tableau 2 détaille les valeurs des facteurs de conversion levoglucosan-PMpiomasse Obtenu
en multipliant les ratios (OC/levoglucosan)min par 1,8 puis 1,1 (cf. chapitre 2) et pouvant
ainsi étre utilisées pour chaque agglomération (hormis Marseille). Ces facteurs de
conversion varient entre 7,9 (pour Strasbourg) et 13,5 (pour Reims), et présentent une
valeur médiane de 10,5 ainsi qu’une valeur moyenne de 10,7 *+ 1,7. Les résultats obtenus
ici pour Rouen, Grenoble, Lyon et Bordeaux sont également en trés bon accord avec ceux
obtenus précédemment a l'aide d’outils statistiques élaborés (e.g., Positive Matrix
Factorization), notamment dans le cadre du programme CARA, confirmant a nouveau la
fiabilité de la méthodologie appliquée dans le cadre de la présente étude.

Seuls les résultats obtenus pour Marseille pourraient induire un fort risque de
surestimation de l'influence de la combustion de biomasse sur les niveaux de PMq, avec
un ratio (OC/levoglucosan)min de 9,6 et un facteur de conversion vers PMpiomasse
potentiellement égal a 19. Bien que ce type de valeur élevée aient déja été reporté dans
la littérature [15], il a été choisi d’appliquer ici la valeur moyenne de 10,7 obtenue pour
I’ensemble des 9 autres agglomérations francaises.

3.2 Contributions aux PMo

La figure 2 présente les concentrations moyennes de PMyiomasse Calculées pour chaque
agglomération pour le début (mi-novembre a fin janvier) et la fin (début février a mi-avril)
de la période hivernale élargie étudiée ici. Dans la plupart des cas, on constate une nette
prédominance de ces concentrations lors des premiers mois d’hiver, avec des valeurs
environ 2 fois plus importantes que pour la fin d’hiver - début de printemps. Ces
résultats s’expliquent notamment par des conditions météorologiques favorisant (i)
I"accumulation des polluants dans une couche limite atmosphérique de faible épaisseur
en début d’hiver, (ii) une plus forte dilution des polluants sous I'effet notamment de
I"augmentation de cette hauteur de couche limite en mars-avril. Le début du printemps
connait également des températures plus clémentes, s"accompagnant d’'une diminution
de l'utilisation du chauffage résidentiel. Enfin, une dégradation partielle du levoglucosan
sous l'effet de réactions photochimiques lors des épisodes de pollution printaniers ne
peut étre exclue [31], conduisant a une possible sous-estimation de la contribution de la
combustion de biomasse a cette époque de I'année par la méthodologie utilisée ici.
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Notons par ailleurs que les résultats obtenus pour Marseille indiquent des concentrations
de PMyiomasse relativement stables tout au long de la période hivernale élargie étudiée ici,
et que ceux obtenus pour Strasbourg semblent révéler des concentrations légérement
plus importantes en fin d’hiver-début de printemps qu’en début d’hiver. L'absence de
données disponibles entre mi-novembre et fin décembre pour ce dernier site pourrait
expliquer ce phénomene (qui reste a confirmer, notamment par I'étude des données
AE33 au cours des prochains hivers).
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Figure 2 : Moyennes et écart-types des concentrations de PMyiomasse Obtenues sur
chaque site pour le début et la fin de la période d'étude. * Pour Strasbourg, ces deux
plages de temps correspondent respectivement a fin décembre 2014-fin janvier 2015 et
début février-fin mars 2015.

Les concentrations de PMpiomasse l€s plus élevées ont été estimées pour les
agglomérations de Grenoble et Bordeaux, déja connues pour l'importance de leurs
émissions liées au chauffage résidentiel aux bois [9, 16, 24]. Sur ces deux sites, les
concentrations journalieres de PMpiomasse peuUvent atteindre des valeurs de plusieurs
dizaines de ug/ma, pour une concentration moyenne d’environ 8,5 pg/m3 sur I'ensemble
de la période étudiée. Par rapport a Grenoble, Bordeaux présente une plus forte
variabilité journaliére, se traduisant par un écart-type de I'ordre de 12 pg/m? (contre 7
ug/m? a Grenoble).

