Emissions diffuses et fugitives
Deéfinitions et principes de quantification

Diffuse and fugitive emissions
Definitions and principles of quantification

RESUME

Face a I'importance relative croissante des émis-
sions de polluants atmosphériques dites diffuses et
fugitives, il devient urgent de les définir plus précisé-
ment et de développer I'usage de méthades de mesure.
Le document propose donc des définitions pour les
mots : emission canalisée, émission diffuse qui sous-
entend une notion géographique ou geométrique et
emission fugitive qui implique évidemment une notion
de fuite. On rappelle ensuite |es principales méthodes
de mesure de ces émissions diffuses et fugitives. Les
methodes par analogie avec les émissions canalisées
(hotte/cheminée mobile ; mesure en toiture ; méthode
au vent/sous le vent). Méthodes par bilan matiéres utili-
sables surtout poui les solvants (bilan solvants).
Méthode par utilisation de traceurs, Estimation des
fuites par la mesure des concentrations en produits a
proximité immédiate des points de fuites (Protocole
americain dit EPA 21). Mesures indirectes par l'utilisa-
tion d'un rayonnement électromagnétique (LIDAR ou
DOAS). La simulation physique (aérauligue ou hydrau-
ligue) et la simulation numérique (modéle de dispersion
atmosphérigue).

Définitions

La notion d'émission canalisée est facile a
apprehender ; il s'agit des émissions qui sont
rejetées dans I'atmosphére & l'aide d'une conduite
rigide telle qu'une cheminée ou tout autre moyen.
Ce conduit peut étre aussi bien vertical qu’hori-
zontal ou avoir n'importe quelle inclinaison.

La notion d’émission dite traditionnellement
« diffuse et/ou fugitive » est beaucoup plus com-
plexe. Il y a quelques années, les Américains
definissaient ces émissions par une négation, a
savoir toutes émissions qui ne sont pas cana-
lisees. Depuis, comme il a fallu essayer de quan-
tifier ces émissions, une classification de ces
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ABSTRACT

Facing the growing relative importance of diffuse
and fugitive emissions of atmospheric pollutants, it is
now urgent to propose more precise definitions and to
develop monitoring and surveillance. The document
proposes definitions for the following words : canalized
emission, diffuse emission with a geographic or geome-
tric notion and fugitive emission with an idea of esca-
ping from somewhere. The main measuring methods
are reminded. By analogy with canalized emission mea-
surement (Quasi-stack sampling technique, Roof moni-
lor sampling technique, Upwind/downwind sampling
technique). Method by using input/output balance
(mainly solvent balance). Use of tracers. Estimation of
leaks by measuring concentrations very near by leak-
age points (US protocole called EPA 21). Undirect mea-
surements by using electromagnetic radiations (LIDAR
or DOAS). Physical simulation (in air or water simula-
tion channel), and numerical simulation (atmospheric
dispersion models).

émissions dites « diffuses et/ou fugitives » a pu
étre établie progressivement. Il n’existe pas encore
de définition assez généralement reconnue. Les
définitions proposées ci-aprés le sont aux risques
et perils du CITEPA et n’engagent que celui-ci.
Ces définitions résultent d’une assez longue
expérience dans le domaine et prennent en
compte un certain nombre de propositions par-
tielles assez communément admises a I'étranger.

a) Emissions canalisées

Emissions canalisées : rejet dans I'atmosphe-
re & 'aide de toute sorte de conduite, canalisation
ou tuyauterie (quelle que soit la forme de la sec-
tion de cette conduite). Par conduite, canalisation
ou tuyauterie on entend que le diamétre équiva-
lent est raisonnablement inférieur a la longueur
de cette conduite. (Si le diamétre équivalent est
du méme ordre de grandeur ou supérieur a la
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longueur, on parlera d’ouverture, ce qui est le cas
de fenétres, de robertsons, de lanterneaux,
d'extracteurs avec ou sans ventilateur... ; dans ce
cas, les émissions ne peuvent plus étre
considérées comme canalisées ; ce sont plutdt
des émissions fugitives). En principe ces émis-
sions canalisées ne posent pas de problemes de
mesure insurmontables.

