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RESUME

L’incidence de la pollution particulaire sur la santé est notable et met en évidence I'importance de mieux
caractériser les particules. Cette caractérisation se base sur la taille et la composition chimique des
particules compte tenu de leur influence sur les effets sanitaires. Pour répondre a ce besoin
d’amélioration des connaissances sur les particules a I'échelle régionale, un projet d’étude Particules a
été initié par ATMO Grand Est sur 3 ans fin 2018. Le projet s'articule autour de la mise en ceuvre de
premieres mesures inédites des particules ultrafines (PUF) et de la composition chimique des particules
fines. Les concentrations en nombre mesurées sur différents sites de la région mettent en évidence des
niveaux similaires aux ordres de grandeur habituellement mesurés sur le couple typologie/influence
considéré, excepté pour I'estimation de la concentration en nombre par le granulométre associée a une
sous-estimation. L'intérét de la granulométrie a été mis en évidence par le lien entre certaines gammes
de taille de particules et des sources en zone urbaine telles que l'influence du trafic routier sur les
particules ultrafines et la corrélation forte entre la combustion de biomasse et le nombre de particules
de diametre compris entre 100 et 200 nm. L'étude spatiale a mis en évidence des niveaux plus élevés
de la concentration en nombre a Strasbourg par rapport a I'agglomération de Reims avec une
distribution en taille similaire entre les deux sites. La composition chimique des particules peut étre
identique sur les 3 agglomérations étudiées (Metz, Strasbourg et Reims) ou présenter des spécificités
en fonction des périodes et des conditions météorologiques. L'influence importante du trafic routier sur
la concentration en nombre et sur les composés traceurs de cette source est confirmée par une étude
inédite de comparaison entre un site urbain de fond et un site sous influence trafic ainsi que par I'étude
de l'impact de la période de confinement du printemps 2020.

Rapport de projet Particules : spéciation chimique et particules ultrafines
ENJEM-EN-028 1




INTRODUCTION

La pollution de I'air extérieur, classée comme cancérogéne pour 'lHomme (Groupe 1) par I'Organisation
Mondiale de la Santé (OMS), est un enjeu sanitaire et sociétal majeur. Parmi les polluants responsables
de cette pollution, les particules en suspension dans I'air apparaissent comme un contributeur notable
de ces effets sanitaires. En 2018, plus de 40 000 déces sont attribuables aux particules fines (PUF) en
Francel. Les particules sont définies comme les composés solides ou liquides en suspension dans I'air.
Elles sont souvent identifiées en fonction de leur diamétre maximal, a I'image des particules PMyq
définissant les particules de diametre inférieur ou égal a 10 um (Figure 1). Plusieurs tailles de particules
sont communément utilisées et les particules ultrafines (PUF) sont notamment identifi€es comme la
plus petite taille de particules dont le diametre est inférieur a 0,1 um soit 100 nm.

Figure 1 : Gamme de taille des particules

L’impact sanitaire des particules est notamment influencé par leur composition chimique et leur taille.
Les particules sont constituées de plusieurs composés ou familles de composés dont les effets
sanitaires sont plus ou moins importants. A I'heure actuelle, la part carbonée des particules (Black
Carbon notamment) est associée a des atteintes des systémes respiratoires et cardiovasculaires et
certains composés potentiellement présents dans les particules ont des effets cancérigénes avérés a
I'image des Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques (HAP) ou certains métaux2. Des études ont mis
en évidence une augmentation de I'impact sanitaire avec la diminution du diamétre des particules pour
une composition chimique identique. Les particules ultrafines sont également associées a des atteintes
des systemes cardiovasculaire et respiratoire et leur impact sanitaire peut étre amplifié par leur capacité
a traverser les barriéres biologiques et donc a passer dans le sang?3.

L’amélioration des connaissances sur la composition chimique et la taille des particules est un point
essentiel pour mieux comprendre leur comportement et leurs effets sanitaires. Dans ce but, ATMO
Grand Est a initié le projet Particules sur 3 ans en 2018 en lien avec les actions 3 et 5 (études des
sources) et 19 et 21 (enjeux émergents et identification des demandes sociétales) de son Programme
Régional de Surveillance de la Qualité de I'Air (PRSQA). Ce projet a pour objectifs d'identifier la
composition chimique des particules et d'initier les premiéres mesures de particules ultrafines (PUF) sur
la région. Des investissements ont été réalisés en ce sens par ATMO Grand Est avec 'achat de deux
analyseurs automatiques pour le suivi des PUF dés la fin de I'année 2019. Ainsi, des mesures des PUF
et de la composition chimique ont ainsi été mises en ceuvre pendant 2 ans sur plusieurs sites du territoire
afin de mieux comprendre les variations spatiales et temporelles des particules.
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1. CONTEXTE DU PROJET

1.1. GENERALITES SUR LES PARTICULES

La matiére particulaire correspond a un ensemble de particules de taille et de composition chimique
différentes émises par diverses sources. On distingue les particules primaires — c’est-a-dire émises
directement dans I'atmosphére — des particules secondaires — c’est-a-dire formées dans I'atmosphére
par des réactions (photo)chimiques a partir de gaz précurseurs. Les sources de particules primaires
sont nombreuses et naturelles (exemples : embruns, poussiéres désertiques...) ou anthropiques
(exemples : particules de combustion du bois de chauffage, particules émises par abrasion des
freins...). Les gaz précurseurs sont principalement les oxydes d'azotes (NO,), 'ammoniac (NHs), le
dioxyde de soufre (SO,) pour la formation du nitrate d’'ammonium et du sulfate d’ammonium (particules
inorganiques secondaires) et les composés organiques volatils (COV) pour la formation des aérosols
organiques secondaires. Dans la région Grand Est, les particules sont majoritairement émises par le
secteur résidentiel et I'agriculture : ce sont les deux premiers secteurs contributeurs des PMy et PMy s
(Figure 2). Cependant, les gaz précurseurs de particules secondaires peuvent étre émis par d'autres
secteurs majoritaires tels que le trafic routier (NO,), lindustrie (SO,), l'agriculture (NHj3), le
résidentiel/tertiaire (COV) mais aussi par des sources naturelles (SO,, COV biogéniques). Les
phénomeénes de transport des masses d’air peuvent également étre a I'origine de I'augmentation des
concentrations au niveau local en lien avec des émissions distantes.

Figure 2 : Emissions régionales de particules PM;q et PM; 5 par secteur (format SECTEN) - Année
2019

La composition chimique des particules dépend notamment de leur source d’émission et de leur taille.
Les particules fines PM, s sont majoritairement composées de matiére organique (OM), de particules
carbonées (Black Carbon) et de particules inorganiques secondaires (nitrate et sulfate d’ammonium).
La taille des particules dépend également de leur source et les études mettent en évidence que les
particules ultrafines sont principalement émises par les processus de combustion et notamment le trafic
routier et le chauffage en zone urbaine. Les particules et notamment les particules ultrafines présentent
donc une potentielle variabilité spatiale et temporelle en lien avec leur émission et leur dynamique
atmosphérique.

A I'heure actuelle, seule la concentration massique des particules PMy, et PM, s est réglementée en air
ambiant. Or, les particules ultrafines ne contribuent que faiblement a la masse des particules par rapport
aux particules de diameétres supérieurs mais elles représentent jusqu’a 80% de la concentration en
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nombre (nombre de particules/cm?®). Les PUF sont donc mesurées par la concentration en nombre totale
ou par une mesure de granulométrie (concentration en nombre en fonction de la taille des particules).

1.2. POLLUANTS MESURES ET ANALYSEURS
1.2.1. Particules ultrafines (PUF)

Le granulométre (Modéle UFP-3031, TOPAS®) est basé sur la mesure de la concentration en nombre
en fonction du diamétre des particules selon 6 canaux de mesure : 20-30 nm, 30-50 nm, 50-70 nm, 70-
100 nm, 100-200 nm et 200-800 nm (Figure 3). Un canal correspond donc a un diamétre minimum et
un diamétre maximum entre lesquels les particules sont comptées. Les résultats présentés dans ce
rapport sont basés sur ces mesures de granulométrie et également sur la concentration en nombre
totale estimée (somme des 6 canaux) pour les particules de diameétre compris entre 20 et 800 nm.

