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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 un groupement
d’intérét scientifique constitué des laboratoires de I'lMT Nord Europe, de I'Ineris et
du LNE. Il méne depuis 1991 des études et des recherches en appui au ministéere
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 Iair). 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 ministére 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

Une comparaison interlaboratoires (CIL) destinée aux analyseurs automatiques de
particules (PM) a été organisée par le Laboratoire central de surveillance de la qualité de
I'air (LCSQA) du 26 avril au 6 mai 2022 dans le cadre de ses actions relatives a I'assurance
gualité des mesures précisées par I'arrété du 16 avril 2021 relatif au dispositif national de
surveillance de la qualité de l'air ambiant. Elle avait pour objectif d’évaluer les
performances des analyseurs automatiques de particules (déclarés conformes pour la
mesure réglementaire) mis en ceuvre par les participants pour la mesure de la fraction
PMo.

Les essais ont été organisés sur le site de I'lneris et, pour la premiére fois, conjointement a
I'organisation de la « CIL moyens mobiles pour les gaz inorganiques », grace a I’évolution
de laréglementation liée a I'utilisation des jauge Béta mais également au déploiement d’'un
dispositif de dopage de I'air ambiant dans la remorque/laboratoire de I'Ineris. Sept
analyseurs automatiques ont été mis en ceuvre par sept ASQAA a savoir : deux BAM 1020
de Met One Instrument Inc, et cinq FIDAS 200 de Palas. Les mesures ont été réalisées sur
une période de six jours, regroupant quatre jours de mesure de I'air ambiant et deux jours
d’air ambiant dopé avec des sels inorganiques de diametre inférieurs a 1,5um et des
poussieres de type désertique (poussiére d’Arizona) de diamétre compris entre 1 et 10um.

Des intervalles de confiances de reproductibilité de méthode ainsi que les scores Z des
participants ont été évalués a l'issue de cette campagne. L'intervalle de confiance a la
valeur limite a été calculé autour de 12% pour I'ensemble des participants, ce qui est
inférieur a l'incertitude réglementaire de 25%. Un bon accord de cet intervalle a été
observé entre les mesures de I'air ambiant et les mesure de I'air ambiant dopé. L'ensemble
des scores Z a été calculé entre -2 et 2 excepté pour le BAM n°2 et le FIDAS n°5 sur les
périodes pour lesquelles des problemes techniques ont été identifiés. Le FIDAS n°3 a
également montré une tendance a sous-estimer les fractions de taille les plus fines sans
gu’aucun parametre technique défectueux n’ait été identifié.

La mise en ceuvre du dispositif du systéme de dopage a été satisfaisant. L’air ambiant a pu
étre dopé de maniere stable pendant des périodes de 12h afin d’atteindre des paliers de
concentration jusqu’a 80 pg/m3. L’analyse des données a permis de valider la pertinence
de l'utilisation des poussieres d’Arizona pour le dopage de la fraction PM1o. Cependant, des
différences de comportement ont été observées entre les analyseurs pendant la mesure
des sels inorganiques ultrafins. Ce point devra faire I'objet de plus amples analyses afin de
valider ou pas I'utilisation de ces composés chimiques lors des exercices futurs.
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ABSTRACT

An interlaboratory comparison (ILC) for automatic particulate matter (PM) analysers was
organised by the LCSQA-INERIS from 26 April to 06 May 2022 as part of its actions relating
to the quality assurance of measurements specified by the decree of 16 April 2021 on the
national ambient air quality monitoring system. The objective was to evaluate the
performance of the automatic particle analysers (declared compliant for regulatory
measurement) used by the participants to measure the PMsp fraction.

The tests were organised on the Ineris site at the same time as the organisation of the
"mobile means ILC dor inorganic gases” for the first time, thanks to the evolution of the
regulations related to the use of Beta gauges but also to the deployment of an ambient air
doping device in the Ineris trailer/laboratory. Seven automatic analysers were used by
seven ASQAA, namely: two BAM 1020 from Met One Instrument Inc, and five FIDAS 200
from Palas. Six days of measurements were carried out, including four days of ambient air
measurements and two days of ambient air enriched with inorganic salts of diameter less
than 1.5um and desert-type dust (Arizona dust) of diameter between 1 and 10um.

Confidence intervals for method reproducibility as well as the Z-scores of the participants
were evaluated from the measurements of this campaign. The confidence interval at the
limit value was calculated to be around 12% for all participants. A good agreement of this
interval was observed between the ambient air measurements and the enriched ambient
air measurements. All Z-scores were measured between -2 and 2 except for BAM n°2 and
FIDAS n°5 on the periods for which technical problems were identified. FIDAS No. 3 also
showed a tendency to underestimate the smaller size fractions, without any problematic
technical parameters being identified.

The implementation of the doping system has been satisfactory. The ambient air could be
doped stably for periods of 12 hours to reach concentration levels up to 80 ug/m3. The
analysis of the data validated the relevance of using Arizona dust for the doping of the PM1p
fraction. However, differences in behaviour were observed between the analysers during
the measurement of ultrafine inorganic salts. This point will have to be further analysed in
order to validate or not the use of these chemical compounds in future exercises.
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1. INTRODUCTION

Une comparaison interlaboratoires (CIL) est un exercice d'aptitude mettant en
comparaison plusieurs laboratoires et s'inscrivant dans leur démarche qualité. Les CIL
répondent a des besoins multiples en termes d’évaluation des performances analytiques
des participants, d’identification des problémes au sein d’un laboratoire, de comparaison
de méthodes, de détection des différences entre laboratoire et de validation des
incertitudes de mesure.

Dans ce contexte, une CIL destinée aux analyseurs automatiques de particules (PM) a été
organisée par le LCSQA en 2022 dans le cadre de ses actions relatives a I'assurance qualité
des mesures précisés par l'arrété du 16 avril 2021 relatif au dispositif national de
surveillance de la qualité de I'air ambiant. Ces essais ont eu lieu sur le site de I'lneris,
conjointement a I'organisation de la CIL « moyens mobiles pour les gaz inorganiques », du
26 avril au 6 mai 2022.

Cette CIL avait pour objectif d’évaluer les performances des analyseurs automatiques de
particules (conformes pour la mesure réglementaire) mis en ceuvre par les participants
pour la mesure de la fraction PM1o. Pour cela, les analyseurs ont été installés et controélés
par les AASQA participantes puis exposés a de I'air ambiant « dopé » et « non dopé » en
particules, a l'aide d’un dispositif de génération et de distribution de particules
spécialement développé a cet effet lors d’études précédentes.?

Sept analyseurs automatiques ont été mis en oeuvre par sept ASQAA a savoir : deux BAM
1020 de Met One Instrument Inc, et cinqg FIDAS 200 de Palas. Les mesures ont été réalisées
pendant six jours, regroupant quatre jours de mesure de I'air ambiant et deux jours d’air
ambiant dopé avec des sels inorganiques de diamétre inférieurs a 1,5um et des poussieres
de type désertique de diamétre compris entre 1 et 10um, ce qui a permis d’atteindre des
niveaux de concentration supérieurs a 80 pug/m3.

