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1. INTRODUCTION

Cette étude s'inscrit dans le cadre des activités de soutien aux AASQA qui souhaiteraient
exploiter les résultats issus de la plate-forme nationale (PREV'AIR : http://prevair.ineris.fr)
dans le cadre de leur activité de surveillance des polluants atmosphériques. De ce fait, elle
s'inscrit dans le cadre de I'étude LCSQA intitulée "Application de modéles grande échelle
a la problématique régionale™.

Le but de cette étude prospective est axé sur l'utilisation d'un modéle de Chimie-Transport
a I'échelle continentale et regionale sur deux épisodes de pollution particulaire. 1l sagit de
démontrer la pertinence de tels outils pour la prévision et la compréhension de ces
épisodes. La région lle-de-France a été choisie, un large panel de mesure est disponible,
deux sites de mesures ayant été instrumentés durant I'niver 2002/2003 (cf. rapport d'étude
LCSQA référencé INERIS DRC-OBI-03-45581-883). Plus precisement, I'un des résultats
recherchés dans cette étude est I'évaluation objective du degré de pertinence d'un modele
appliqué a I'échelle continentale pour expliquer des épisodes de pollution particulaire
apparemment locaux. Le modeéle utilisé est le modele CHIMERE dans sa version aérosol
développée a I'INERIS.

Les deux sites instrumentés (Prunay et Gennevilliers) permettent de confronter les résultats
du modele a des mesures de PM10 (TEOM et Partisol), sulfates, nitrates et ammonium
ainsi qu'une spéciation par taille grace a I'analyse des filtres d'un impacteur en cascade
installé a Gennevilliers. Les périodes étudiées s'étendent sur une 20 jours autour des deux
journées particulierement chargées en particules : les 21 Février et 21 Mars 2003. Durant
ces deux peériodes, un anticyclone centré sur I'Europe du Nord a engendré de fortes
concentrations en polluants particulaires sur le Nord de la France, les Pays-Bas et la
Belgique.

Apreés une description succincte du modele CHIMERE aérosol, plus largement détaillé en
annexe, ces deux épisodes sont analysés. Les mesures disponibles ont permis une premiére
validation a I'échelle régionale sur les especes constitutives des particules.
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2. LE MODELE DE CHIMIE-TRANSPORT

2.1 Le mobeLE CHIMERE

Le modele de simulation de la qualité de l'air utilisé pour cette étude est le modeéle
CHIMERE développé depuis 1996 par L'Institut Pierre-Simon Laplace (IPSL) du CNRS.
L'INERIS a récemment introduit dans le modéle initial un module de particule (détaillé en
annexe 1). Ce modele de chimie-transport régit I'évolution des polluant gazeux et
particulaires sur un maillage tri-dimensionnel couvrant I'Europe de I'Ouest. Sa résolution
horizontale est de 0.5° en longitude et latitude et s'étend sur 6 niveaux verticaux du sol
jusgu'a environ 3000 m. Le modele continental force aux limites le modele régional (lle-
de-France) dont la résolution est d'environ 8 km.

L'évolution des paramétres météorologiques tels que la vitesse du vent, la température,
I'eau liquide, etc. ... ne sont pas déterminés par le modele. Ces parametres sont des
donnees d'entrées du systéme et sont utilisés pour calculer les flux de polluants liés aux
mouvements de I'atmosphere, aux réactions chimiques, aux dépdts (sec et humide). Le
modele météorologique mésoéchelle utilisé est le modéle MM5 développé par le National
Center for Environmental Prediction (http://box.mmm.ucar.edu/mmb5). Il permet de simuler
I'évolution des parametres metéorologiques sur le domaine d'application de CHIMERE. Sa
mise en ceuvre nécessite cependant de disposer des valeurs de ces paramétres aux
frontieres du domaine, elles proviennent des analyses météorologiques globales effectuees
avec le modele AVN (Global Aviation Model) par le Service National Météorologique
Americain (National Weather Service, http://www.nws.noaa.gov).