Le Condensation Particle Counter (Modéle 3750-CEN, TSI®) est un compteur optique basé sur une
mesure en mode comptage (particule par particule) du nombre de particules totales (Figure 4). Cette
mesure en cours de normation s'effectue dans la gamme 7-1000 nm conformément a la spécification
technique XP/CEN TS 16976 sur la mesure de la concentration en nombre des particules?*.

Figure 3 : Modéele UFP-3031 Figure 4 : Modele CPC-3750-CEN
(Source : Site TSI) (Source : Site internet TSI)
1.2.2. Composition chimique

L’Aerosol Chemical Speciation Monitor (ACSM, Aerodyne Res. Inc.®) est un spectrometre de masse
automatique permettant la mesure en temps réel des composés majoritaires des particules
submicroniques (PM;) non réfractaires (volatils a 600°C) a savoir : la matiére organique (OM), le nitrate
(NO3), le sulfate (SO4%), I'ammonium (NH,*) et le chlore (CI) (Figure 5).

L’aethalométre (Modele AE33, Magee Sci.®) est un analyseur optigue mesurant I'absorption de la
lumiere par les particules a 7 longueurs d’onde comprises entre 370 et 950 nm (Figure 6). Il permet
notamment d’estimer la concentration en Black Carbon dans les PM, s & partir des mesures réalisées a
880 nm et d’identifier la répartition des sources de Black Carbon grace au modéle de Sandradewi et al.
(2008)°. Ce modele permet de calculer le BCy (fuel fossil) caractérisant la part issue de la combustion
d’hydrocarbures majoritairement associée au transport routier et le BC,,, (wood burning) caractérisant
la part issue de la combustion de biomasse.
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Figure 5 : Aerosol Chemical Speciation Monitor
(ACSM) Figure 6 : Aethalométre AE33

Le couplage des mesures de Black Carbon a l'estimation des mesures ACSM dans les PM,s par
l'utilisation du ratio PM, s/PM; permet d’estimer les composés majoritaires des particules fines PM;s :
la matiére organique, le nitrate d’ammonium, le sulfate d’ammonium, le BCy et le BC,,,. En utilisant la
méthode définie par le LCSQAS, les composés majoritaires des PM;o sont estimés comme le nitrate et
sulfate d’ammonium, la part des particules primaires de combustion, comprenant le BC et d’autres
particules organiques, associée au trafic routier (PMg) et a la combustion de biomasse (PM,) et la part
d’aérosols organiques secondaires.

1.3. STATIONS DE MESURE

Les analyseurs ont été déployés sur quatre stations fixes de la région Grand Est présentées dans la
Figure 7. Ces stations ont été sélectionnées afin d'étudier :

- Lacomparaison sur une station urbaine sous influence trafic (Strasbourg — Clemenceau, TMJA
moyen = 28 800 véhicules/jour) par rapport a une station urbaine de fond (Strasbourg — Neudorf
— Ecoquartier Danube) sur I'agglomération de Strasbourg. Cette campagne inédite au niveau
national a pour objectif de caractériser 'influence du trafic routier sur la composition chimique
des particules fines et sur les particules ultrafines.

- Une comparaison spatiale a été réalisée sur trois stations urbaines de fond pour caractériser
les agglomérations majeures de la région : Reims, Metz et Strasbourg.
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Figure 7 : Cartographie des stations de mesure équipées dans le cadre du projet Particules
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Les équipements et les différentes dates de campagne par station sont précisés dans le Tableau 1. Des
problémes techniques ont entrainé une perte importante de mesure pour le CPC et 'ACSM situés sur
Reims. Les moyennes ne respectant pas le critére de représentativité de la période considérée sont
identifiées dans les graphiques par un astérisque*. L'année 2020 a été fortement impactée par deux
périodes de confinement, au printemps (17/03 au 10/05) et en automne (30/10 au 16/12). Une forte
baisse du trafic routier ayant été mise en évidence pendant le premier confinement au printemps, cette
période sera traitée dans un chapitre spécifique.

Tableau 1 : Equipements et dates des campagnes par station

Particules ultrafines
(UFP-3031 et/ou CPC)

UFP-3031 : 12/2019-05/2021

UFP-3031 : 12/2019-05/2020
CPC : 12/2019-05/2020

UFP-3031 : 06/2020-05/2021
CPC : 08/2020-05/2021

Composition chimique
(ACSM et AE33)

12/2019-05/2021

Strasbourg — Neudorf

Strasbourg - Clemenceau 12/2019-05/2020

06/2020-05/2021

Reims — Jean d’Aulan

Metz - Borny - 06/2020-05/2021

1.4. DONNEES METEOROLOGIQUES

Les variations mensuelles présentées en Figure 8 mettent en évidence une forte cohérence des
conditions météorologiques entre les 3 sites a I'échelle mensuelle. La température moyenne mensuelle
présente des niveaux supérieurs a 15 °C entre mai et septembre et inférieurs a 15 °C en période froide
(octobre-avril). Les conditions météorologiques associées a des niveaux plus faibles de particules grace
au lessivage (fortes précipitations) et a la dispersion (vents forts) sont observées en février 2020,
octobre 2020, janvier et mai 2021 sur les 3 sites. De maniére générale sur la période, les précipitations
sont plus importantes a Metz, puis Reims et Strasbourg.

Hauteur d'eau (m

m)

Hauteur d'eau (m

Hauteur d'eau (mm)

Figure 8 : Graphique ombrothermique et vitesse de vent mensuels sur les 3 agglomérations
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2. CARACTERISATION DES PARTICULES D’UNE STATION URBAINE DE FOND

Ce chapitre étudie la caractérisation en taille et la composition chimique des particules sur une station
urbaine de fond a Strasbourg. Cette caractérisation inédite des particules sur la région permet
d’identifier les niveaux rencontrés et les tendances et variations au cours d'une année.

2.1. NOMBRE DE PARTICULES

La concentration en nombre des particules de diamétre compris entre 20 et 800 nm présente une
variabilité annuelle avec des niveaux variant entre 4900 et 7800 particules/cm?® (Figure 9). Les
concentrations les plus faibles observées au printemps peuvent étre influencées par la période de
confinement (voir paragraphe 5.2). De maniére générale, la contribution relative des 6 canaux est stable
a I'échelle annuelle, excepté au mois de janvier 2020. La poursuite des mesures permettra d’identifier
I'origine de cette influence et la variabilité interannuelle. La moyenne annuelle de la concentration en
nombre est de 6000 particules/cm3. Ces niveaux sont similaires aux niveaux moyens habituellement
mesurés sur les sites urbains de fond (1 000-10 000 particules/cm3)?. Toutefois, cette moyenne est
donnée a titre indicatif compte tenu de I'absence de données sur la période octobre-décembre en lien
avec la gestion technique de I'analyseur. La contribution annuelle moyenne met en évidence une
domination des particules inférieures a 50 nm de diameétre (52%). Les particules ultrafines, estimées
comme la somme des canaux inférieurs a 100 nm, contribuent a 80% de la concentration en nombre
des particules entre 20 et 800 nm de diamétre. Cette tendance est habituellement observée en zone

urbaine.
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Figure 9 : Variations annuelles des contributions relatives des canaux et du nombre total de particules
et contribution relative annuelle a Strasbourg

L'étude saisonniere confirme les résultats précédents avec une concentration en nombre minimum
mesurée au printemps, potentiellement impactée par le confinement (Figure 10). A I'échelle saisonniére,
la contribution relative des canaux ne présente pas de variations indiquant I'absence de sources
spécifiques a une taille de particules en fonction de la saison. Toutefois, un comportement différent
pourrait étre observé pour les particules de diameétre inférieur a 20 nm.
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Figure 10 : Variations saisonniéres des contributions relatives des canaux et du nombre total de
particules a Strasbourg

L'étude des corrélations entre canaux met en évidence une corrélation forte entre canaux adjacents et
une baisse de la corrélation pour les canaux les plus éloignés (Tableau 2). Cette tendance est cohérente
avec des dynamiques atmosphériques différentes entre les particules ultrafines les plus fines
(inférieures a 50 nm) et les particules de diameétres supérieurs a 100 nm.