Tout d’abord, les niveaux de concentration sur les différentes fractions de taille et la
distribution en taille des particules générées par le dispositif de dopage ont été caractérisés
a l'aide des mesures des participants et notamment celles des FIDAS. Cette analyse a
permis de mettre en évidence la bonne représentativité et la stabilité en concentration des
particules générées par le dispositif de dopage.

Des intervalles de confiances de reproductibilité de méthode et des scores de performance
(score Z), traduisant la capacité d’un participant a mesurer une valeur assignée avec une
certaine incertitude, ont été évalués. L'approche consensuelle a été utilisée, c’est-a-dire
que la valeur assignée et I'écart-type d’évaluation d’aptitude ont été calculés comme la
moyenne et I'écart-type robuste des mesures des participants en accord avec les
procédures renseignées dans la norme NF 1SO 135282,

1 DRC-16-152318-06089A « Développement d’un systéme de dopage PM pour la réalisation de comparaisons
interlaboratoires des analyseurs automatiques des PM »

2NF ISO 13528 : Méthodes statistiques utilisées dans les essais d'aptitude par comparaison inter-laboratoires
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2. DESCRIPTION DE LA CAMPAGNE D’ESSAI

2.1 Description du dispositif expérimental

La principale difficulté liée a la réalisation de comparaisons interlaboratoires des analyseurs
de PM, et plus généralement des expériences de caractérisation des systemes de mesures
des particules dans I'air ambiant, repose sur la capacité a exposer les instruments a des
gammes de concentrations et des types de particules représentatifs des conditions de
mesures réelles. En effet, en se basant uniquement sur la mesure de I’air ambiant, il n’est
pas toujours possible de garantir les conditions d’exposition qui seront rencontrées
pendant les essais. Ceci est d’autant plus contraignant que, pour des questions de
disponibilités des analyseurs, les essais sont réalisés sur des périodes courtes et en dehors
des saisons pour lesquelles les concentrations de particules sont élevées.

Pour pallier cette contrainte, un dispositif de dopage de I'air ambiant a été développé par
le LCSQA-Ineris depuis plusieurs années. Ce systeme a été décrit dans plusieurs rapports
LCSQA 345 et a été utilisé pour la réalisation des CIL PM précédentes®’. Il est présenté sur
la Figure 1. Il se compose d’une turbine qui canalise un débit constant et réglable d'air
ambiant dans un répartiteur qui divise et redistribue I'air a l'intérieur de huit cloches de
dopage dans lesquelles sont installés les tétes de prélévements des différents appareils de
mesure. Un systeme de génération de particules permet ensuite de doper I'air ambiant en
amont du répartiteur avec des niveaux de concentration choisis.

Pour cette CIL PM, deux types de générateurs ont été utilisés. Des particules de nitrate
d’ammonium et de sulfate d’ammonium ont été générées a I'aide d'un nébuliseur TSI
modéle 3076. Des poussiéres d’Arizona®, constituées de silice et de différents oxydes
(aluminium, calcium, potassium, sodium, fer, magnésium et titane) ont également été
générées, apres mise en suspension dans I'eau, a I'aide d’un nébuliseur de type VeeSpray
couplé a une pompe péristaltique. Ce matériel est couramment utilisé dans des appareils
de spectrométrie de masse a plasma a couplage inductif (ICP-MS pour Inductively Coupled
Plasma Mass Spectrometry). Son application pour la génération de particules
micrométrique dans I'air a été développé plus récemment a I'Ineris* et utilisé pour la
premiere fois sur cette CIL PM.

3 Rapport Ineris DRC-12-126710-14189A, Systéme de génération des particules pour les comparaisons inter
laboratoires PM, Aujay R., 2012

4 Rapport Ineris DRC-16-152318-06089A « Développement d’un systéme de dopage PM pour la réalisation
de comparaisons inter laboratoires des analyseurs automatiques des PM », Amodeo T., Aujay R., 2016

> Rapport Ineris-201695-2720052, Amélioration du systéme de dopage de PM en matrice réelle air ambiant,
Spinelle L, 2020.

6 Rapport Ineris DRC-17-159579-00234B, Comparaison inter laboratoire d’analyseurs de mesure automatique
des particules par absorption de rayonnement Béta. Amodeo T., 2017.

7 Rapport Ineris DRC-20-201686-01505A, Comparaison Interlaboratoires (CIL) 2018 des analyseurs de mesure
automatique des particules (PM). Amodeo T. 2020.

8 |SO 12103-1 Ultrafine Test Dust: https://www.powdertechnologyinc.com/product/iso-12103-1-al-
ultrafine-test-dust/
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Air ambiant |:> @::::) — 200 m3/h

Générateur
d'aérosols

Ventilateur

Excés Répartiteur 8 voies

Cloche de dopage

Analyseur PM

Figure 1 : Schéma et photo du systeme de dopage. La photo présente le répartiteur, au centre, entouré de 5 cloches de
dopage, positionné sur le toit de la remoque utilisée pour les essais.

Ces deux méthodes de génération couplées ont permis d’obtenir des aérosols de
compositions chimiques différentes dans des gammes de taille différente. La distribution
en tailles des aérosols de sels inorganiques générés par le nébuliseur TSI dépend de la
concentration de la solution mais est toujours inférieure a 2,5 um avec un diametre médian
de quelques centaines de nanometre. Celle des poussieres d’Arizona est comprise entre
0,5 et 7 um. Ces deux méthodes permettent de générer des concentrations de particules
ajustables jusqu’a 100 pg/m3.

L’'ensemble du dispositif de dopage, ainsi que les analyseurs des participants ont été
installés pour la premiére fois dans une remorque/laboratoire Ineris. L’objectif a terme sera
de pouvoir également réaliser des campagnes de mesure en dehors du site de I'Ineris,
notamment en lien avec les campagnes de comparaison interlaboratoires des moyens
mobiles pour la mesure de gaz.

Figure 2 : Laboratoire mobile Ineris pendant la CIL PM 2022, équipée du systéme de dopage de I'air ambiant.
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2.2 Liste des participants

La CIL PM a été, pour la premiere fois, organisée en parallele de la CIL moyens mobiles.
Cette organisation a notamment été rendue possible grace a [’évolution de la
réglementation associée a la gestion des source radioactives des analyseurs d’absorption
du rayonnement Béta® qui a permis une installation de ces instruments sur le site de
I'Ineris. Cette nouvelle organisation devra a I'avenir faciliter I'organisation des CIL PM.

La liste des participants était :

- ATMO Grand Est,

- Atmo Nouvelle Aquitaine,

- Atmo Bourgogne - Franche-Comté,
- Airparif,

- Air Breizh,

- Lig'Air,

- Atmo Hauts-de-France.

Sept analyseurs ont été installés et mis en service par les participants, parmi eux deux BAM
1020 et cing FIDAS 200 dont quatre de type E, un de type S.

En complément, un FIDAS 200 E de l'lIneris, a été installé a I'extérieur dans un caisson a
guelgues meétres de la remorque afin d’obtenir une mesure indépendante des
concentrations de PM de |'air ambiant.

2.3 Planning des essais

La CIL PM s’est déroulée du 26 avril au 6 mai 2022. Au cours de cette période, les sept
instruments ont réalisé des mesures en continu pendant une semaine pendant laquelle ils
ont été successivement exposés a de I'air ambiant, dopés ou non.