b) Emissions fugitives

Emissions fugitives : étymologiquement par-
lant, fugitif qualifie « un objet ou une personne
qui a réussi a échapper a une tentative de cap-
tation ou de capture ». Ici il s'agit de rejets de
polluants dans I'atmospheére libre aprés que ceux-
ci aient échappé a une tentative de captation a I'ai-
de d’'une hotte, d'un joint, ou de tout autre moyen
qui aurait d(i assurer la capture et la rétention de
ces polluants. On parle d'émissions fugitives plus
particulierement pour les composes organiques
volatils (COV) mais il existe également des
exemples d'émissions d’autres polluants (pous-
siéres, odeurs...). En examinant des methodes de
mesure qui ont été mises au point et qui sont
utilisées depuis quelques annees, on peut distin-
guer trois sortes d'émissions fugitives :

« les fuites proprement dites issues d’équipe-
ments divers : fuites au niveau des tuyauteries
(joints aux brides), des machines tournantes
(pompes, compresseurs...) des vannes ou des
soupapes servant des gaz ou des fluides plus ou
moins volatils. Ces fuites ne sont pas uniquement
le fait des COV ; dans de trés vieilles installations
et dans des pays en voie de déeveloppement, des
eémissions fugitives de poussiéres peuvent inter-
venir dans les canalisations qui transportent des
effluents gazeux empoussieres ;

» les fuites par les stockages de produits
gazeux, liquides ou solides ;

« les fuites par certaines parties des procédés
telles que des ouvertures de citernes pendant
des opérations de chargement ou de décharge-
ment, des stockages de produits pulvérulents en
plein air, des bassins de décantation eau-pétrole,
des évents, des portes de four de cokerie, des
cellules d’électrolyse pour la production du chlore
(émissions de mercure), des procédés trés variés
impliquant 'utilisation de solvants...

c) Emissions diffuses

Les emissions diffuses font appel a des
considérations complétement différentes qui n'ont
rien a voir avec le caractére canalisé ou fugitif de
ces emissions.

Le mot diffus implique une notion géogra-
phique ou géométrique, puisqu’il signifie
« provient de difféerentes parties ». Ce mot
implique ainsi une notion d’écheile géogra-
phique ou géométrique.
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Ainsi les émissions de poussiéres soulevees
par le vent sur des stockages en plein air sont
dites fugitives et diffuses a la fois ; en effet leur
stockage est une facon de les maintenir en place
donc de les tenir captives, malheureusement,
grace au vent ces poussiéres ont réussi a
s'échapper ; par ailleurs, ces émissions ne sont
pas canalisées et elles se font a différents
endroits des tas, elles sont donc aussi diffuses.

L’ensemble des émissions par les pots
d'échappement de tous les véhicules automobiles
dans une zone urbaine constitue aussi une source
d’émissions diffuses parce gue ces emissions
proviennent de differentes parties de la ville et
bien que chacune des émissions soit canalisée.

A I'échelle d’un observateur travaillant sur le
terrain, les émissions de COV a la surface d'un
bassin API en raffinerie sont a la fois fugitives et
diffuses ; fugitives parce que les COV ont
échappé a une tentative de rétention et diffuses
parce que les émissions proviennent de fagon
plus ou moins aléatoire de différentes parties du
bassin.

Un dépoussiéreur a manches en pression (en
anglais : baghouse) est une source diffuse parce
que les poussiéres fines résiduelles qui n‘ont pas
été retenues par le média filtrant sont émises en
des points différents de I'appareil.

On voit donc que le qualificatif « diffus »
peut sans inconvénient venir compléter les
qualificatifs « canalisé » ou « fugitif » mais en
aucune facon les remplacer.

d) Autres qualificatifs
et exemples d’émissions diffuses

Des émissions peuvent aussi étre qualifiées
de ponctuelles ou bien de surfaciques, ou bien
encore de linéaires. Ces trois notions viennent
s'ajouter aux qualificatifs precedents et impli-
quent évidemment des notions géomeétriques et
d’échelle.