Tableau 2 : Coefficient de corrélation (R2) entre canaux sur I'année 2020 a Strasbourg

100-200 200-800
nm nm

20-30 nm 30-50 nm 50-70 nm 70-100 nm

20-30 nm
30-50 nm

50-70 nm
70-100 nm
100-200 nm
200-800 nm

Les principales corrélations a des polluants sont observées pour les canaux entre 50 et 800 nm (Tableau
3). Les particules ultrafines inférieures a 50 nm ne présentent aucune corrélation forte en lien avec une
dynamique atmosphérique différente des particules plus grosses®. Les particules de diamétre compris
entre 50 et 200 nm présentent des corrélations fortes avec les traceurs du trafic routier (BCx et NO,) et
les particules de diametre compris entre 100 et 800 nm avec les traceurs de la combustion de biomasse
(BCyp et levoglucosan) indiquant I'influence de ces deux sources a I'échelle annuelle.

Les particules fines (> 100 nm) présentent des corrélations avec plusieurs traceurs mais également
avec les particules massiques (PMyp PM, s et PM;) mettant en évidence la multiplicité des sources et
une dynamique plus proche de la masse des particules en cohérence avec leur contribution plus
importante a cette métrique. Les particules ultrafines (<100 nm) et le nombre total de particules ne sont
pas corrélées avec la concentration massique des particules confirmant I'importance de la mesure du
nombre de particules, dont les corrélations les plus fortes sont observées avec les traceurs du trafic
routier (BCy et NO,).
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Tableau 3 : Coefficient de corrélation (R?2) entre les canaux et les polluants sur I'année 2020 a
Strasbourg

50-70 70-100 100-200  200-800 Nombre de
nm nm nm nm particules

Matiére organique 0,2 0,4 0,6 0,7 0,8 0,8 0,6
Nitrate d’ammonium 0,0 0,1 0,2 0,3 0,5 0,7 0,2
Sulfate d’ammonium 0,0 0,0 0,1 0,2 0,4 0,5 0,2

BCx 0,5 0,6 0,7 0,8 0,8 0,7 0,8
BCub 0,3 0,4 0,5 0,7 0.8 0.8 0,6
Levoglucosan 0,2 0,3 0,4 0,6 0,8 0,8 0,5
PMyo 0,1 0,2 0,4 0,5 0,6 0,7 0,4
PM,,5 0,0 0,1 0,3 0,5 0,7 0,9 0,4
PM; 0,0 0,1 0,3 0,4 0,6 0,9 0,3
\[o)} 0,6 0,6 0,7 0,7 0,7 0,5 0,7
NH; -0,1 0,0 0,1 0,1 0,2 0,3 0,1

20-30 nm  30-50 nm

L'étude des profils journaliers de chaque canal avec les traceurs du trafic routier (BCy) et de la
combustion de biomasse (BC,,;,) met en évidence une influence du trafic routier sur les canaux < 50 nm
avec un profil typique des trajets domicile/travail en début et fin de journée (Figure 11). En plus de cette
influence du trafic routier, les canaux inférieurs a 50 nm présentent une bosse en milieu d’apres-midi :
I'étude saisonniére met en évidence que cette bosse est plus marquée en période chaude mettant en
évidence la formation de particules ultrafines secondaires par nucléation favorisée par la photochimie.

Les profils des canaux entre 50 et 100 nm sont moins nets avec un profil similaire au BCyx mais avec un
pic du soir plus large confirmant I'influence de la combustion de biomasse et donc de la multiplicité des
sources comme observé par I'étude des corrélations. Les particules supérieures a 100 nm présentent
un profil similaire au BC,, confirmant l'influence prédominante de cette source. Certains canaux sont
plus influencés par certaines sources a l'image du 100-200 nm par la combustion de biomasse en
période hivernale (Figure 12). Cette tendance a déja été mise en évidence a I'échelle nationales-12,
Toutefois, I'absence de variations importantes a I'échelle annuelle sur la contribution relative des canaux
confirment que la majorité des sources émettent des particules sur I'ensemble de la gamme de mesure
(20-800 nm).
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Figure 11 : Profils moyens journaliers sur I'année 2020 des différents canaux par rapport aux traceurs
du trafic routier (BCx) et de la combustion de biomasse (BC,;,) a Strasbourg

Figure 12 : Etude des corrélations avec un traceur de la combustion de biomasse (BC,;,) et des
particules supérieures a 70 nm sur la période hivernale (décembre 2019-février 2020) a Strasbourg

La répartition granulométrique met en évidence une répartition bimodale avec deux maximums : un
maximum pour les canaux 20-30/30-50 nm et un maximum pour le canal 100-200 nm (Figure 13). Cette
répartition a déja été observée sur 'ensemble des sites étudiés a I'échelle nationale quelle que soit la

typologie ou l'influence®12,

Figure 13 : Distribution granulométrique annuelle a Strasbourg

Rapport de projet Particules : spéciation chimique et particules ultrafines
ENJEM-EN-028_1




Y

AtMO

GRAND ST
2.2. COMPOSITION CHIMIQUE

La concentration en particules fines PM, s présente une variation annuelle marquée avec des niveaux
variants entre 6 et 19 ug/m3 respectivement mesurés en juillet et en novembre (Figure 14). Les
particules PM, s sont dominées par la matiére organique (38-67%) quel que soit le mois. La contribution
relative de certains composés majoritaires des PM, s présente une variation annuelle marquée, liée a
l'influence des sources d’émission et des conditions météorologiques. Le Black Carbon BC,, est
influencé par des émissions plus marquées en période froide par rapport a la période estivale. Le nitrate
d’ammonium est, quant a lui, dépendant des conditions météorologiques puisque sa formation est
favorisée par les températures froides et un fort ensoleillement : la hausse des températures en période
estivale limite sa formation, compte tenu de sa volatilité.

Les particules fines PM, s présentent une moyenne annuelle égale a 10 pg/m? et donc inférieure a la
valeur cible annuelle et égale a I'objectif de qualité annuel en France pour I'année 2020 (Figure 14).
Ces particules fines sont constituées a prés de 50% de matiére organique, de 18% de nitrate
d’ammonium, de 11% de sulfate d’'ammonium et de 13% de Black Carbon dont 10% associé au trafic
routier. Cette composition chimique est similaire a celle observée en moyenne sur le territoire national
avec une domination de la matiere organigue et une importance des ions inorganiques secondaires?s.

Figure 14 : Variations annuelles de la composition chimique des PM, s et de la concentration en PM; 5
et contribution relative annuelle a Strasbourg

L'influence des sources d’émissions et des processus de formation est confirmée par I'étude saisonniére
avec une concentration PM,s variant entre 7 et 12 ug/m? (Figure 15). Quelle que soit la saison, la
matiére organique reste majoritaire (40-65%). La semi-volatilité du nitrate d’ammonium entraine des
variations marquées de ce composé majeur a I'échelle annuelle, qui devient minoritaire notamment en
été lorsque les niveaux particulaires sont les plus faibles. Deux mécanismes de formation de ce
composé ont été mis en évidence par I'étude de Ge et al.** : 'un basé sur I'équilibre gaz/particule (semi-
volatilité) influencé par la thermodynamique et un autre en hiver basé sur une voie photochimique. A
Strasbourg, le premier mécanisme associé a la semi-volatilité du nitrate d’'ammonium est confirmé a
I'échelle annuelle et saisonniere avec une formation favorisée par de faible température et une forte
humidité et non influencée par I'activité photochimique (Figure 16). Ce mécanisme avait déja été
identifié a I'échelle annuelle et saisonniere a Metz en 201815,
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Figure 15 : Variations saisonniéres de la composition chimique des PM, s et de la concentration en
PM, s & Strasbourg

Figure 16 : Etude du processus de formation du nitrate d'ammonium sur I'année 2020 a Strasbourg

L'étude des corrélations met en évidence des corrélations faibles entre les composés organiques
(matiére organique, BC) et inorganiques (nitrate et sulfate d’'ammonium) et entre le nitrate et le sulfate
d’ammonium (Tableau 4). Les sources et processus de formation de ces différents composés semblent
étre différents a I'échelle annuelle en cohérence avec la variabilité annuelle et saisonniére déja étudiée.