L'installation et les controles qualités des sept analyseurs automatiques ont été réalisés
entre le lundi 26 et le mercredi 29 avril par les participants. Une période de 36h a été
réservée a la mesure des blancs d’instruments des BAM 1020, jusqu’au vendredi 29 avril,
en placant des filtres a particules de hautes efficacités en téte de ligne. Les vérifications des
blancs des FIDAS ont pu étre réalisées beaucoup plus rapidement juste apres leurs
installations.

Les analyseurs ont ensuite été laissés en fonctionnement exposés a de I'air ambiant, du
vendredi 29/04 au lundi 02/05. Sur cette premiére période, les cloches de dopage n’étaient
pas installées sur les tétes de prélévements. L'objectif était de comparer les instruments
dans leurs configurations techniques standards, indépendamment du dispositif de dopage.
Les cloches de dopages ont été installées le lundi 02/05 autour des tétes de prélevement
puis des particules de sels et de poussieres d’Arizona ont été générées sur des plages
d’environ 12h, le lundi 02 et mardi 03/05. Des mesures de I’air ambiant ont ensuite été
réalisées avec les cloches de dopage du mercredi 04 jusqu’au jeudi 05. Les mesures ont été
arrétées le jeudi matin a la suite d’une coupure d’électricité.

9 Décision n° 2018-DC-0649 de I'Autorité de s(ireté nucléaire du 18 octobre 2018.
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Les différentes périodes de mesure sont reportées dans le tableau 1.

Les deux jours de dopage ont été organisés de la maniére suivante : les deux générateurs
de particules ont été démarrés afin de générer conjointement des particules fines de
nitrate d’ammonium et de sulfate d’ammonium ainsi que des particules de poussiéres
d’Arizona. L'objectif était d’injecter suffisamment de particules pour dépasser la valeur
limite réglementaire et atteindre le seuil d’alerte autour 80pug/m?3 pendant une période de
12h. L’'autonomie du dispositif de génération des poussieres d’Arizona étant d’environ 6h,
celui-ci a été reprogrammé a la mi-journée pour s’arréter automatiqguement en début de
soirée. Le générateur de sels a continué de fonctionner de maniére autonome pendant le
reste de la nuit jusqu’au matin. Le deuxieme jour, le méme protocole a été effectué, mais
avec des concentrations de sels et de poussiéres plus faibles afin d’obtenir un palier de
concentration intermédiaire.

Tableau 1 : Description des différentes périodes d’essais de la CIL PM. Les n° des périodes indiquées sont celles reportées
sur la Figure 3.

Période | Date de début | Date de fin Description de la matrice mesurée
- 26/04 29/04 Installation, contréles QA/QC, Blanc d’instrument
AA 1 29/04-16h 02/05-09h Mesure de I'air ambiant sans le systéeme de dopage
D1 02/05-11h15 02/05-20h30 D,opage Sgls (Nitrate d.?mm’onllum et Sulfate
d’ammonium) + Poussiere d’Arizona
D2 02/05-20h30 03/05-09h D’opages S.els (Nitrate d’ammonium et Sulfate
d’ammonium)
D3 03/05-11h 03/05-23h D’opage Sgls (Nitrate d'?mmf)nl'um et Sulfate
d’ammonium) + Poussiére d’Arizona
D4 03/05-23h 04/05-10h D,opage Sgls (Nitrate d’ammonium et Sulfate
d’ammonium)
AA?2 04/05-10h 05/05-09h Mesure de I'air ambiant a travers le systéme de dopage
- 06/05 06/05 Désinstallation
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3. CARACTERISATION DES PARTICULES GENEREES PAR LE DISPOSITIF DE DOPAGE

Les niveaux de concentration des particules générées par le dispositif de dopage ont été
évalués en comparant les mesures réalisées par les FIDAS participants a la CIL PM et le
FIDAS « témoin » positionné a coté de la remorque.

3.1 Concentration massique des particules générées

Le graphe en bas de la Figure 3 présente la moyenne des mesures PMig quart horaire (QH)
des FIDAS participants a la CIL, ainsi que des mesures QH de |’air ambiant réalisées le FIDAS
« témoin » placés a I'extérieur. Les niveaux de concentration du dopage ont été calculés
pour les trois fractions de taille : PM1, PM; s et PM1o, par soustraction entre les mesures des
participants avec celles de I'air ambiant réalisées par I'analyseur FIDAS « témoin ». llIs sont
reportés sur le graphe du haut de la Figure 3 . Les valeurs moyennes de chaque période
sont reportées dans le Tableau 2.
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Figure 3 : Présentation des concentrations PM1o mesurées pendant la CIL PM et des concentrations de particules
injectées dans le systéme de dopage. Graphe du bas : Moyennes des concentrations de PM1o mesurées par les FIDAS des
participants a la CIL et mesures des concentrations de PMjo de I'air ambiant réalisées par un FIDAS « témoin ». Graphe
du haut : Niveaux de concentration des dopages évalués par soustraction des deux mesures précédentes.

Les périodes AA1 et AA2 sur la Figure 3 représentent des mesures de I'air ambiant. Il n’y
avait pas de dopage sur ces périodes, les mesures des participants et du FIDAS «témoin »
sont confondus et les niveaux de concentration du dopage sont par conséquent proches
de zéro sur la courbe du haut.
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Les périodes D1 et D3 représentent les niveaux de dopages obtenus en générant du nitrate
d’ammonium, du sulfate d’ammonium et des poussieres d’Arizona. Les niveaux de
concentration PMyg injectés dans le dispositif sont en moyenne de 60 et 40 pug/m3 sur les
deux périodes respectives. Leurs ratios PM2s/PMig et PM1/PMjg sont respectivement de
75 % et 66 % en moyenne pour la période D1 ; et 68 % et 58 % pour la période D3. Les pics
de concentration observée correspondent a des pics de concentrations de poussieres
d’Arizona qui apparaissent lorsque de |'air passe dans le tube de la pompe péristaltique
utilisée pour transporter les particules en suspension vers le nébuliseur. Ceci peut
apparaitre lors de la mise en route de la génération, a la fin de la génération ou bien lors
du changement de réservoir.

Les périodes D2 et D4 représentent les dopages réalisés avec des sels nitrate d’ammonium
et du sulfate d’ammonium uniquement. Les niveaux de concentration du dopage sont
évalués a environ 44 et 21 pg/m3sur les deux périodes. Sur ces deux périodes, les ratios
PM2s/PMio et PM1/PMio sont proches de 1 en accord avec les caractéristiques du
nébuliseur utilisés qui produit en majorité des particules inférieures a 1um.