Ainsi un bassin API en raffinerie est une émis-
sion surfacique a I'échelle d’'un observateur sur le
terrain ; elle est aussi ponctuelle a I'échelle d'un
cosmonaute qui survolerait la planéte.

Le baghouse précédent est non seulement
une source diffuse mais aussi une source surfa-
cigue lorsqu'on 'observe de trés pres ; lorsqu’on
I'observe de trés loin c’est une source ponctuelle.

Le débouché d'un aérofrigérant d’'une puis-
sante centrale thermique est généralement
considéré comme une émission sensiblement
ponctuelle pour des observateurs au sol ; le
méme debouché est une émission surfacique a
I'échelle d'une coccinelle qui s’aventurerait dans
les parages.

Une autoroute est une source d'émission
linéaire, ce qui n'empéche pas que chaque pot
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d'échappement soit une source canalisée et
ponctuelle.

Les eémissions de N,O par des terrains agri-
coles dans certaines circonstances sont des
emissions surfaciques et diffuses ; il en est de
méme pour les émissions de méthane a la surface
d'une décharge d'ordures ménagéres.

On n'utilise que trés peu la notion d’émission
volumique. Un arbre est, par exemple, une source
volumique de terpenes ; les terpénes sont émis
par les feuilles a l'intérieur de la partie feuillue de
l'arbre. Ces terpénes passent au travers d’'une
surface theorique qui entoure I'arbre : ces émis-
sions constituent alors une émission surfacique.

On dit également qu'une émission est discon-
tinue ou continue dans I'espace. Bien que cette
notion ne soit pas trés souvent utilisée, elle est
cependant utile pour la modélisation. La conti-
nuité ou la discontinuité s’entend alors au sens
mathématique du terme.

On dit également qu'une émission est conti-
nue ou discontinue (intermittente) dans le
temps. Cette notion est beaucoup plus intéressan-
te que la précédente car elle est directement lige
a l'impact que cette source peut engendrer au
niveau de I'exposition des populations. On utilise
également des qualitatifs tels que sporadique,
variable, périodique, épisodique, fugace... Le
qualitatif fugitif est quelquefois utilisé au lieu de
fugace, mais il s'agit du sens figuré du mot. Les
émissions de fumées noires par une torche de raf-
finerie peuvent étre qualifiées de ponctuelles 2 I'é-
chelle de I'observateur sur le terrain et aussi de
fugaces.

Finalement on se retrouve 3 la téte d'une
panoplie de qualitatifs qui ne s’excluent pas
mais qui peuvent au contraire étre utilisés
simultanément.

Ainsi des émissions non canalisées peuvent étre :

e ponctuelles ou surfaciques ou linéaires
(forme de la source) ;

* continues ou discontinues dans I'espace
(variation dans I'espace) ;

 continues ou intermittentes, ou variables,
ou épisodiques, ou fugaces, ou erratiques, ou
périodiques dans le temps (variation dans le
temps) ;

 canalisées ou fugitives (structure de I'émis-
sion) ;

« diffuse (distribution géographique des émis-
sions).

A ces qualitatifs il faut ajouter la notion
d’échelle qui peut modifier le qualificatif lié a
une émission.
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= On voit donc que la définition d’émissions
dites « diffuses et/ou fugitives » est extrémement
complexe et qu'il n'est pas étonnant gu'aucune
définition satisfaisante n’ait été proposée jusqu’'a
présent.

= On ne peut donec que recommander, lorsque
l'on présente et que l'on compare des informa-
tions relatives a des émissions fugitives, de faire
une liste aussi exhaustive que possible des types
de sources que I'on considére pour étre str d'étre
bien entendu,

Principes de quantification
des émissions diffuses et fugitives

La quantification des émissions fugitives est
toujours une opération complexe et colteuse sla
précision des résultats est toujours trés inférieure
a celle des résultats de mesure des émissions
canalisées.