Tableau 4 : Coefficient de corrélation (R?) des composés majoritaires des PM, s sur 'année 2020 a
Strashourg

Matiére Nitrate Sulfate
organique d’ammonium d’ammonium

Matiere organique

Nitrate d’ammonium

Sulfate d’ammonium
BCx
BCup

Les traceurs sont corrélés entre eux : BC,,;, et le levoglucosan pour la combustion de biomasse ainsi
gue BC et le NO, pour le trafic routier (Tableau 5). Le Black Carbon associé au trafic routier est corrélé
avec le nombre de particules comme déja observé dans le chapitre précédent. La matiére organique et
le nitrate d'ammonium sont corrélés aux particules des différentes gammes, confirmant leur domination
dans la composition chimique des particules en zone urbaine. L'absence de corrélation entre le nitrate
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d’ammonium et ces précurseurs gazeux: NO, et NH; et notamment avec I'ammoniac, dont les
émissions sont a l'origine de pics de pollution particulaire en fin d’hiver/début printemps, confirme
I'influence de son processus de formation dépendant des émissions de ces précurseurs mais également
des conditions météorologiques. Le sulfate d'ammonium ne présente aucune corrélation forte, ce qui
semble conforter l'origine différente de ce composé dont la formation est rare a I'échelle locale et
souvent associée a du transport longue distance.

Tableau 5 : Coefficient de corrélation (R?) entre les composés majoritaires des PM, 5 et les polluants
sur I'année 2020 a Strasbourg

Matiére Nitrate Sulfate
organique d’ammonium d’ammonium

Nombre de particules

Levoglucosan
PMjio
PM, 5
PM;

NO,
NH3

2.3. ETUDE DU NOMBRE ET DE LA MASSE DES PARTICULES

La concentration en nombre et la concentration massique des particules ne sont pas corrélées,
notamment pour les particules les plus fines, comme montré précédemment. A I'échelle annuelle, ces
deux métriques présentent des variations différentes. Un seuil arbitraire correspondant au percentile
95% pour chaque métrique — 10 200 particules/cm3 pour la concentration en nombre et 35 pug/m? pour
la masse des PMy, - est défini et correspond a 15 journées de dépassement du seuil sur 'année. L'étude
des moyennes journalieres met en évidence I'existence de pics communs aux deux métriques (40%)
mais la majorité des pics sont distincts (Figure 17).

Figure 17 : Moyennes journaliéres du nombre de particules et des concentrations PMy, sur I'année
2020 a Strasbourg
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Les seuils correspondant au percentile 95% sont utilisés pour définir les heures de faibles et de fortes

concentrations en PMyq (Figure 18) et en nombre (Figure 19) afin de comparer la taille et la composition
chimique des patrticules.

Les fortes concentrations massiques en PM;q sont associées a une modification de la taille des
particules et, dans une moindre mesure, de la composition chimique avec une hausse de la part
indéterminée. Ces tendances sont cohérentes avec I'augmentation de la masse des particules avec leur
diamétre et I'existence de pics a I'échelle annuelle associés a des composés non mesurés.

Les fortes concentrations en nombre sont uniqguement associées a une modification de la composition
chimique en faveur des particules de combustion BCy. L’absence de modification de la taille des
particules peut s’expliquer par des sources émettant dans les différentes gammes de taille. L'influence
du trafic routier sur le nombre de particules est illustrée dans cette étude compte tenu de la modification
de la composition chimique en faveur du BCy et de la matiére organique.

Taille et composition chimique en fonction de la Taille et composition chimique en fonction du
concentration massique des PMy, nombre de particules

Figure 18 : Comparaison de la contribution relative Figure 19 : Comparaison de la contribution relative
des canaux et composition chimique des particules | des canaux et composition chimique des particules
pour les faibles et les fortes concentrations en PMyg pour les faibles et fortes concentrations en nombre
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3. MESURES INEDITES DES PARTICULES ULTRAFINES SUR LA REGION

3.1. STRASBOURG : STATION URBAINE SOUS INFLUENCE TRAFIC

Les moyennes mensuelles de la concentration en nombre présentent des variations similaires entre les
deux moyens de mesure (Figure 20). En cohérence avec la méthode de mesure et la gamme de mesure
différentes entre les deux appareils, les niveaux estimés par I'UFP-3031 représentent entre 45 et 50%
de ceux mesurés par le CPC. La concentration en nombre mesurée (CPC) varie entre 15 000 et 19 000
particules/cm®avec un minimum mesuré en février 2020 en cohérence avec les conditions
météorologiques moins propices a la formation de particules. L'ordre de grandeur est plus de deux fois
inférieur aux niveaux habituellement rencontrés en site sous influence trafic (30 000-50 000
particules/cm?), ce qui peut notamment étre lié a I'absence de poids lourds sur les axes routiers a
proximité du site.

Figure 20 : Variations mensuelles du nombre de particules mesuré par CPC et estimé par I'UFP-3031

L'étude des profils journaliers moyens en période hivernale met en évidence des variations similaires
au profil du traceur du trafic routier (BCy) avec des pics domicile/trajet matin et soir et des niveaux qui
diminuent dans la nuit contrairement au profil du BC,, (Figure 21) Cette tendance confirme I'impact plus
important du trafic routier sur la concentration en nombre en zone urbaine et particulierement sur une
station influencée par le trafic routier.

Figure 21 : Profils journaliers moyens sur la période hivernale

La concentration en nombre n’est pas corrélée a la concentration massique des PM;, (Figure 22). Ce
résultat est en cohérence avec la tendance déja observée sur d’autres sites nationaux et a I'échelle
régionale. Les particules ultrafines présentent des corrélations fortes avec les traceurs du trafic routier
(NO,, BCy) et avec le nombre de particules des canaux inférieurs a 100 nm (Tableau 6). La plupart de
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ces corrélations sont observées mensuellement et sur la période compléte a I'image des NO, et des
canaux inférieurs a 100 nm confirmant I'importance du trafic routier sur la concentration en nombre.

Figure 22 : Corrélation entre le nombre de particules (CPC) et la concentration particulaire

Tableau 6 : Coefficient de corrélation (R2) du nombre de particules (CPC) sur Strasbourg

70- 100- 200- Nombre de
100 200 800 particules
nm nm nm (UFP-3031)

Décembre 0,7 0,7 0,4 0,9 0,9 0,8 0,7 0,5 0,2 0,9
Janvier 0,7 0,5 0,2 0,8 0,8 0,8 0,7 0,3 0,1 0,8
Février 0,8 0,7 0,6 0,9 0,9 0,8 0,8 0,6 0,6 0,9
Période 0,7 0,6 0,3 0,9 0,8 0,8 0,7 0,5 0,2 0,9

20-30 = 30-50 50-70

BCi  BCw nm nm nm

3.2. REIMS : STATION URBAINE DE FOND

La tendance a la sous-estimation des niveaux mesurés par I'UFP-3031 observée sur le site sous
influence trafic a Strasbourg est présente sur le site de fond a Reims. Au mois de septembre, la
concentration en nombre estimé par 'UFP-3031 représente 61% de celle mesurée par le CPC. Ce
pourcentage plus important par rapport a la campagne a Strasbourg peut s’expliquer par I'influence du
site ou par la période de mesure différente. La moyenne mensuelle mesurée par le CPC est égale a
9000 particules/cm? (Figure 23). Ce niveau est cohérent avec les niveaux habituellement mesurés en
station urbaine de fond (10* particules/cm?).

Figure 23 : Moyenne mensuelle de septembre 2020 du nombre de particules mesuré par CPC et
estimé par 'UFP-3031

De maniere similaire au site sous influence trafic & Strasbourg, le profil du nombre de particules est
similaire a celui du traceur du trafic routier (BCy) avec des pics matin et soir correspondant aux trajets
domicile/travail (Figure 24). Le profil de la combustion de biomasse (BC,;) est moins net compte tenu
de la période de mesure associée a des émissions du chauffage urbain moins importantes (mois de
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septembre). Bien que le site ne soit pas directement sous influence trafic, la concentration en nombre
reste fortement influencée par les émissions liées au trafic routier en zone urbaine.