Tableau 2 : Niveaux de dopage (en ug/m?3) estimés par la soustraction entre les FIDAS participants et le FIDAS témoin

Périodes | AA1 | D1 D2 D3 D4 | AA2

PM1o 0.8 | 61.7 | 444 | 415 | 213 | -11

PM_,5 -04 | 46,5 | 455 | 28.2 | 226 | -04

PM; -0.6 | 408 | 434 | 244 | 224 | -0.3

3.2 Distribution en taille des particules générées

Une analyse granulométrique des particules générées, a été réalisée en utilisant les
mesures de la distribution en taille des FIDAS. Les mesures de |'air ambiant réalisées par le
FIDAS « témoin » ont été soustraites a celles d’un FIDAS participant a la CIL. Cette opération
a été réalisée sur trois périodes distinctes présentées sur la Figure 4 :

- Période AA1* : mesure de I'air ambiant le 01/05 de 10h a 1h,
- Période D1* : Dopage « sels + poussiéeres » le 02/05 de 12h a 15h,
- Période D2* : Dopage « sels » le 03/05 de 00h a 03h.
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Figure 4 : Présentation des périodes pour lesquelles les distributions en taille ont été analysées. AA1* : air ambiant, D1* :
dopage nitrate d‘ammonium + sulfate d’ammonium + poussiere d’Arizona, D2* : nitrate d’ammonium + sulfate
d’ammonium.

La Figure 5 présente la distribution en taille, entre 0 et 10um, des particules mesurées
pendant les trois périodes AA1*, D1* et D2* décrites ci-dessus. Le graphe de gauche
présente la mesure de la concentration du nombre de particules par unité de volume C,
(nb/cm?3) en fonction du diamétre (um). Le graphe de droite présente une conversion de
cette mesure en concentration massique Cm (ug/m3). La conversion a été réalisée en
considérant, pour chaque canal de mesure, la relation suivante : Ch=C,*p*V, ol p est la
masse volumique fixée a 1,5 g/cm3 et V le volume déterminé & partir du diamétre en
considérant que les particules sont sphériques. Les valeurs de concentration sont par
conséquent indicatives et non représentatives de I'algorithme de conversion utilisé par le
FIDAS pour le calcul des fractions PM. Cependant, cette approche permettra de comparer
les profils des distributions massiques des particules mesurées pendant les différentes
périodes.

La soustraction des distributions massiques entre le FIDAS participant a la CIL et le FIDAS
« témoin » a été réalisée sur chaque période (AA1*, D1* et D2*) et reportée sur la
Figure 6.
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Figure 5 : Distribution des concentrations de particules mesurées en fonction de leur taille par les FIDAS participants et le
FIDAS « témoin » pour les trois types de matrices « air » mesurés pendant la CIL. A gauche : concentration du nombre de
particule par unité de volume en (Nb/cm?3) ; a droite : conversion en distribution massique (ug/m?3) pour des particules
sphériques de densité =1,5.
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Figure 6 : Distribution massique (ug/m?3) des particules générées par le dispositif de dopage obtenue par soustraction des
mesures dans les cloches et des mesures de I'air ambiant. Gamme de mesure entre 0 et 10 um a gauche et entre 0 et
2um a droite. En rouge, sur le graphe de droite, un exemple de distribution massique de sels inorganiques mesurée en

sortie de nébuliseur par spectrometre de granulométrie a mobilité électrique sur (MPSS).

L’analyse des mesures issues de la période de mesure de I'air Ambiant (AA1*) permet de
valider la cohérence entre les deux mesures FIDAS. En effet, les deux distributions en taille
sur la Figure 5 sont semblables et leurs soustractions donnent un résultat proche de zéro
sur la Figure 6.

Sur la Figure 6, les distributions massiques pendant les deux périodes de dopages D1* et
D2*, sont caractérisées par un profil similaire pour les diametres inférieurs 600 nm. Ceci
démontre que dans cette classe de taille, le systeme de dopage produit uniquement des
sels inorganiques de nitrate et de sulfate d’ammonium. On observe sur la courbes D2* que
la signature de ces sels est nettement visible jusqu’a environ 1,5 um. Au-dela, le profil de
la distribution se confond avec celui de I'air ambiant.

Au-dela de 600 nm, la distribution de la période de dopage D1* se détache de celle de D2*
jusqu’a environ 12um, montrant ainsi la contribution des particules de poussieres
d’Arizona sur cette gamme de taille pendant la période D1*.

En conclusion, la distribution des particules injectées dans le dispositif de dopage pendant
la période D1, qui contient des sels et des poussieres d’Arizona, présente des profils assez
similaires a celui de 'air ambiant, c’est-a-dire : avec un mode d’accumulation en dessous
de 2,5 um et un mode grossier entre 2,5 et 10um. La fraction PM;s est dopée
principalement avec des sels jusqu’a 1,5um ainsi qu’une petite fraction de poussiere
d’Arizona au-dessus de 0.6um. La fraction grossiere est dopée uniquement avec des
poussieres d’Arizona.

Il est intéressant de noter que I'analyse de la distribution massique du FIDAS soumis au
dopage, calculée pour la période D1* et présentée sur la Figure 5 (courbe rouge pleine),
indique gu’environ 50% de la masse totale provient de la fraction grossiére (supérieure a
PM35). Or, I'analyse des fractions PM3 s et PM1o mesurées par le FIDAS sur la méme période
indique un ratio PMy,5/PM1o de 80%. Cette différence permet de mettre en évidence le
travail de conversion effectuée par I'algorithme du FIDAS, avec probablement I"utilisation
de facteurs de densité différents en fonction des classes de tailles.
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Par ailleurs, la distribution massique en dessous de 2,5um mesurée par le FIDAS présente
deux modes a 250 et 500 nm. Ceci est assez surprenant si on considere que ces particules
proviennent du générateur de sel utilisé dans ce travail. De maniere commune, des
mesures de distribution en taille par spectrométre de granulométrie a mobilité électrique
(MPSS) réalisées a la sortie du nébuliseur montrent des profils de particules de forme log-
normale. Une distribution massique d’une solution de sels a 1g/L a été reportée sur la
Figure 6 a titre de comparaison. La question se pose de savoir si I'algorithme de conversion
compense cette mesure. Un travail futur pourra étre consacré a une vérification des
données de distribution en taille du FIDAS (en nb/cm3) par comparaison avec d’autre
instrument de référence.

Enfin, il faut noter que, pour la période D2*, la concentration de particules au-dela de 6um
est légerement plus importante sur le FIDAS « témoin ». Ceci traduit une perte d’une partie
des plus grosses particules de I'air ambiant dans le systeme de dopage. Cela explique la
légere différence qui est observée dans le tableau 2 entre les deux périodes d’air ambiant
AA1l et AA2.
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4. PRESENTATION DES MESURES AU PAS DE TEMPS QUART HORAIRE

4.1 Mesure de ’air ambiant

La Figure 7 présente les mesures des concentrations PMigde I'air ambiant obtenues par les
participants.
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Figure 7 : Concentrations PMio de I’air ambiant mesurées sans utilisation du dispositif de dopage

Pendant la premiere période de 24h les deux analyseurs BAM procédaient a une mesure
du blanc instrumental. Les blancs du FIDAS quant a eux ont été réalisés pendant la période
d’installation et n’ont donc pas été enregistrés par la station d’acquisition.

Le graphe montre une tres bonne cohérence des mesures, excepté pour le BAM n°2 (bleu
clair) qui montre un décalage négatif sur toute la période. Ce décalage est du méme ordre
de grandeur que le résultat du blanc d’instrument qui a été mesuré ici a -4 pg/m3. Selon le
guide méthodologique,'® un blanc d’instrument inférieur a -3ug/m?3 doit invalider les
mesures de l'instrument. Il faut cependant préciser que, dans ce cas, le blanc a été arrété
le vendredi soir et que le participant n’a pas eu I'occasion d’observer le résultat avant le
lundi matin, soit a la fin de la période présentée ici.