Les données d'émission des polluants gazeux a I'échelle continentale sont fournies par le
programme EMEP, programme coopératif pour la surveillance et I'évaluation du transport
a longue distance des polluants atmosphériques en Europe (http://www.emep.int).
L'inventaire fournit les émissions en tonnes/an de plusieurs polluants (CO, SO,, NHs,
NMVOC, CH4 et NOXx) sur une grille bien précise. Un préprocesseur permet d'adapter ces
valeurs au modele CHIMERE. Pour les particules, l'inventaire de I'Institut de recherche
Néerlandais TNO est utilisé (http://www.tno.nl). A I'échelle régionale, les données
d'émission de composés gazeux proviennent d'/AIRPARIF, un inventaire de particules a été
construit a partir des émissions des NOX.

Les conditions aux limites du domaine sont données par le modele de chimie-transport
global MOZART pour une douzaine d'especes gazeuses (ozone, dioxyde d'azote, COV,
etc. ...).

2.2 DESCRIPTION SUCCINCTE DU MODULE D'AEROSOL

Le module d'aérosol, détaillé en annexe 1 utilise I'approche sectionelle pour représenter la
population de particules. La gamme de diametres pris en compte s'étend de 10 nm a 40 um
sur 6 sections. Les espéces considérées sont : les particules primaires d'origines
anthropiques, les espéces secondaires biogéniques et anthropiques, les sulfates, les nitrates,
I'ammonium et I'eau. Dans cette étude les sels marins ont été pris en compte, ils ont peu
d'incidence sur les résultats en région Parisienne.
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Le Sulfate

En hiver, cette espéce se forme essentiellement en phase aqueuse. Sa chimie bien que
clairement identifiée est tres difficile a modéliser. En effet, le pH est un parameétre
essentiel, les réactions entrant en jeu y sont tres sensibles. La plupart des modéles prennent
un pH constant voisin de 5. La réaction d'oxydation en phase agueuse donnent des sulfates
sous forme aqueuse, cette espece peut alors apparaitre sous forme de particules si le nuage
disparait sans precipiter.

Le Nitrate et I'Ammonium

L'acide nitrique a deux voies de formation privilégiées. D'une part, il apparait en phase
gazeuse, et d'autre part, en phase hétérogene sur les particules ou les gouttelettes d'eau
nuageuse. Cette derniére est particulierement importante I'hiver. L'ammoniaque est une
base qui va neutraliser une partie de I'acide nitrique pour former du nitrate d'ammonium
particulaire selon la température et I'humidité relative ambiantes.

L'eau

La présence d'eau dans les particules dépend de la température ambiante, de I'numidité
relative et de la composition des particules. Certains sels comme le chlorure de sodium, le
nitrate d'ammonium, les sulfates d'ammonium sont particulierement hydrophiles et peuvent
fixer une quantité d'eau importante.

Remarques importantes

Les conditions aux limites du modeéle continental pour les particules sont nulles. Les
particules remises en suspension par le vent, les poussiéres naturelles éoliennes ne sont pas
prises en compte.

2.3 IMBRICATION DES MODELES

Deux résolutions du modéle CHIMERE sont utilisées pour cette étude (Figure 1). D'une
part, le modele continental basse résolution (50 km) force aux limites par les résultats du
modeéle global MOZART (Horowitz et al., 2003), d'autre part, le modele régional lle-de-
France d'une résolution beaucoup plus importante (environ 8km) forcé aux limites par le
modele continental. L'utilisation de cette imbrication de modéles Régional/Continental est
essentielle pour tenir compte des transports inter-regionaux des polluants. Par ailleurs,
I'utilisation d'un inventaire d'émission a priori plus fin a I'échelle régionale doit permettre
de mieux restituer I'évolution des concentrations des polluants sur les stations urbaines et
périurbaines (influencée par les émissions locales). De plus, a cette échelle, les processus
physiques chimiques sont mieux resolus.
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Modeéle Continental