Figure 24 : Profils journaliers moyens en septembre 2020

L'absence de corrélation entre la concentration en nombre et la concentration massique est illustrée en
Figure 25. La diversité des sources et la dynamique atmosphérique différentes entre les particules
ultrafines (nombre) et les particules plus grossiéres (masse) peuvent expliquer cette absence de
corrélation déja observée sur la région. La concentration en nombre présente une forte corrélation
uniquement avec le canal 20-30 nm car plus les particules ont un petit diamétre, plus leur nombre est
important (Tableau 7). Sur ce site de fond, la corrélation avec les traceurs du trafic routier n’est pas forte
(<0,6) par rapport au site sous influence trafic a Strasbourg. Cette tendance peut s’expliquer par la
présence de sources multiples influencant la concentration en nombre bien que le trafic routier soit une
source majoritaire compte tenu du profil journalier.

Figure 25 : Corrélation entre le nombre de particules (CPC) et la concentration particulaire

Tableau 7 : Coefficient de corrélation (R?) du nombre de particules (CPC) sur Reims

70- 100- 200- Nombre de
NO, BCy BCus 2?]‘;’0 32;;-’0 52;;0 100 200 800 particules
nm nm nm (UFP-3031)

Septembre
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4. VARIABILITE SPATIALE DES PARTICULES SUR LA REGION

Les particules ultrafines ont été mesurées sur les agglomérations de Reims et Strasbourg et la
composition chimique sur ces deux agglomérations ainsi que sur I'agglomération de Metz. Toutefois,
des problémes techniques sur I'analyseur de la composition chimique a Reims ont entrainé une perte
de données notable sur la campagne.

4.1. NOMBRE DE PARTICULES

La concentration en nombre de particules mesurée a Reims est inférieure a celle mesurée a Strasbourg
(Figure 26). Les conditions météorologiques étant similaires entre les deux sites, cette différence de
niveaux peut s’expliquer par des sources plus proches sur le site de Strasbourg. La contribution relative
des canaux est similaire entre les deux sites avec une domination des particules inférieures a 50 nm
(plus de 50%) et environ 80% de la concentration en nombre représentée par les PUF. Toutefois, cette
domination devient plus importante en période plus chaude (été et mois de mai) sur le site de Reims
tandis qu’elle reste plut6t stable sur le site de Strasbourg.

Figure 26 : Variations mensuelles de la contribution relative des canaux et du nombre de particules
estimé a Strasbourg (gauche) et Reims (droite)

Les deux sites présentent des variations saisonniéres similaires pour les NOx avec des niveaux plus
élevés en période hivernale tandis que les concentrations massiques des particules PM;o et PM,5
varient difféeremment avec des niveaux plus élevés en période hivernale a Strasbourg et des niveaux
plus élevés au printemps a Reims (Figure 27). Les niveaux particulaires sont plus élevés a Strasbourg
par rapport & Reims en été et en hiver tandis qu'’ils deviennent plus importants & Reims au printemps
mettant en évidence la présence d’'une source plus active a cette période. Les niveaux de NOx sont
nettement plus élevés sur le site de Strasbourg par rapport au site de Reims en cohérence avec
l'influence plus marquée d'un axe routier.

De maniére identique aux variations mensuelles, la contribution relative saisonniére des canaux reste
plus stable a Strasbourg par rapport a Reims, qui présente une hausse des particules inférieures a 50
nm en été et une diminution plus importante de la contribution des particules supérieures a 100 nm
(Figure 28).
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Figure 27 : Variations saisonniéres des concentrations en NOx et en particules a Strasbourg (gauche)
et a Reims (droite)

Figure 28 : Variations saisonniéres de la contribution relative des canaux et du nombre de particules
estimé a Strasbourg (gauche) et Reims (droite)

La distribution granulométrique sur les deux sites est bimodale quelle que soit la saison comme observé
a I'échelle nationale et régionale (Figure 29). Toutefois, I'étude saisonniére met en évidence que la
différence de niveaux entre les deux stations est plus marquée en hiver tandis que les niveaux
deviennent trés proches pour les canaux inférieurs a 50 nm en été. Cette tendance semble indiquer la
présence d’'une source potentielle a I'échelle régionale en période estivale d’autant plus marquée a
Reims.
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Figure 29 : Distribution granulométrique des deux sites de I'été 2020 (gauche), de I'hiver 2020/2021
(centre) et du printemps 2021 (droite)

Les tendances déja observées sur 'année 2020 a Strasbourg se retrouvent dans cette étude spatiale
avec une absence de corrélations entre la concentration en nombre estimée et les concentrations
massiques particulaires (Figure 30) et une forte corrélation du canal 100-200 nm avec le BC,; en
période hivernale sur les deux sites (Figure 31). La corrélation entre les particules comprises entre 50
et 100 nm et BCy est observée a Strasbourg en période hivernale mais pas a Reims (Figure 32). A
nouveau, l'influence plus marquée du trafic routier sur les niveaux de fond de la station de Strasbourg
est mise en évidence.

Figure 30 : Corrélation entre le nombre de particules et la concentration particulaire a Strasbourg
(gauche) et Reims (droite) sur la période complete (06/2020-05/2021)

Figure 31 : Profils journaliers moyens sur la période hivernale du canal 100-200 nm et du BCwb a
Strasbourg (gauche) et a Reims (droite)
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Figure 32 : Profils journaliers moyens sur la période hivernale des canaux inférieurs & 70 nm et du
BCy a Strasbourg (gauche) et & Reims (droite)
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La hausse des niveaux des canaux inférieurs a 50 nm en période estivale peut s’expliquer par la
formation de particules secondaires par des processus photochimiques a I'échelle régionale comme
mis en évidence par I'étude des profils moyens journaliers (Figure 33). A Reims, les particules
inférieures a 50 nm présentent une bosse dans I'aprés-midi nettement plus importante que celle
observée a Strasbourg. L'influence de la photochimie en été semble donc plus prononcée a Reims par
rapport a Strasbourg.

Figure 33 : Comparaison des profils journaliers moyens des canaux inférieurs a 50 nm entre les
stations de Strasbourg (trait plein) et Reims (pointillés)

Sur la période compléte, la contribution relative des canaux met en évidence une légere variabilité
spatiale entre les deux sites avec une part plus importante des canaux inférieurs a 50 nm a Reims
(Figure 34). Cette faible variabilité peut s’expliquer par I'étude saisonniére qui a mis en évidence une
hausse plus importante des particules de nucléation (< 50 nm) par photochimie a Reims par rapport a
Strasbourg en période estivale.

Figure 34 : Cartographie des contributions relatives moyennes des canaux sur les deux sites sur la
période compléete (06/2020-05/2021)
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4.2. COMPOSITION CHIMIQUE

Les trois sites présentent des variations des particules PM; 5 similaires mais les niveaux mesurés sont
globalement plus élevés a Strasbourg par rapport aux deux autres agglomérations (Figure 35). Les
données disponibles mettent en évidence une composition chimique similaire entre les trois sites avec
une nette domination de la matiére organique (OM) puis des particules inorganiques secondaires
(nitrate et sulfate d’ammonium). La variabilité annuelle des composés majeurs des PM,s semble
€galement se retrouver sur les trois sites avec une hausse de la contribution de la matiére organique
en été, une hausse de la part indéterminée et du BC en hiver et une baisse du nitrate d'ammonium
(semi-volatil) en été au profit du sulfate d’ammonium.

Toutefois, la répartition des particules inorganiques secondaires présente une tendance différente entre
Strasbourg et les deux autres agglomérations avec une part plus importante du sulfate d'ammonium a
Metz et Reims. Le site de Strasbourg est également associé a une part de BCg plus importante par
rapport aux deux autres stations.