L’écart a la moyenne, ou biais, de chaque instrument a été calculé pour chaque point de
mesure puis moyenné sur I'ensemble de la période ; les résultats sont présentés dans le
Tableau 3. La moyenne des instruments a été calculée en excluant le BAM n°2.

Tableau 3 : Analyse de I’écart a la moyenne au pas de temps Quart-horaire.

Participants BAM BAM | FIDAS | FIDAS FIDAS | FIDAS | FIDAS

P n°l n°2 n°1 n°2 n°3 n°4 n°5

Ecart 3 la | Moyenne 0.24 -3.79 0.78 -0.22 -0.56 0.43 -0.61
moyenne | cart-type (SD) 2.07 2.30 0.99 0.92 1.04 1.00 0.97

10 Rapport LCSQA 2015 : Guide surveillance des particules en suspension PM10 et PM2.5 dans I'air ambiant
par absorption de rayonnement béta.
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Les biais moyens du BAM n°1 et des cing FIDAS sont compris entre -0,61 et 0,78ug/m3. Ces
écarts sont calculés pour une concentration moyenne d’environ 17 pug/m? ce qui représente
des écarts compris entre 1 et 4%. Le BAM n°2 indique un biais moyen de -3,8ug/m3, soit
une valeur trés proche de la valeur du blanc évalué a -4ug/m3.

4.2 Mesures de I’air ambiant avec dopage

La Figure 8 présente les mesures des participants entre le lundi 02/05 et le mercredi 04/05,
pendant les quatre périodes de dopage présentées dans la section 2.3.

Les barres pointillées verticales correspondent aux changements de régime du dispositif de
dopage.
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Figure 8 : Concentrations PM;o de I’air ambiant dopée avec des particules de nitrate d’ammonium, de sulfate
d’ammonium et de poussieres d’Arizona.

L'observation de la Figure 8 améne un certain nombre de remarques.

Tout d’abord, le décalage de -4 ug/m3 du BAM n°2 n’apparait plus sur le graphique. En effet,
a la suite de la constatation du résultat des mesures et notamment la valeur du blanc a
I'issue du week-end, le participant a procédé a la modification de I'offset de I'instrument
par modification du parametre « BKGD ».

Le BKGD est la valeur de la correction du zéro (offset) pour les concentrations du BAM 1020.
Cette correction s’applique a I'ensemble des mesures horaires. Selon le constructeur, cette
valeur doit étre déterminée en faisant fonctionner I'unité pendant au moins 72 heures avec
un filtre a particules de haute efficacité (HEPA) a I'entrée. Le guide méthodologique LCSQA
relatif a cet instrument déconseille de modifier cette valeur a la suite du contréle du blanc
sur site réalisé pendant 36h et préconise de discuter des variations observées avec le
constructeur. Ce point doit faire I'objet de discussions dans le cadre de la mise a jour du
guide en 2023. En I'état, le BAM n°2 a fait I'objet de la correction sur site, et le choix étant
fait d’analyser ces données, ce point sera pris en compte lors de la discussion des résultats.
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La seconde observation concerne le FIDAS n°5 qui a subi deux périodes de forte diminution
du signal le 02/05 vers 17h et le 03/05 vers 15h avant de revenir a la normale. Ces périodes
seront invalidées par la suite lors du calcul des moyennes périodiques. Le méme
phénomeéne est apparu en fin de campagne, ce point sera discuté dans la section suivante.

Troisiemement, le FIDAS n°3 montre une tendance a sous-estimer les niveaux de
concentration par rapport aux autres FIDAS lors des périodes de dopage avec des sels, alors
gue son comportement est similaire aux autres pendant les périodes de dopage avec du
sels et des poussieres d’Arizona. Les mesures PM; et PM;,s de ce FIDAS ainsi que la
différence a la moyenne des autres FIDAS sont présentées sur la Figure 9. La différence a la
moyenne est identique pour les trois fractions de taille. Ceci indique que la sous-estimation
est portée entierement par la fraction PM1 qui se reporte ensuite sur les fractions PM; 5 et
PMio. La mesure de la fraction grossiere (PMio-PM2s) sur cet instrument est par
conséquent équivalente aux autres. Ce phénomene semble étre amplifié pendant la
période de dopage contenant essentiellement des particules de sels inférieures a 1,5 um.
De maniére surprenante, la mesure de la fraction PM1p semble moins impactée par cette
sous-estimation pendant les périodes de dopage « sels + poussieres » que pendant les
périodes de dopage « sels » bien que la quantité de sels soit sensiblement équivalente (cf.
section 3.1).
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Figure 9 : Concentration PM1, PMy s et PM1o du FIDAS n°3 et de la moyenne des FIDAS en (ug/m?). En bas : Ecart du FIDAS
n°3 a la moyenne des FIDAS.

Enfin il faut noter la différence notable de concentration mesurées par les FIDAS et les BAM
lors des périodes dopées par des sels uniquement, avec des distributions de particules
inférieures a 1,5um. Cette différence n’est pas visible lors des périodes de dopage avec la
présence de poussiéres d’Arizona. Ceci traduit un impact de la matrice sur une des deux
méthodes de mesure. En I'absence de mesure comparative, il sera difficile de savoir
laguelle des deux méthodes sous-estime les particules fines.

Les valeurs moyennes des concentrations n’ont pas été calculées ici sur 'ensemble de la
période de dopage car les concentrations sont trop fluctuantes. L’analyse quantitative sera
réalisée dans le chapitre suivant.
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4.3 Mesure de ’air ambiant a travers le systéme de dopage

La Figure 10 présente les mesures PMio de I'air ambiant obtenus par les participants a
travers le dispositif de dopage.
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Figure 10 : Concentrations PMo de I’air ambiant mesurées a travers le dispositif de dopage (i.e. sans génération de
particules)

L’écart a la moyenne, ou biais, de chaque instrument a été calculé pour chaque point de
mesure de la période présenté sur la Figure 10. Les résultats sont présentés dans le
Tableau 4.

Tableau 4 : Analyse de I’écart a la moyenne des participants au pas de temps quart-horaire.

Participants BAM BAM | FIDAS | FIDAS | FIDAS | FIDAS | FIDAS

P n°1 n°2 n°1 n°2 n°3 n°4 n°s

Ecart 3la | Moyenne -0.42 2.18 0.26 -0.28 -1.06 | -0.04 | -3.70
moyenneé | Ecart-type (SD) 0.71 0.71 0.89 0.79 1.04 1.15 2.36

Le graphe de la Figure 10 montre une trés bonne cohérence des instruments de mesure,
excepté pour le FIDAS n°5 qui montre un décrochage a partir du 04/5 a 17h. Le biais moyen
est évalué a -3,70 pg/m?3 sur la période mais tend plutdt vers -5 pg/m3 aprés le décrochage.
Cette sous-estimation a été suivie par une mise en défaut de I'instrument le 05/05 a 5h du
matin a travers le déclenchement d’une alarme sur le parameétre « calibration » (ou
« déviation »). Le BAM n°2 est également plus proche de la moyenne par comparaison a la
premiere période de mesure de I'air ambiant durant laquelle une sous-estimation de
- 4pg/m?3 avait été constatée. Celui-ci présente cette fois un écart moyen de 2,18 pg/m?3,
soit un écart d’environ 16,5%. Les autres instruments présentent des écarts moyens
compris entre -1,06 et 0,26 pg/m3 soit entre 2 et 8% du niveau de concentration mesuré
(ici environ 13 pg/m3).