Figure 1 : Imbrication des modeles
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3. PRESENTATION DES DEUX SITUATIONS ETUDIEES

Deux sites en lle-de-France ont été instrumentés (site urbain et rural) pour obtenir des
mesures de sulfates, nitrates, ammonium et PM10 pendant I'hiver 2002/2003. Deux
situations favorables a I'apparition de polluants particulaires sont survenues pendant cette
période. Les analyses synoptiques de ces deux situations sont présentées en annexe 2.

3.1 SITUATION DU 21 FEVRIER 2003

Du 13 au 18 Février

A partir du 13 Février 2003, un anticyclone stationne sur le Danemark et dirige sur la
France un flux d'Est a Nord-Est tres froid, les températures sont trés basses et ne dépassent
0° dans l'apres-midi que trés localement prés des cotes. La masse d'air est trés seche, le
vent d'Est est faible mais non nul.

Du 19 au 20 Février

Le flux en surface s'oriente au Sud-Est avec un vent plus fort les 19 et 20 sur le Nord de la
France. Une perturbation s'approche du Sud-Ouest de la France et sera rejetée vers le
Nord-Ouest de la France avant de quitter la bordure Nord-Ouest du pays le soir du 20
Fevrier. Cette légére deégradation aura eu pour conséquence un radoucissement des
températures (de 3°C & 10°C a Paris du 19/02 au 20/02 a 12h GMT) et une augmentation
de I'humidité dans le Nord-Ouest de la France.

Le 21 Février

Le matin du 21 Février, le Nord-Ouest de la France connait quelques brouillards (aucun
brouillard sur Paris). Les vents sont tres faibles et I'hnumidité relative est importante sur le
Nord-Ouest de la France. Le 22 Février, la situation se dégrade franchement par I'Ouest de
la France.

3.2 SITUATION DU 21 MARS 2003

Du 13 au 20 Mars

Un anticyclone centré sur I'Ouest de I'Angleterre oriente un flux d'Est sur la France. A 12h
GMT les temperatures sont comprises entre 10 et 15°C sur la France. Quelques gelées sont
observées du Sud-Ouest au Nord-Est. Des brumes et brouillards persistants sont observées
en Allemagne, au Pays-Bas et en Grande-Bretagne. En France I'atmosphére est séche en
début de période, des brouillards sont observés les 18,19 et 20 sur le Nord, mais ils se
dissipent dans la journée. Sur la région Parisienne, le vent devient tres faible et s'oriente au
Nord-Ouest le soir du 20 Mars. Des entrées maritimes envahissent alors le Nord-Ouest du

pays.
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Le 21 Mars

Des brouillards ont envahi le Nord-Ouest du pays jusqu'a la région Parisienne. Le vent est
quasi nul. Les brouillards persistent une grande partie de la journée. La température a Paris
est de 10°C a 12h GMT. Le 22 Mars, une dégradation intervient par le Sud-Ouest de la
France et met fin provisoirement a cet épisode.

4. MODELISATION DES EPISODES

4.1 EPISODE DE FEVRIER 2003

L'atmosphere tres stable sur I'Europe engendre une stagnation des polluants émis ou
formés dans I'atmosphere. Apres un premier épisode se produisant autour du 15 Février, le
modele simule de fortes concentrations en nitrate d'ammonium (annexe 3) sur les Pays-
Bas, la Belgique, lI'ouest de I'Allemagne, et I'extréme nord de la France contribuant de
facon significative a la charge en PM10 dans I'atmosphére. Le 21 Février (Figure 2), les
concentrations deviennent particulierement importantes en Belgique, comme le montrent
les observations dans ce pays en annexe 9.