Figure 35 : Variations mensuelles des contributions relatives des composés majoritaires des PM, 5 et
concentrations en PM, s & Metz (haut a gauche), a Strasbourg (haut & droite) et a Reims (bas)

La comparaison est basée sur I'automne 2020 compte tenu du manque de données sur la station de
Reims sur les autres saisons. Les différences entre les trois sites des polluants réglementaires mettent
en évidence des niveaux plus élevés a Strasbourg par rapport aux deux autres agglomérations pour les
NOx et les PMy, (Figure 36). Cette différence entre sites est également observée pour la concentration
massique en PM,s (Figure 37). Les contributions relatives des composés des PM,s présentent une
domination de la matiére organique avec une part comprise entre 52 et 56% pour les trois sites (Figure
37). Toutefois, la répartition de la contribution de la fraction inorganique secondaire (nitrate et sulfate
d’ammonium) et du Black Carbon est différente entre les trois sites avec des inorganiques plus marqués
respectivement a Metz, Reims puis Strasbourg avec une part plus importante du sulfate a Metz et Reims
et du nitrate a Strasbourg. Ces différences peuvent étre liées a des influences de masses d’air plus
proches entre les agglomérations de Metz et Reims par rapport a Strasbourg. Les particules primaires
de combustion (BCyx et BC,;,) sont moins importantes a Metz (6%) par rapport a Reims (10%) et
Strasbourg (14%). L'influence du trafic routier sur les niveaux particulaires de la station de Strasbourg
est a nouveau mise en évidence en cohérence avec les niveaux de NOx mesurés.
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Figure 36 : Concentrations en NOXx et en particules PM,q a I'automne 2020

Figure 37 : Contribution relative moyenne des composés majoritaires des PM, 5 et concentration
moyenne en PM,s & l'automne 2020

L’étude de la formation du nitrate d'ammonium sur les 3 sites met en évidence une formation liée a la
semi-volatilité du nitrate d'ammonium a I'automne 2020 (Figure 38). Bien qu'il ne s’agisse pas de la
période la plus favorable au nitrate d’'ammonium, sa formation est favorisée par de faible température
et une forte humidité et n’est pas influencée par I'activité photochimique de maniere similaire sur les 3
sites. Ce processus de formation a déja été mis en évidence a Strasbourg a I'échelle annuelle et sur
une étude précédente a Metz.
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Figure 38 : Etude du processus de formation du nitrate d'ammonium a Metz (haut a gauche),
Strasbourg (haut a droite) et Reims (bas) en automne 2020

Les corrélations en automne 2020 mettent en évidence une corrélation forte entre le Black Carbon
associé au trafic routier BCy et les oxydes d’azote sur les trois sites confirmant le r6le de traceur de ce
composé des particules (Tableau 8, Tableau 9 et Tableau 10). A cette saison, la matiére organique est
corrélée aux particules massiques sur les trois sites avec des corrélations plus ou moins fortes selon la
gamme et le nitrate d'ammonium est corrélé aux particules PM; a Metz. Ces tendances confirment leur
domination dans la composition chimique des particules en zone urbaine avec une corrélation plus faible
du nitrate d'ammonium avec les PM sur Reims. L'absence de corrélation entre le nitrate d’'ammonium
et ces précurseurs gazeux : NO, et NH; est observée de maniére identique sur les 3 agglomérations,
confirmant l'influence des émissions de ces précurseurs mais également des conditions
météorologiques. Le sulfate d’ammonium ne présente aucune corrélation forte, ce qui semble conforter
l'origine différente de ce composé dont la formation est rare a I'échelle locale et souvent associée a du
transport longue distance.
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Tableau 8 : Coefficient de corrélation (R?) entre les composés majoritaires des PM, 5 et les polluants &
Metz & I'automne 2020

I Nitrate Sulfate
organique d’ammonium d’ammonium

Tableau 9 : Coefficient de corrélation (R?) entre les composés majoritaires des PM, 5 et les polluants &
Reims a l'automne 2020

Sulfate
d’ammonium

Matiére Nitrate
organique d’ammonium

Tableau 10 : Coefficient de corrélation (R?) entre les composés majoritaires des PM, s et les polluants
a Strasbourg a I'automne 2020

Matiere Nitrate Sulfate
organique d’ammonium d’ammonium

La composition chimique mensuelle en septembre et en octobre des trois sites illustre la variabilité
mensuelle spatiale (Figure 39). Les particules présentent une composition chimique relativement
similaire au mois de septembre avec une domination de la matiére organique suivi par les particules
inorganiques secondaires tandis que le mois d’octobre est associé a une composition nettement plus
différente entre les 3 sites. Ces différences peuvent s’expliquer par les conditions météorologiques et
les sources locales et transportées potentiellement différentes entre les trois sites de mesure. Le mois
de septembre étant associé a des conditions plus favorables a la formation de particules (moins de
lessivage et de vents), I'influence des sources locales des 3 agglomérations reste similaire sur les trois
sites a cette période de I'année tandis que la présence de vent et de masses d’air d’origine différente
peut entrainer des différences entre les agglomérations. Toutefois, I'influence locale est susceptible de
présenter des différences notables a d’autres périodes de I'année.
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Figure 39 : Cartographie des contributions relatives moyennes mensuelles des composés majoritaires
des PM; s pour les mois de septembre et octobre 2020

5. ETUDES DE CAS

5.1. INFLUENCE DU TRAFIC ROUTIER

Une premiere campagne de 3 mois en période hivernale (décembre 2019-février 2020) s’est déroulée
de maniére inédite sur deux stations urbaines avec une station de fond et une station sous influence
trafic a Strasbourg. Cette campagne a pour but d’identifier I'impact du trafic routier sur les particules.

La comparaison de la répartition granulométrique sur les deux sites met en évidence une répartition
bimodale avec deux maximums : un maximum pour les canaux 20-30/30-50 nm correspondant au 1°'
mode et un maximum pour le canal 100-200 nm correspondant au 2¢™ mode (Figure 40). La similarité
entre les deux profils met en évidence des sources majoritairement émettrices de particules plutdt
associées au trafic routier (particules inférieures a 50 nm) et au chauffage urbain (canal 100-200 nm)
d’'aprés I'étude annuelle réalisée a Strasbourg.

Les niveaux moyens entre les deux stations sont similaires pour les canaux supérieurs a 100 nm tandis
gue la station sous influence trafic présente des niveaux supérieurs pour les canaux les plus fins. Les
différences entre les deux influences (fond et trafic) sont donc majoritairement observées sur les deux
fractions les plus fines (20-30 et 30-50 nm) correspondant au 1°" mode ce qui a déja été observé sur
Grenoble avec une augmentation des particules les plus fines et notamment des PUF (<100 nm) a
mesure que l'influence trafic augmente®.
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Figure 40 : Distribution granulométrique sur les deux sites

La concentration en nombre totale estimée est égale a 8500 particules/cm3 pour le site trafic et 6800
particules/cm?® pour le site de fond (Figure 41). Ces niveaux sont similaires aux niveaux moyens
habituellement mesurés sur les sites urbains de fond (103-10* particules/cm?). Le site trafic présente
des niveaux presque 10 fois plus faibles que I'ordre de grandeur habituellement rencontré sur ce type
de site (environ 10° particules/cm?3)’. Cette sous-estimation est attendue compte tenu de I'approximation
faite sur la concentration en nombre totale (estimation via la somme des 6 canaux et non comptage par
une mesure optique) et de la gamme de mesure de I'appareil ne mesurant pas les particules inférieures
a 20 nm. La concentration en nombre totale mesurée sur le site trafic est significativement supérieure a
celle mesurée sur le site de fond (intervalle de confiance de 95%) confirmant a nouveau l'impact du
trafic routier sur le nombre de particules en zone urbaine.

Figure 41 : Comparaison des moyennes sur la période hivernale de la concentration en nombre totale
estimée (diameétres = 20-800 nm) avec un intervalle de confiance de 95%

La Figure 42 présente les contributions relatives de chaque canal par rapport a la concentration en
nombre totale. Les données mettent en évidence une contribution relativement proche entre les deux
sites sur la période de mesure. Pour les deux sites, la concentration en nombre est dominée par les
deux canaux les plus petits (<50 nm) avec environ 50%. La part des particules ultrafines est proche de
80% quelle que soit l'influence du site. Toutefois, la contribution des particules ultrafines est plus
importante sur le site trafic (82%) par rapport au site de fond (77%) liée a la différence de contributions
des particules ultrafines les plus fines c'est-a-dire inférieures a 50 nm (55% sur le site trafic et 50% sur
le site de fond). Ces résultats confirment qu’en milieu urbain la concentration en nombre est
effectivement dominée par les particules ultrafines dont la contribution semble augmenter avec la
proximité du trafic routier notamment pour les diameétres les plus petits °.
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Figure 42 : Contribution relative des 6 canaux par site

La composition chimique des particules fines (PM, ) sur la période hivernale confirme la domination de
la matiere organique qui contribue a 44% et 40% des particules fines respectivement sur le site trafic et
le site de fond (Figure 43). Les autres composés majoritaires sont le nitrate (23-27%) puis le Black
Carbon associé au trafic routier, BCy, (12-14%) quel que soit le site. Les particules fines présentent une
composition chimique similaire entre les deux sites bien que les particules organiques soient plus
importantes sur le site trafic (matiére organique et BC).