La Figure 11 présente les parametres techniques « Velocity » et « Deviation » du FIDAS n°5
ainsi que ses mesures PMip vis-a-vis de la moyenne des FIDAS. Le déclenchement de
I'alarme correspond a un effondrement du parametre « Déviation » au-dela de sa valeur
limite fixée a £3,5.
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Cette mise en défaut vers les valeurs négatives (i.e. <-3,5) traduit une baisse de I'intensité
lumineuse détectée provoquant une sous-estimation de la mesure du diametre des
particules. Celle-ci peut étre provoquée notamment par un encrassement de la cellule
optique. Il convient dans ce cas de nettoyer la cellule optique et de faire les tests de bon
fonctionnement de I’analyseur pour confirmer ce point.

Les deux sous-estimation précédentes de ce FIDAS, présentées en section 4.2, ne sont pas
corrélées a des chutes de ce parametre au-dela de sa valeur limite (£3,5) méme si de petites
variations négatives sont observables. Cependant, il est intéressant de noter sur la
Figure 11 que ces sous-estimations sont corrélées a des augmentations ponctuelles du
parametre « Velocity » qui représente la vitesse d’écoulement des particules. La tolérance
de variation de ce parameétre est de 15% autour de sa valeur initiale. Ici, bien que les
tolérances soient respectées, les variations observées pourraient traduire un colmatage
partiel du circuit qui pourrait étre a I'origine de I'encrassement observé par la suite avec la
mise en défaut du parametre « Déviation ».
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Figure 11 : En haut : parametres technique « Velocity » et « Deviation » du FIDAS n°5. En bas : Mesure PM10 du FIDAS
n°3 et de la moyenne des FIDAS.

4.4 Invalidation des données

Les données du FIDAS n°5 correspondants aux baisses de concentration le 02/05 entre 15h
et 18h30 et le 03/05 entre 14h et 16h, identifiées dans la section 4.2, ont été totalement
exclues de I'analyse.

Les données du FIDAS n°5 aprés le 04/05 a 14h présentées dans la section 4.3 ainsi que les
données du BAM n°2 pour toute la période de mesure de I'air ambiant présentée dans la
section 4.1, ont été exclues du calcul des valeurs assignées et des écart-types d’évaluation
d’aptitude. Cependant, les résultats sous forme de score de performance pourront étre
calculés.
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5. EVALUATION DES RESULTATS

5.1 Intervalle de confiance de reproductibilité

Un intervalle de confiance (Icr) de reproductibilité a 95% a été déterminé a partir de la
variance de reproductibilité, selon la norme XP X 43-331%, sur I'’ensemble des valeurs quart-
horaires, selon la formule :

Icr = t(1-a/2). S
avec t(1-a/2) le fractile de la loi de Student a p-1 degré de liberté, et Sg I’écart-type de
reproductibilité.

La Figure 12 présente le calcul de I'intervalle de confiance a 95% (avec a = 0,05) obtenu a
partir de 'ensemble des mesures validées des participants au pas de temps quart-horaire.
Les différentes périodes de mesure sont présentées avec des couleurs différentes.
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Figure 12 : Intervalle de confiance de reproductibilité des AMS PM pour les différentes périodes de mesure de la CIL.

Les mesures provenant des périodes de dopage D2 et D4, en bleu clair, apparaissent
totalement décorrélées. En effet, la reproductibilité des instruments sur cette période est
nettement supérieure a l'incertitude réglementaire de 25% a 50ug/m3. Comme présenté a
la section 4.2, ceci est le résultat d’'un écart beaucoup trop important entre les deux
méthodes de mesure (BAM et FIDAS). Sur ces deux périodes, il ne sera pas possible de
calculer une valeur de référence a partir des mesures obtenues par les différents
participants, l'incertitude étant trop importante. Sans la prise en compte de ces deux
périodes, I'écart-type de reproductibilité est évalué a I'aide d’une régression de la forme
y=a.x® autour de 12% a 50pg/m?3ce qui est largement inférieur a I'incertitude réglementaire
de 25%.

11 XP X 43-331 : Qualité de I'air. Emission de sources fixes. Détermination de I'intervalle de confiance d’une
méthode de mesure en I'absence d’échantillon de référence par mesures paralléles simultanées.
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La reproductibilité des cing FIDAS a également été évaluée. Les résultats sont reportés sur
la Figure 13. Aux abords de la valeur réglementaire (50ug/m?3), 'intervalle de confiance de
reproductibilité des FIDAS est estimé a 12%.
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Figure 13 : Intervalle de confiance de reproductibilité des FIDAS

5.2 Tests statistiques de performance : score Z
5.2.1 Définition

Le score Z consiste a comparer le biais d’un laboratoire avec un critere d’évaluation de
performance. Il est calculé de la facon suivante :
X;—X
. pt
Il = ——
O'pt
OuU oy est I'écart-type pour I’évaluation de I'aptitude, x; est la concentration mesurée par
le laboratoire i et xy: la valeur assignée.

Dans ce travail, ces valeurs ont été calculées a partir des résultats des participants sur des
période de 12h. Les moyennes et écart-type robuste notés x* et s* ont été calculés a I'aide
de I'algorithme A comme préconisé par la norme NF ISO 13528. Ainsi, dans ce travail xpr=x*
et opt=s*.

Selon la norme NF ISO 13528, si l'incertitude de la valeur assignée est telle que
u(xpt)<0,3.0pt, alors elle est considérée comme négligeable et ne nécessite pas d’étre
incluse dans le test statistique de performance. u(xy:) est déterminée comme suit :
u(xpt)=1,25 x opt/\/; , 0U p est le nombre de mesures pris en compte. Si l'incertitude de la
valeur assignée n’est pas négligeable alors celle-ci est prise en compte dans I’écart-type de

I’évaluation d’aptitude de la maniére suivante : opt- /U,%pt + s5*2,
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Un laboratoire dont le score z est supérieur ou égal a 3,0 ou inférieur ou égal a -3,0 donne
lieu a un « signal d’action ». Un score z supérieur a 2,0 ou inférieur a -2,0 donne lieu a un
signal d’avertissement.

5.2.2 Mise en forme des données

La Figure 14 présente les données des analyseurs de PM moyennées sur des périodes de
12h, correspondant a la durée des paliers de dopage réalisés. Lors des périodes de dopage,
ces durées peuvent étre un peu inférieures a 12h afin d’exclure les périodes de réglages du
dispositif. Les valeurs numériques présentées sur le graphique sont reportées dans les
tableaux 5 et 6.
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Figure 14 : Evolution temporelle des concentrations PM1, moyennées sur des pas de temps de 12h.

Le tableau 5 présente les moyennes de chaque instrument et les pas de temps utilisés.

Les données présentées en italique et grisées sont celles qui ont été invalidées car jugées
comme aberrantes. Ces données n’ont pas été utilisées dans le calcul de la valeur assignée
et de I'écart-type d’évaluation d’aptitude.