Marseille et Reims présentent de leur coté les concentrations les plus faibles avec une
moyenne globale légérement inférieure a 4 ug/m°.

Les contributions de ces concentrations aux niveaux de PMgyy relatifs a chaque
agglomération sont présentées dans le tableau 3. Pour ’ensemble de la période d’étude,
la contribution moyenne globale (i.e., rapport entre les concentrations moyennes de
PMpiomasse €t de PMyg) est comprise entre 15% et 25% pour quasiment tous les sites,
hormis Poitiers, ou elle est d’environ 30%, et Grenoble et Bordeaux, ou elle est
légérement supérieure a 35%.
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Ces valeurs refletent également celles des contributions journalieres moyennes estimées
pour chaque agglomération, a I'exception de Bordeaux qui présente une contribution
journaliere moyenne d’environ 30%. Pour ce dernier site, I'écart entre contribution
moyenne globale et contribution journaliere moyenne s’explique par la tres forte
influence des émissions par combustion de biomasse sur les niveaux de PMjq les plus
élevés. A noter que la prise en compte des résultats relatifs a la fin d’hiver - début de
printemps tend a minimiser ces contributions, qui sont globalement 2 fois plus
importantes si I’on ne se référe qu’a une période correspondant au début de I'hiver.

Tableau 3 : Contribution moyenne globale et contribution journaliere moyenne
(z écart-type) de la combustion de biomasse aux PMy pour I'ensemble de la
période d’'étude.

Ville Contribution hivernale Contribution journaliére
moyenne (hiver 2014-15) en hiver (2014-15)
Rouen 20 % 2013 %
Reims 19 % 2011 %
Strasbourg 20% 19+10%
Nantes 22 % 21+18%
Poitiers 29 % 28+16%
Lyon 21 % 19+12 %
Grenoble 36 % 36+20%
Bordeaux 37 % 29+23%
Marseille 17 % 18+13%
Nice 20 % 19+13%

Les résultats obtenus ici sont concordants avec ceux observés précédemment pour
certains de ces sites. A titres d’exemples, I'exploitation, sur une période hivernale élargie
identique a celle investiguée ici, des résultats obtenus par analyses PMF dans le cadre du
programme CARA indiquent des contributions journalieres moyennes de 18% a Rouen en
2010-2011 et de 27% a Bordeaux en 2012-2013. Par ailleurs, une série temporelle relative
au levoglucosan est disponible en continu a Grenoble depuis mi-2011, grace au suivi
régulier de la concentration de différentes especes chimiques des PMyg sur le méme site
de fond urbain (Les Frénes) [9]. Il est donc possible d’y comparer les résultats de I’hiver
2014-2015 a ceux des 3 années précédentes, en appliquant la méme méthodologie pour
chacun des hivers 2011-2012, 2012-2013 et 2013-2014. Comme illustré par la figure 3 ci-
apres, la contribution journaliere moyenne obtenue en 2014-2015 est tres comparable a
celle de I'hiver précédent (38 + 24%), et significativement supérieure a celles estimées
pour les hivers 2012-2013 (23 + 16%) et 2011-2012 (21 + 16%).
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Ces derniers résultats s’"accompagnent d’'une augmentation de la contribution hivernale
de la fraction carbonée (EC + OM) aux PM;o (de I'ordre de 50% en 2011-2012 et 2012-
2013, contre environ 60% en 2013-2014 et 2014-2015). Cette derniére observation
semble confirmer une plus forte influence des émissions dues au chauffage résidentiel au
bois sur la qualité de I'air au cours des deux derniers hivers, validant a nouveau la
pertinence de la méthodologie appliquée pour cette étude. Cette tendance reste
néanmoins a étudier en détail dans le cadre du programme CARA et du maintien de cette