PM10 en p1g/m3
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Figure 2 : Concentration moyenne en PM10 simulée sur I'Europe le 21 Février 2003

En lle-de-France, d'aprés le modele, les concentrations en PM10 augmentent sensiblement
entre le 20 et le 21 Février (annexe 4). Cette augmentation est largement due a un
élargissement du panache décrit précédemment. Les nitrates n'existent en grande quantité
sous forme particulaire que par la présence d'ammonium. Exceptée une source forte source
fixe au Sud-Est de Paris qui contribue a former une partie du nitrate d'ammonium sur Paris,
les sources d'ammoniaque en Ille de France sont marginales. L'importance des
concentrations en nitrates particulaires est donc provoquée par un import continental. La
Belgique et les Pays-Bas sont des pays fortement émetteurs en ammoniaque. De plus,
I'hnumidité apportée sur le Nord-Ouest de la France fait augmenter les concentrations en
sulfate par oxydation du SO, dans les brouillards.
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4.2 EPISODE DE MARS 2003

En début de période, des concentrations importantes de PM10 sont observees sur un axe
Londres — Cologne (annexe 5), les particules sont a nouveau constituées d'une part
importante de nitrate d'ammonium. Ce panache va progressivement basculer sur le Nord-
Ouest de la France. Contrairement a I'épisode précédent, les brouillards sont plus denses et
plus fréquents les 20 et 21 Mars, ce qui implique des concentrations en sulfates plus
importantes notamment en Seine-Maritime et en Belgique (Figure 3). Dans ce pays, de
fortes concentrations en PM10 sont a nouveau observées (annexe 9).

PM10 en p1g/m3
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Figure 3 : Concentration moyenne en PM10 simulée sur I'Europe le 22 Mars 2003

En lle-de-France, le panache de nitrate d'ammonium continental aborde le Nord-Ouest de
la zone le 20 Mars, les concentrations sont particulierement fortes le 21 Mars (annexe 6).
Les tres fortes concentrations en PM10 simulées le 21 Mars sur la ville de Paris sont
essentiellement dues aux émissions primaires.
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5. CONFRONTATION MESURES/MODELE

5.1 LES OBSERVATIONS

Durant les deux périodes étudiées Février et Mars 2003, deux sites ont été instrumentes :
Prunay : site rural a I'Ouest de Paris
Gennevilliers : site urbain de fond au Nord-Ouest de Paris.

Des mesures de PM10 ont été effectuées avec différents appareils, TEOM, TEOM FDMS
et Partisol. Ces techniques ainsi que I'ensemble des mesures sont présentées dans le rapport
référencé INERIS DRC-OBI-03-45581-883. La mesure Partisol permet des mesures
intégrées dans le temps (prélévement sur filtre et analyse granulométrique en laboratoire).
Le prélevement s'effectue a 20 °C et 50% d'humidité relative et la mesure TEOM a 50°C et
50% d'humidité relative, la fraction semi-volatile (nitrate d'ammonium ici) sera donc
largement évaporée lors de la mesure TEOM.. Le module FDMS permet de prendre en
compte les especes volatiles et de compléter ainsi la mesure TEOM, il sagit d'un systéme
de mesure alternatif. La mesure Partisol est considérée pour ces deux épisodes hivernaux
comme la plus proche de la réalite.

Des mesures de composition par taille ont en outre été effectuées sur le site de
Gennevilliers en Février 2003 pour les sulfates, nitrates et ammonium. L'ensemble des
comparaisons Mesures/Modeles sont présentées en annexe 7.

5.2 EPISODE DE FEVRIER 2003

Nitrates et Ammonium

Le comportement de ces deux especes est tres lié, puisqu'a de faibles températures I'espece
particulaire formée est le nitrate d'ammonium. A Prunay, les concentrations sont sous-
estimées par rapport a la mesure Partisol, mais la corrélation temporelle est forte entre
observation et simulation. A Gennevilliers, le modéle tend a sur-estimer les concentrations,
la variabilité temporelle est encore bien reproduite. Prunay étant un site rural de fond (en
dehors de I'influence éventuelle de sources locales), il semblerait donc que la composante
continentale de I'épisode soit globalement sous-estimée. Cependant, le modéle reproduit
bien l'intrusion de la masse d‘air chargée en nitrate d'ammonium par le Nord du domaine.