L'étude de la composition chimique estimée des PM;o met en évidence une différence des contributions
relatives entre les deux stations : les particules primaires de combustion (PMg et PM,,,) dominent sur le
site trafic tandis que la part indéterminée domine sur le site de fond (Figure 44). Ces observations
mettent en évidence un impact local plus marqué pour les particules grossiéres par rapport aux
particules fines plus homogénes sur I'agglomération. La différence peut s’expliquer par les moyennes
des concentrations PMyo qui sont plus élevées sur le site de fond par rapport au site trafic tandis que
les deux sites présentent des concentrations en PM, s similaires (Figure 45). La forte proportion de
particules indéterminées sur le site de fond est potentiellement due a la présence de particules
grossiéres (supérieures a 2,5 pm) émises localement en lien avec des travaux a proximité du site de
mesure. Cette source locale influence donc la contribution relative des particules PMyj.

Figure 43 : Contribution relative des composés majoritaires des particules fines (PM,s) sur la période
hivernale
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Figure 44 : Contribution relative estimée des particules PMyq sur la période hivernale

Figure 45 : Moyenne des particules PMy, et PM, 5 sur la période hivernale

Les canaux identiques et adjacents sont corrélés entre les deux sites confirmant des sources et des
variations similaires quelles que soit I'influence (Tableau 11). Plus le diamétre des particules s’éloigne
entre les deux sites, plus les corrélations sont faibles, compte tenu de la variabilité spatiale et des
sources majeures différentes. A I'échelle de I'agglomération, la corrélation entre le nombre de particules
est moins importante que celle pour la masse des particules (Figure 46). Ces observations confirment
I'impact plus important du trafic routier sur le nombre par rapport a la masse de particules avec des
niveaux plus homogenes de la masse a I'échelle de I'agglomération. La variabilité spatiale plus forte
des particules ultrafines est mise en évidence a cette échelle.

Tableau 11 : Coefficient de corrélation (R?) entre les canaux du site de fond (horizontal) et du site sous
influence trafic (vertical)

\ 20-30 30-50 50-70 70-100 100-200 @ 200-800 Nombre de
Fond nm nm nm nm nm nm particules

20-30 nm 0,7 0,7 0,7 0,6 0,5 0,4 0,7
30-50 nm 0,7 0,7 0,8 0,7 0,6 0,5 0,8
50-70 nm 0,6 0,7 0,9 0,8 0,7 0,6 0.8
70-100 nm 0,5 0,7 0,8 0,9 0,9 0,7 0,8
100-200 nm 0,4 0,5 0,8 0,9 0,9 0,9 0,8
200-800 nm 0,3 0,4 0,6 0,8 0,9 0,9 0,7
Nombre de particules 0,6 0,7 0,8 0,8 0,8 0,6 0,8

Trafic
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Figure 46 : Corrélation entre les deux sites du nombre de particules (gauche) et des particules
massiques (droite)

L’existence de ces corrélations multiples entre les composés chimiques des PM,s met en évidence
’homogénéité de la composition chimique et des sources de particules fines a I'échelle de
I'agglomération (Tableau 12). Ces observations sont cohérentes avec les similitudes des contributions
relatives pour les particules PM, s entre les deux sites et la forte corrélation entre cette gamme de
particules a I'échelle de I'agglomération.

Tableau 12 : Coefficient de corrélation (R?) entre les composés chimiques des PM; s du site de fond
(horizontal) et du site sous influence trafic (vertical)

\ Matiere Nitrate Sulfate

. . . B
Fond organique  d’ammonium d’ammonium Cr

Trafic

Matiere organique

Nitrate d’'ammonium

Sulfate d’ammonium
BCx
BCuwp

5.2. INFLUENCE DU CONFINEMENT

L'année 2020 a été marquée par une période particuliére lors du confinement du 16 mars au 10 mai.
Cette période est liée a une forte baisse de I'activité humaine et particulierement du trafic routier, mise
en évidence par une diminution entre 40 et 50% des concentrations en dioxyde d’'azote sur la région
par rapport a la méme période sur les 5 années précédentes?s. Afin d’étudier I'impact sur les particules,
les mesures particulaires innovantes ne possédant pas d’historique (taille et composition chimique) ont
été étudiées sur trois périodes : la période initiale (12/2019-16/03/2020), la période du confinement
(17/03-10/05/2020) et la période de déconfinement (11/05-10/06/2020).

Les NOx et les PM massiques présentent un comportement différent en fonction des sites avec des
tendances similaires et plus marquées pour les NOx et des tendances plus contrastées pour les PM
(Figure 47). Pour les oxydes d'azote, une baisse notable des niveaux pendant le confinement sur les
deux sites puis une hausse sur la période de déconfinement plus marquée sur le site trafic (+41% contre
+6% pour le site de fond) sont observées. Les particules présentent des variations différentes pendant
le confinement avec une légére hausse sur le site de fond (+6% pour les PM, 5 et +4% pour les PM;) et
une légére baisse pour le site trafic (-3% pour les PM, s et -8% pour les PM;) tandis que les deux sites
sont associés a une baisse des niveaux pendant le déconfinement avec -34% pour les PM; s et -37%
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pour les PM; sur le site de fond et -37% pour les PM, s et -39% pour les PM; sur le site trafic. L'impact
du trafic routier sur le traceur NOx est clairement identifié sur les deux sites. Le nombre de particules a
un comportement plus proche des NOx que des PM massiques avec une baisse de -30% lors du
confinement pour les deux sites et une augmentation de +9% pour le site trafic et de +3% pour le site
de fond lors du déconfinement. Ces variations illustrent I'importance du trafic routier sur la concentration
en nombre avec un impact du confinement plus marqué sur le site sous influence trafic. L’'augmentation
de la concentration en nombre pendant la période de déconfinement peut étre attribuée a la hausse du
trafic routier et/ou a la formation de particules secondaires par les processus photochimiques avec la
hausse des températures au mois de juin.

Figure 47 : Comparaison des variations des particules ultrafines, des concentrations massiques en
particules et des NOx a Strasbourg Neudorf (gauche) et Strasbourg Clemenceau (droite)

Bien que le nombre de particules présente des variations similaires a celles des oxydes d'azote, la
contribution relative des canaux ne présente pas de variation importante entre les 3 périodes étudiées
(Figure 48). La distribution granulométrique met en évidence une répartition bimodale quelle que soit la
période considérée (Figure 49). La majorité des canaux présente une baisse lors de la période de
confinement a mettre en lien avec un impact du confinement puisque la baisse est plus importante sur
le site sous influence trafic mais également aux conditions météorologiques plus chaudes sur cette
période limitant les émissions de particules de combustion (moins de surémission des moteurs a froid
et moins de chauffage).

La composition chimique des particules PM, s met en évidence des variations habituellement observées
entre la période hivernale (situation initiale) et les périodes de confinement/déconfinement plus chaudes
(hausse des températures au printemps/début été) (Figure 50). L'impact direct du confinement et de la
baisse du trafic routier associée est difficile & estimer sur la composition chimique des particules.
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Figure 48 : Nombre de particules et concentration en NOx a Strasbourg Neudorf (gauche) et
Strasbourg Clemenceau (droite) - Le chiffre présent dans I'histogramme correspond a la contribution
relative de chaque canal par rapport au nombre total de particules, exprimée en pourcentage (%)

Figure 49 : Distribution granulométrique a Strasbourg Neudorf (gauche) et Strasbourg Clemenceau
(droite)

Figure 50 : Composition chimique des PM, s a Strasbourg Neudorf (gauche) et Strasbourg
Clemenceau (droite)
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Les particules primaires de combustion liées au trafic routier (PMy) présentent un historique depuis
2015. Pour étudier clairement I'impact du confinement, la période du confinement de I'année 2020 a été
comparée aux 5 années précédentes (2015-2019) sur le site urbain de fond de Reims Jean d’Aulan.

Le profil journalier met en évidence que I'année 2020 présente les niveaux minimums avec notamment
des pics matin et soir plus faibles (Figure 51), méme en comparaison aux deux années présentant des
conditions météorologiques les plus proches de 2020 (2015 et 2018).