Les moyennes présentées en gras pour le FIDAS n°5 ont été calculées malgré un certain
nombre de données manquantes, car invalidées. Sur ces deux périodes (D1 et D3), le taux
de recouvrement du FIDAS n°5 est de 77% et 81%.
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Tableau 5 : Concentration PM19 moyennées sur 12h .

BAM FIDAS
Période Heure de début et de fin

n°l n°2 n°1 n°2 n°3 n°4 n°5
28/04 22:00 29/04 10:00 - - 32.42 | 30.87 | 30.38 | 32.01 | 30.76
29/04 10:00 29/04 22:00 - - 30.63 | 29.34 | 28.87 | 30.10 | 28.27
29/04 22:00 30/04 10:00 | 22.94 | 20.16 | 23.20 | 21.95 | 21.33 | 22.31 | 21.38
AAl 30/04 10:00 30/04 22:00 | 14.17 | 852 | 13.05 | 12.17 | 12.73 | 13.01 | 12.40
30/04 22:00 01/0510:00 | 12.03 | 8.19 | 12.52 | 12.10 | 11.71 | 12.48 | 11.73
01/05 10:00 01/0522:00 | 12.99 | 8.73 | 14.00 | 13.28 | 12.84 | 13.66 | 12.68
01/05 22:00 02/0509:00 | 18.47 | 14.62 | 18.99 | 18.01 | 17.22 | 18.49 | 17.63
D1 02/05 11:15 02/05 23:15 | 79.87 | 85.30 | 85.19 | 83.75 | 81.16 | 84.27 | 80.19
D2 02/05 23:15 03/0509:00 | 77.77 | 83.67 | 74.04 | 71.43 | 64.74 | 71.69 | 70.18
D3 03/05 11:00 03/05 23:00 | 56.36 | 58.79 | 57.51 | 56.43 | 54.79 | 56.45 | 55.31
D4 03/05 23:00 04/0511:00 | 52.96 | 57.07 | 44.09 | 42.72 | 36.69 | 42.48 | 41.27
04/05 11:00 04/05 23:00 | 13.09 | 14.43 | 13.68 | 13.05 | 12.34 | 13.47 | 10.34

A2 04/05 23:00 05/0509:00 | 11.15 | 14.21 | 12.19 | 11.75 | 10.98 | 11.71 | 6.04

*les données grisées n’ont pas été prises en compte dans le calcul des moyennes et écart-type robustes. Les
données affichées en gras sont des moyennes reconstituées (i.e. certaines données QH ont été invalidées).

Tableau 6 : Valeur assignée, écart-type d’évaluation d’aptitude (calculé comme la moyenne et I'écart-type robuste selon
I"algorithme A de la norme NF I1SO 13528) et incertitude de la valeur assignée.

Période Heure de début et de fin Xpt OU X* | Optou S* u(Xpt)
28/04 22:00 29/04 10:00 31.29 0.99 0.25
29/04 10:00 29/04 22:00 29.44 1.07 0.27
29/04 22:00 30/04 10:00 22.19 0.89 0.18
Air Ambiant 30/04 10:00 30/04 22:00 12.88 0.71 0.15
30/04 22:00 01/05 10:00 12.09 0.40 0.08
01/05 10:00 01/05 22:00 13.24 0.57 0.12
01/05 22:00 02/05 09:00 18.13 0.73 0.15
D1 02/05 11:15 02/05 23:15 82.82 2.66 0.48
D2 02/05 23:15 03/05 09:00 73.33 6.76 1.21
D3 03/05 11:00 03/05 23:00 56.52 1.51 0.27
D4 03/05 23:00 04/05 11:00 45.32 8.07 1.44
04/05 11:00 04/05 23:00 13.07 1.09 0.20
Air Ambiant
04/05 23:00 05/05 09:00 11.82 0.89 0.19

*Les scores Z n’ont pas été calculés pour les deux périodes grisées, I'incertitude étant trop importante.
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Le Tableau 6 présente les résultats des statistiques robustes x* et s* (moyenne et écart-
types) utilisées en tant que valeur assignée x: et écart-type d’évaluation d’aptitude opt.

Pour les périodes de dopage D2 et D4, déja identifiées précédemment dans ce rapport, les
valeurs de [I'écart-type d’évaluation d’aptitude sont supérieures a lincertitude
réglementaire applicable aux analyseurs automatiques de PM, soit * 6,25 pg/m3 (ou une
incertitude élargie (k=2) de 25% a 50ug/m3). Ces valeurs ne peuvent donc étre utilisées
pour le calcul du score Z.

En effet, I'écart-type d’évaluation d’aptitude ne doit pas étre supérieur a 50% de la limite
réglementaire afin qu’un score Z inférieur a 2 représente un résultat satisfaisant.
La Figure 15 présente I'évolution de I'écart-type robuste pour les différents niveaux de
concentration mesurés. Excepté pour les deux points correspondants aux périodes D2 et
D4, I'écart-type robuste suit une loi d’évolution linéaire, indiquant une valeur d’incertitude
relative constante (exprimée en % du niveau de concentration), et les valeurs sont toujours
inférieures a 50 % de l'incertitude réglementaire.
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Figure 15 : Evolution de I’écart-type robuste en fonction de la moyenne robuste, comparaison a la limite réglementaire.

Enfin, la derniere colonne du tableau présente les résultats de I'incertitude de la valeur
assignée. Celle-ci est toujours inférieur a 0,3.s*, elle ne doit donc pas étre incluse dans le
calcul du score Z.

5.2.3 Scores Z des participants

La Figure 16 présente les scores Z calculés pour chaque période de 12h a partir des données
présentées dans les tableaux 5 et 6.
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Figure 16 : Score Z des instruments participant a la CIL PM 2022 pour chaque période de 12h.

L’ensemble des mesures qui ont été validées indiquent des scores Z inférieur a 2 ou -2.

Le résultat du score Z pour le BAM n°2 pendant la premiere mesure de I'air ambiant
confirme bien que le biais était trop important vis-a-vis des mesures des autres
instruments. Ce biais semble avoir été réduit a la suite du réglage du BKGD méme si le
score Z supérieur a 2 pendant la période de mesure d’air ambiant finale montre une
tendance de ce BAM a surestimer les niveaux de concentration par rapport aux autres
instruments.

Le résultat du score Z pour le FIDAS n°5 est satisfaisant pendant les périodes D1 et D3 (en
dehors des zones invalidées). On voit ensuite clairement I'impact de la mise en défaut du
parameétre « Déviation » a la fin de la campagne avec la chute du score Z au-dela de -3.

La Figure 17 présente les scores Z en fonction des niveaux de concentration mesurés. On
remarque clairement une stabilité des résultats avec I'augmentation des concentrations.
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Figure 17 : : Score Z des instruments participant a la CIL PM 2022 en fonction des niveaux de concentration mesuré
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6. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Une comparaison interlaboratoires (CIL) destinée aux analyseurs automatiques de
particules (PM) a été organisée par le LCSQA en 2022 dans le cadre de ses actions relatives
a I'assurance qualité des mesures précisées par I'arrété du 16 avril 2021 relatif au dispositif
national de surveillance de la qualité de |'air ambiant. Cette campagne a eu lieu sur le site
de l'Ineris, et pour la premiére fois, conjointement a 'organisation de la CIL « moyen
mobile » pour les gaz inorganiques, du 26 avril au 6 mai 2022. Elle avait pour objectif de
comparer les performances des instruments pour la mesure de concentration de PMso.