Sulfates

Concernant les sulfates, le modele ne simule pas correctement I'épisode et sous-estime
globalement les concentrations. Les sulfates sont formés par oxydation en phase aqueuse
(brouillards). Ces réactions sont particulierement sensibles au pH et au contenu en eau
liquide. La difficulté genérale des modeles météorologiques a simuler le brouillards
pourraient expliquer en partie ces résultats.
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PM10

La variabilité temporelle est bien représentée par le modéle. Les amplitudes sont bien
simulées a Gennevilliers (Figure 4), excepté le 21 Février ou les concentrations en
particules primaires semblent largement surestimées par le modéle. A Prunay, le premier
épisode autour du 15 Février est bien simulé (Figure 5). Le 20 Février, le modéle sous
estime tres largement les concentrations de PM10. Ceci ne s'explique pas completement
par la sous-estimation des concentrations de nitrate d'ammonium. L'inventaire de particules
utilisé relativement approximatif, est certainement I'origine de ces majeures différences.
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Figure 4 : Comparaison Mesures/Modele a Gennevilliers (PM10)
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Figure 5 : Comparaison Mesures/Modele a Prunay (PM10)
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Composition par taille

Le granulomeétre a permis d'obtenir un profil des concentrations de sulfate, nitrate et
ammonium par tailles de particules pour deux périodes durant le mois de Février : les 19-
21/02 et 26-28/02. Les graphes présentés en annexe 8 montrent que le diamétre médian de
la distribution observée est bien représenté par le modele, il se situe pres de 1um. De fagon
générale pour I'ensemble de especes, le profil de distribution granulométrique simulé est
beaucoup plus étalé (de 0.01 a 10 pum)que celui rapporté par les mesures (de 0.1 a 10 um).

5.3 EPISODE DE MARS 2003

La variabilité temporelle du nitrate d'ammonium (annexe 7) est bien représentée par le
modele, néanmoins le pic du 21 Mars est largement sous-estimé. Les concentrations en
sulfate sont mieux simulées a Prunay qu'a Gennevilliers avec une sous-estimation globale
en début de période sur les deux sites. L'apparition des brouillards beaucoup plus
importants que lors de I'épisode précédent explique en grande partie les difficultés du
modele a reproduire I'évolution des sulfates notamment pour les sites urbains trés
influencés par les sources.

Concernant les PM10, I'épisode du 21 Mars est sous-estimé par le modele & Prunay (Figure
6) et mieux simule a Gennevilliers (Figure 7).
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Figure 6 : Comparaison Mesures/Modéle a Prunay (PM10)
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Comparaisons Mesures/Modele - PM10
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Figure 7 : Comparaison Mesures/Modéle a Gennevilliers (PM10)

Il est intéressant de noter sur la Figure 8 que le modele confirme I'arrivée du panache par I
Ouest-Nord-Ouest lorsgue I'on regarde I'évolution des concentrations simulées et observées
a Rouen. Les concentrations sont plus fortes le 20 Mars, la veille de I'arrivée du panache en
lle-de-France. Rouen n'‘étant pas dans le domaine CHIMERE lle-de-France, les
concentrations indiquees proviennent d'une interpolation des résultats de la simulation
continentale (basse résolution), les concentrations sont donc logiquement sous-estimées.
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Figure 8 : Evolution journaliére des concentrations en PM10 observées et simulées a
Rouen (modele continental)
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Le modeéle permet en outre d'obtenir une information sur la quantité d'eau dans les
particules. L'eau peut étre une source d'artefact pour les mesures. Celle-ci était
particulierement élevée durant cette periode sur I'ouest de la région Parisienne. Notons que
I'eau n'est pas intégrée aux sorties PM10 du modeéle, puisqu'elle est a priori évaporée lors
des mesures.