étude de spéciation chimique sur filtres en collaboration avec Air Rhéne-Alpes et le
LGGE.
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Figure 3: Contribution journaliere moyenne (+ écart-type) de la fraction carbonée
(EC + OM) et de PMygmasse @ux PM3o a Grenoble lors des hivers 2011-2012, 2012-
2013, 2013-2014, et 2014-2015

Bien qu’inférieure aux contributions mesurées a Grenoble et Bordeaux (et, dans une
moindre mesure, a Poitiers), la part imputable a la combustion de biomasse sur les autres
sites de cette étude reste conséquente et comparable a celle estimée précédemment
pour d’autres agglomérations francaises, telles que Lens et Paris [32-33], confirmant la
nécessité de considérer cette source comme |'un des principaux leviers d’action pour
I'amélioration de la qualité de I'air urbain. A noter enfin, que le chauffage résidentiel au
bois constitue également une source importante de PM en milieu rural. Pour illustration,
une campagne ponctuelle de prélévement sur filtres (et de mesures AE33) a été menée
par Atmo Franche-Comté a Montlebon (commune isolée d’environ 1200 habitants) en
parallele de la présente étude. Les résultats obtenus en appliquant la méme
méthodologie que celle décrite ci-dessus indiquent une contribution journaliere moyenne
aux PMg de 42 £ 16% sur une période comprise entre mi-novembre 2014 et début mars
2015 (avec un facteur de conversion levoglucosan - PMyiomasse de 12,3).
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4. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Cette étude s’inscrit dans la continuité des travaux menés depuis une dizaine d’années
par le LCSQA (en étroite collaboration avec des laboratoires de recherche, dont le LGGE)
afin de mieux évaluer I'impact du chauffage résidentiel au bois sur les niveaux de PMyg
enregistrés sur différentes stations du dispositif national de surveillance. A ce jour, elle
constitue la plus large étude intégrant simultanément un panel de différents sites urbain
de fond dans des grandes agglomérations francaises. Elle confirme clairement
I'importance de linfluence de la combustion de biomasse sur la qualité de I'air pour
I’ensemble du territoire métropolitain en hiver.

Compte-tenu de ces résultats, il semble utile de poursuivre les efforts de pédagogie
envers le public sur cette thématique ainsi que de conforter les travaux visant a assurer
un suivi régulier des concentrations de particules émises par le chauffage résidentiel au
bois dans les années a venir. Ces travaux permettront en outre d’apporter des éléments
utiles pour I'optimisation et I’évaluation des plans et programmes visant 'amélioration de
la qualité de I’air en France.

Dans ce contexte, les mesures automatiques par Aethalometre multi-longueurs d’onde
(AE33) mises en ceuvre en AASQA au cours de ces deux derniéres années s’averent
particulierement intéressantes. Les résultats obtenus dans le cadre de la présente étude
peuvent ainsi étre utilisés par les AASQA afin d’affiner le choix du facteur multiplicatif
devant étre appliqué localement pour estimer la part de PMyq liée a la combustion de
biomasse a partir des concentrations de BC,,, issues des mesures AE33, comme illustré
par la figure 4.

PMbiomasse (fl Itres)

0 T T
0,0 0,5 1,0 1,5

BC,, (AE33)

Figure 4 : Corrélation entre BC,, €t PMyigmasse l0rs de I'hiver
2014-2015 a Rouen (station de fond urbain de Petit-
Quevilly)
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Cet exemple présente la corrélation entre les concentrations de PMpjomasse (Calculées
pour la présente étude a partir des mesures de levoglucosan) et les données de BCyy
issues de I’AE33, pour la station Petit-Quevilly dans I'agglomération rouennaise. On note
une tres bonne corrélation entre ces deux parametres, confortant la pertinence des deux
approches indépendantes de suivi des émissions issues de la combustion de biomasse. La
valeur de 12,7 correspondant a la pente de la droite de corrélation semble donc pouvoir
étre directement utilisée pour I'interprétation des données AE33 obtenues sur la station
Petit-Quevilly.

Le LCSQA collabore actuellement avec les différentes AASQA possédant un AE33 afin de
procéder a I'estimation du facteur de conversion semblant le plus approprié pour chacun
de leur site.
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