Sept analyseurs automatiques ont été mis en ceuvre par sept ASQAA a savoir : deux BAM
1020 de Met One Instrument Inc, et cinq FIDAS 200 de Palas. L’ensemble des analyseurs
ont été installés dans un dispositif de dopage de I'air ambiant dans un moyen d’essai mobile
de I'lneris. Six jours de mesures ont été réalisés, regroupant quatre jours de mesure de I'air
ambiant et deux jours d’air ambiant dopé avec des sels inorganiques de diametre inférieurs
a 2,5um et des poussieres de type désertique (poussiére d’Arizona) de diametre compris
entre 1 et 10um, ce qui a permis d’atteindre des niveaux de concentration supérieurs a
80 pg/m3.

Tout d’abord, I'analyse des mesures des FIDAS participants a permis de qualifier les niveaux
de concentration des différentes fractions de taille (PM1, PMy5 et PM1o) ainsi que les
distributions en taille des particules générées par le dispositif de dopage. Ainsi, pendant
cette CIL, deux types de dopage ont été réalisés. Le premier était constitué d’un mélange
de particules de sels inorganiques et de poussiéres d’Arizona. Celui-ci a été généré pendant
deux périodes de 12h a des niveaux de concentration PMio de 60 et 40 pg/m? avec des
rapports PM;,s/PMiomesurés autour de 70 %. L’analyse de la distribution en taille mesurée
par les FIDAS a permis de montrer que les particules générées possedent un profil de
distribution en taille assez similaire a celui de I'air ambiant avec : i/un mode d’accumulation
en dessous de 2,5 um (composé principalement avec des sels inorganiques jusqu’a 1,5um
ainsi qu’une petite fraction de poussiére d’Arizona au-dessus de 0.6um) ; et ii/ un mode
grossier entre 2,5 et 10um (composé uniquement de poussiéres d’Arizona). Le deuxiéme
dopage était constitué de particules de sels inorganiques uniquement. |l a été généré sur
deux périodes de 12h a des niveaux de concentration autour de 40 et 20 pg/m3
respectivement. Les rapports PM;,5 /PM1o ont été évalués proches de 1.

Sur I’'ensemble de la campagne deux instruments ont présenté des problemes techniques.
La mesure du blanc du BAM n°2 n’a pas été validée a cause d’un décalage négatif important
mesuré autour de -4ug/m3. Cette erreur a ensuite été répercutée sur la premiére partie de
la campagne jusqu’a la modification du parametre BKGD. Le FIDAS n°5 a quant a lui fait
I'objet d’'une alarme du parameétre « calibration » en fin de campagne associée a une
diminution du signal. Préalablement a cette alarme, cet instrument a présenté deux
courtes périodes pendant lesquelles des baisses importantes de concentration ont été
observées. Ces observations ont donné lieu a des invalidations de mesures.

L'analyse des données quart-horaire a également mis en évidence une tendance du
FIDAS n°3 a sous-estimer les autres instruments pendant les opérations de dopage. Il a été
démontré que cette sous-estimation pouvait étre rapportée entierement a la mesure de la
fraction PM1 qui ensuite se répercutait sur les fractions PM; s et PM1o.
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Il a été observé que la contribution de cette sous-estimation était moins importante en
présence d’une concentration du mode grossier (entre 2,5 et 10um) plus importante.

Un intervalle de confiance de reproductibilité des mesures a été évalué a partir des
données quart-horaire PM1o. L’analyse a montré tout d’abord une bonne continuité de
I'intervalle de confiance entre les mesures de I'air ambiant et les mesures de I’air ambiant
dopé avec des particules de sels inorganiques et des poussieres d’Arizona. En revanche, les
réponses des différents types d’instruments (BAM et FIDAS) ont été tres différentes sous
I'influence d’un dopage de I'air ambiant avec des sels inorganiques uniquement et sur ces
deux périodes l'intervalle de confiance est supérieur a 25 %. L'intervalle de confiance a la
valeur limite a été calculé, sans ces deux périodes, autour de 12 % pour I'ensemble des
instruments ce qui est inférieur a l'incertitude réglementaire de 25%. Il a été également
évalué, pour les cing FIDAS uniquement, autour de 12 %, mais a partir de I'ensemble des
mesures.

Les mesures ont ensuite été moyennées sur des pas de temps de 12h, correspondant a la
durée des paliers de dopage réalisés. Des scores Z ont été évalués sur ces différentes
périodes. Les valeurs assignées et les écart-types d’évaluation d’aptitude ont été
déterminés a partir des mesures des participants. Pour cela les moyennes et écart-types
robustes ont été calculés a I'aide de I'algorithme A renseigné par la norme NF ISO 13528.
Les scores Z des deux périodes dopées avec des sels inorganiques uniquement n’ont pas
pu étre évalués car I'écart-type robuste est supérieur a I'incertitude limite réglementaire
de 25 % a la valeur limite indiquant qu’une des deux méthodes de mesure produit des
valeurs de concentrations erronées. Sur ces deux périodes, |'absence de score Z n’a pas
permis d’évaluer le score de performance du FIDAS n°3 pour lesquels des sous-estimations
avaient été observées. Pour les autres périodes, 'écart-type robuste évolue de maniére
linéaire avec la concentration indiquant une valeur d’incertitude relative stable. Une bonne
continuité de l'incertitude a été observée entre les mesures a I’air ambiant et les mesures
des dopages de sels et de poussieres d’Arizona. L'ensemble des scores Z a été calculé entre
-2 et 2 excepté pour le BAM n°2 et le FIDAS n°5 sur les périodes pour lesquelles des
problemes techniques ont été identifiées. Il faut noter cependant le score Z du BAM n°2 a
été évalué entre 2 et 3 sur la derniére journée de mesure, fournissant un signal d’alerte qui
peut étre en lien avec le défaut du blanc qui avait été observé en début de campagne.

Par ailleurs, la réalisation de cette CIL PM dans la remorque/laboratoire de I'Ineris associé
au dispositif de dopage a permis pour la premiére fois d’organiser cette campagne en
parallele de la CIL « moyen mobile ». Il conviendra pour la suite de consolider cette
approche pour pouvoir a terme organiser les CIL PM en dehors de I'lneris. Il conviendra
notamment de comprendre les processus a l'origine des différences importantes entre les
BAM et les FIDAS observées pendant les opérations de dopage avec des sels inorganiques
ultrafins. D’autres générateurs de particules pourront également étre mis en ceuvre pour
notamment réussir a générer des particules carbonées. Une réflexion doit également étre
apportée concernant la temporalité de la campagne puisque le temps d’acquisition
nécessaire est un peu plus long celui des analyseur gaz mis en ceuvre sur la CIL moyen
mobile.

Enfin, les résultats de ce travail ont mis en lumiére l'intérét de mieux caractériser les
mesures de distribution en taille du FIDAS en dessous de 1um.
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