Eau en ug/m3 Eau en pug/m3

14 1.6° 1.8 2 220 24° 26° 28 3 32° 14° 1.6 1.8 2° 220 24 260 28 3° 32°
Date : 20030320 Date : 20030321

Figure 9 : Concentration d'eau dans les particules en lle-de-France les 20 et 21 Mars

5.4 DIFFERENCES ENTRE HAUTE ET BASSE RESOLUTION

Il est intéressant d'observer les différences obtenues sur les deux stations en comparant les
résultats du modele haute résolution (régional) et basse résolution (continental) avec les
mesures Partisol pour les deux épisodes (Figure 10). Notons qu'a Gennevilliers, site urbain
de fond, I'augmentation de la résolution diminue globalement le biais (en valeur absolue) et
améliore les résultats. Cependant, a Prunay, site rural, trés peu d'effet sur les résultats est
constaté, il semble méme que les résultats soient dégradés avec l'augmentation de la
résolution, trés certainement a cause d'un inventaire d'émission déficient.
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Figure 10 : Comparaison des deux modéles haute résolution (régional) et basse résolution
(continental) sur Prunay et Gennevilliers

14/18



INERIS DRC-BBe-03-45600-135/135-bbe_rapport modéle chimere

6. CONCLUSION

Cette étude prospective a pour but de proposer un exercice de modélisation de la pollution
particulaire en s'appuyant sur des mesures (PM10, sulfate, nitrate, ammonium) sur deux
sites instrumentés en lle-de-France (Prunay et Gennevilliers). Pour les deux épisodes
étudiés de Février et Mars 2003, les résultats du modele permettent de constater qu'il
s'agissait d'un épisode plus global qui concernait plus largement le Nord de la France, la
Belgique, les Pays-Bas et I'Ouest de I'Allemagne. Le pic de concentration en lle-de-France
le 21 Février est du en grande partie (dans sa composante nitrate d'ammonium) a une
extension du panache centré sur la I'Ouest de la Belgique. L'épisode du 21 Mars est
légerement différent, le panache de nitrate d'ammonium s'étalant de Londres a Cologne
s'affaisse sur le Nord-Ouest de la France puis affecte la région Parisienne le 21 Mars.

La modélisation a I'échelle continentale permet donc de prendre le recul nécessaire pour
comprendre I'apparition de tels épisodes observés dans une région précise. L'apport de la
modélisation a I'échelle régionale permet de mieux simuler I'évolution des concentrations
sur les sites urbains et périurbains grace a des inventaires plus précis et une meilleure
résolution du modele.

Il s'agit d'une approche qualitative permettant d'expliquer les fortes concentrations
observées durant ces journées, néanmoins, il est a ce stade impossible de déterminer
quantitativement les parts locales et régionales des polluants lors de ces épisodes. La
variabilite temporelle des concentrations de PM10, nitrate, ammonium est assez bien
représentée par le modéle, les concentrations lors de certaines journées sont parfois trés
largement sous-estimees. La chimie des sulfates parfois déficiente, pourrait s'expliquer par
la difficulté du modele météorologique a déterminer la formation des brouillards et par le
schema chimique en phase aqueuse utilisé. Les compositions par taille de particules
modelisées offrent un bon accord avec les mesures proposées a Gennevilliers.

Il sera intéressant par la suite de compléter cette étude avec de nouvelles données
concernant d'autres épisodes, notamment des épisodes de nature différente permettant de
mettre en évidence d'autre type d'apport régionaux ou au contraire les contributions locales.
Cela suppose de disposer de mesures en d'autres sites. Une version du modele beaucoup
plus fine (plus de sections) et un inventaire de particules sur I'lle-de-France plus précis (en
termes de spéciation et granulométrie notamment) seront nécessaires pour mener cette
étude.
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