Les émissions dites diffuses ou fugitives pren-
nent de plus en plus dimportance relative au fur
et @ mesure que les émissions canalisées sont
réduites. Actuellement et A titre d'exemple, il est
possible de citer quelques ordres de grandeur
d'émissions diffuses et fugitives :

» dans le secteur de la chimie, de la pétrochimie
et du raffinage du pétrole, les émissions non
canalisées sont du méme ordre de grandeur que
les émissions canalisées ;

« les émissions fugitives de gaz naturel dans la
distribution de ce gaz dans les réseaux urbains
plus ou moins vétustes sont de I'ordre de 1 a
2 % du flux de gaz naturel distribué :

» lors du remplissage des réservoirs d’essence
des vehicules automobiles, les émissions
francaises de COV sont de I'ordre de 5 % de
I'ensemble des émissions de COV par le trafic
routier et 38 % des émissions de COV par la
chaine raffinage, stockage et distribution des
produits pétroliers.

Mesure par analogie avec les méthodes
de mesures des émissions canalisées

Comme dans les méthodes de mesure des
émissions (solides, gazeuses ou vesiculaires) par
des conduites, émissions canalisées, il faut définir
une surface au travers de laquelle on mesurera un
flux de matiere. Cette surface que nous appelle-
rons « surface de référence » (Figure 1), n'a pas
toujours d’existence physique comme c'est le cas
dans une conduite ou il s'agit simplement alors
d'une section droite. Cette surface idéale permet de
definir un flux. Par exemple, les surfaces de réfé-
rences suivantes sont souvent rencontrées :

« un lanterneau ou un « robertson », (lanterneau
développé par un fabricant anglo-saxon) ;

» une surface coupant le panache de polluant
sous le vent d'une source ;

« la surface d'un liquide :

o efc.
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on mesure un flux

Procédé

Figure 1. Emissions canalisées, diffuses et fugitives.
Canalized, diffuse and fugitive emissions.

Concepts théoriques de base

La masse de polluant qui traverse cette surfa-
ce de référence A est exprimée par la relation
générale suivante :

M= ][4 C. U kds dt
avec .

C la concentration instantanée en chaque

point de la surface A ;

U le vecteur vitesse instantanée du gaz
porteur en chaque point de la surface ;

K le vecteur unitaire perpendiculaire a la surface
A en chaque point ;

T ladurée d'échantillonnage ;

ds I'élément de surface ;

dt [I'élément de temps.

Si on divise la surface A en n éléments As et
la durée d'échantillonnage T en p éléments At :

M=3 ;5. (Cp U. Kp) Agp A
n

Dans chague élement de surface As on mesure
la concentration en polluant et la vitesse du gaz
porteur.

Lorsque l'on divise la surface A en élements
As, on place generalement le capteur au centre
de chaque surface élémentaire As et on fait
I'hypothese que le résultat de la mesure faite au
centre de As est valable pour tous les points de
cette surface élémentaire.
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Pour que ces mesures soient significa-
tives, il faut, bien entendu, que la dimension
caractéristique des capteurs de mesure soit
du méme ordre de grandeur que les dimen-
sions des éléments de surface As, ce qui est
évidemment loin d’étre toujours le cas.

Présentation des diverses techniques de mesure

Traditionnellement, aux Etats-Unis, ces tech-
niques de mesure se distinguent par le type de
méthode d'échantillonnage retenu. Ces méthodes
sont classées en trois categories :

« « Quasi-Stack Sampling Technique » (QSST)
(en francais : « hotte/cheminée mobile »)

« « Roof Monitor Sampling Technique » (RMST)
(en francais : « mesure en toiture »)

« « Upwind/Downwind Sampling Technique »
(UDST)
(en frangais : « au vent/sous le vent »).

En réalité, la classification proposée n’est pas
aussi simple qu'il n'y parait.

a. « Quasi-Stack Sampling Technique »
(Hotte/Cheminée mobile) (Figure 2)

Cette méthode consiste a coiffer la source a l'ai-
de d'une hotte et d'une cheminée mobile afin d’aspi-
rer la totalité des polluants. Les émissions fugitives
deviennent ainsi prisonnieres, canalisées, et on est
rameneé au probléme classique de la mesure dans
une conduite avec une section de mesure et des
longueurs droites amont et aval idéales conformes
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aux normes AFNOR NF X 44051 et 052 ou a la
standardisation |SO.