La contribution moyenne des PMy dans les PMy, est comprise entre 7 et 11% sur les 5 années
précédentes sur la période du confinement tandis que les PMg ne représentent que 4% des PMg en
2020 avec des niveaux particulaires similaires a 2015 ou 2019 (Figure 52). L'influence du confinement
n'a pas été clairement observé sur la concentration massique totale des particules compte tenu des
sources multiples en zone urbaine et des parameétres météorologiques mais I'étude de la composition
chimique avec la part des particules directement associées au trafic routier confirme l'influence du
confinement et I'intérét de la mesure de la composition chimique des particules.

Figure 51 : Profils journaliers moyens du PMy sur les six derniéres années sur la période du
confinement & Reims Jean d’Aulan

Figure 52 : Evolution sur les six dernieres années des concentrations en PM;, et de la contribution des
PM¢ associées au trafic routier aux PMy sur la période du confinement a Reims Jean d’Aulan
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CONCLUSION

La pollution particulaire est associée a des effets sanitaires importants. 40 000 morts/an sont attribués
a l'exposition aux particules fines en France. Cet impact sanitaire des particules est notamment
influencé par leur taille et leur composition chimique. En effet, les études mettent en évidence une
augmentation de la toxicité avec la diminution du diamétre des particules pour une méme composition
chimique. Les particules ultrafines, définies comme les particules avec un diamétre inférieur a 100 nm,
sont notamment associées a des atteintes du systeme cardiovasculaire et respiratoire et leur passage
dans le sang est possible compte tenu de leur capacité a traverser les barriéres biologiques. Certains
composés des particules sont également associés a des effets sanitaires identifiés.

Une meilleure compréhension de la taille et de la composition chimique des particules est donc un enjeu
majeur pour permettre une meilleure caractérisation de la pollution particulaire. Dans ce but, le projet
Particules a été initié par ATMO Grand Est sur 3 ans fin 2018. Ce projet est basé sur des mesures
inédites de la concentration en nombre des particules fines et ultrafines et sur I'étude de la composition
chimique des particules fines. Les analyseurs ont été déployés sur quatre sites au total pendant un an
et demi (décembre 2019/mai 2021).

L'étude d’'une station urbaine de fond sur I'agglomération de Strasbourg en 2020 a mis en évidence une
concentration en nombre de 6000 particules/cm3. Les particules ultrafines représentent environ 80% de
la concentration en nombre. La granulométrie a permis de mettre en évidence une influence importante
du trafic sur les particules inférieures a 100 nm et une forte corrélation entre le canal 100-200 nm et la
combustion de biomasse en hiver. Les particules inférieures a 50 nm sont influencées par le trafic routier
mais également par la nucléation régionale liée a la photochimie en période estivale.

La composition chimique des particules a Strasbourg est associée a une domination de la matiére
organique. Les variations annuelles sont majoritairement associées a certains composeés présentant
une saisonnalité dans leur émission comme le BC,,, plus important en hiver ou a d’autres composés
ayant une saisonnalité liee a leur processus de formation. En effet, la formation des particules
secondaires de nitrate d'ammonium sont dépendantes de la présence des précurseurs gazeux (NO, et
NHs) mais également des conditions météorologiques compte tenu de sa semi-volatilité : sa formation
est favorisée en cas de températures faibles et de fortes humidité relative.

La concentration en nombre et la concentration massique ne sont pas corrélées et sont associées a
des tendances et des pics différents a I'échelle annuelle. L’étude des pics met en évidence que les
fortes concentrations en nombre sont associées a une modification de la composition chimique des
particules avec une augmentation de la part carbonée (BCy et matiére organique) sans modification
importante de la taille des particules. Tandis que les fortes concentrations massiques sont liées a une
modification de la taille des particules avec une augmentation des particules de diamétre supérieur a
100 nm sans modification importante de la composition chimique. Ces différences confirment
I'importance de suivre les deux métriques.

Les premiéres mesures du nombre avec le CPC mettent en évidence des niveaux supérieurs en site
trafic a Strasbourg (15 000-19 000 particules/cm3 en moyenne mensuelle) par rapport a un site de fond
a Reims (9000 particules/cm® en moyenne mensuelle). Les deux sites mettent en évidence l'influence
du trafic routier sur la concentration en nombre et cette influence est plus marquée sur le site sous
influence trafic. Le site sous influence trafic présente notamment une corrélation forte entre la
concentration en nombre et les traceurs du trafic routier (BCy). Cette corrélation moins marquée sur le
site de fond confirme qu’a distance d’une source majeure, I'impact de plusieurs sources est observé en
zone urbaine.
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Une étude spatiale a été mise en ceuvre sur les agglomérations de Metz, Reims et Strasbourg pour la
composition chimique et sur les agglomérations de Reims et Strasbourg pour le suivi de la concentration
en nombre. La concentration en nombre présente des niveaux plus élevés a Strasbourg par rapport a
Reims. Cette tendance également observée sur les niveaux d’oxyde d’azote semblent indiquer une
influence locale liée a la station de Strasbourg. Toutefois, les variations de la concentration en nombre
et la distribution granulométrique ne présentent pas de nette différence entre les deux stations
confirmant la présence de sources similaires entre les deux agglomérations. La nucléation régionale
(photochimie) en période estivale est plus marquée a Reims avec des niveaux plus élevés sur cette
agglomération pour les particules de diamétre inférieur a 50 nm.

Les 3 agglomérations sont associées a une domination de la matiére organique puis des particules
inorganiques secondaires. Toutefois, les agglomérations de Reims et Metz présentent une distribution
des especes inorganiques secondaires plus proche comparativement a I'agglomération de Strasbourg.
L’homogénéité ou non de la composition chimique des particules sur les trois sites semble influencée
par les conditions météorologiques avec une influence locale plutét homogéne en lien avec des sources
particulaires similaires en zone urbaine dans les agglomérations mais des masses d’air potentiellement
différentes entre les agglomérations lors de phénomene de transport.

L'étude inédite de caractérisation des particules sur deux sites urbains : I'un de fond et l'autre sous
influence trafic a Strasbourg a permis de confirmer une forte influence du trafic routier sur la
concentration en nombre a I'échelle d’'une agglomération sans incidence directe sur la répartition
granulométriqgue globale. Les niveaux mesurés sur un site urbain sous influence trafic sont
significativement supérieurs a ceux mesurés sur la méme agglomeération en site urbain de fond. Le trafic
routier impacte la composition chimique des particules fines PM, s avec 'augmentation de la part liée
au trafic routier — BCy mais cet impact est moins marqué sur les autres composés entrainant une
composition chimique homogéne a I'échelle de I'agglomération. Des différences plus marquées sur la
composition chimigue des particules PM;, ont été observées entre les deux sites avec une hausse
importante de la part indéterminée sur le site urbain de fond, associée a la présence d’une source locale
au niveau du site (travaux a proximité).

L’influence du confinement a mis en évidence un impact de la baisse de I'activité humaine et du trafic
routier sur la concentration en nombre mais peu sur la composition chimique des particules. La
concentration en nombre a présenté un comportement différent des particules massiques avec une
baisse marquée pendant la période de confinement similaire a la tendance observée sur les oxydes
d’'azote. L'étude spécifique d’'un composé traceur du trafic routier dans les PM;o, PMg par comparaison
avec les cing derniéres années, a permis d'identifier une forte baisse des niveaux sur I'année 2020
pendant la période de confinement. Les particules primaires de combustion liées au trafic routier PMg
sont associées a une contribution a la concentration en PMy, plus faible en 2020 par rapport aux autres
années, malgré des niveaux particulaires similaires.

Ce projet a permis de mettre en évidence I'importance des différentes sources de particules a I'échelle
urbaine avec une influence marquée du trafic routier sur les particules ultrafines. La composition
chimique peut étre similaire ou elle peut étre influencée par des émissions locales importantes a
I'échelle d’'une agglomération (travaux a Strasbourg) ou par des phénomeénes de transport différents a
I'échelle régionale (étude spatiale). La dynamique et le comportement différents entre la mesure du
nombre et de la masse des particules confirment I'importance de mesurer les deux métriques sur la
région afin de mieux caractériser les particules. L'étude de la composition chimique permet de mieux
identifier certaines sources, comme cela a été mis en évidence avec I'impact du confinement marquée
sur PMg.
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