Cette méthode ne peut étre utilisée que dans
les cas ol la source peut étre physiquement
isolée sans pour autant géner les opérations de
production.

b. « Roof Monitor Sampling Technique »
(Mesure en toiture) (Figure 3)

Cette méthode est utilisée dans le cas ol les
transferts de matieres polluantes avec I'extérieur
se font par un petit nombre d'ouvertures. On peut
alors dire que la structure qui abrite la source (et
qui peut étre la toiture) joue le role d’'une immense
hotte emprisonnant les émissions avant leur rejet
vers I'extérieur. Les mesures se font dans les
ouvertures qui peuvent étre : des portes, des
fenétres, des lanterneaux, des « robertsons »...
On ne dispose jamais des conditions idéales
d’application des normes AFNOR NF X 44 051 et
052 ou des normes ISO.

La principale difficulté dans ce genre de
mesure est de déterminer le nombre et 'empla-
cement des points de mesure des vitesses et des
concentrations.
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Figure 2. Principe de la méthode hotte/cheminée mobile
dans une installation de moulage (mold) d'objets en fonte.
Quasi-stack method.

¢. « Upwind/Downwind Sampling Technique »
(au vent/sous le vent) (Figure 4)

Cette méthode est utilisée dans le cas ol les
sources ne peuvent étre confinées ni par une hotte
ni par une toiture. La pollution se transporte dans
I'atmosphere sous la forme d'un panache qui, sou-
vent, rase le sol. Des mesures de concentrations
de polluant et de vitesse de I'air sont faites au vent
de la source et sous le vent, sur une surface de
reférence perpendiculaire au vent. Cette méthode
parait étre la moins précise, mais elle est la plus
universelle. L'influence des paramétres météorolo-
giques est essentielle mais I'utilisation simultanée
de traceurs ou de la modélisation inverse devrait
apporter des simplifications notables (voir Mesure
de flux par utilisation de traceurs et Mesures des
émissions fugitives par les fuites des équipements,
p. 75 etp. 77).

Choix de la surface de référence

Le choix de la surface de référence A dépend
de la technique utilisée et des moyens mis en
ceuvre. Bien souvent cette surface n'est pas défi-
nie explicitement ; elle est simplement définie
implicitement par la localisation des capteurs de
mesure.
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Figure 3. Principe de la mesure en toiture.
Roof monitor sampling technigue.
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Figure 4. Principe de la mesure au vent/sous le vent.
Up wind/Down wind sampling technigue.
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Cette surface peut étre trés proche de la sour-
ce et donc de dimension modeste dans le cas de
la méthode qui consiste & coiffer la source d’une
hotte et d'une cheminée (méthode QSST).

Cette surface peut, au contraire, étre tres
vaste et trés éloignée de la source dans le cas de
la méthode « au vent/sous le vent » (méthode
UDST).

Cette surface est plane le plus souvent, mais
elle peut étre cylindrique et entourer la source.

Dans le cas de mesures faites a la surface
d'un plan d'eau ou d'une source plane étendue
continue, la surface de référence est évidemment
la surface de la source elle-méme.

Notons que, dans le cas ol on mesure des
retombees de poussiéres sédimentables au sol,
la surface de référence est généralement et sim-
plement le sol lui-méme.

Mesures par bilan matiéres entrée/sortie
d’un procédé

Une telle mesure n’est évidemment appli-
cable que dans les cas ol les produits sont
identiques a I’entrée et a la sortie. C’est en
particulier le cas des solvants ol, en principe,
ceux-ci sont par définition des produits qui ne
sont pas transformés chimiquement lors de leur
utilisation. Si les produits dont on cherche & éta-
blir le bilan entrée/sortie sont transformés (par
exemple par combustion ou par incinération) lors
de leur passage dans le procédé, il serait néces-
saire de dresser le bilan non pas sur le produit
lui-méme mais sur un élément qui servirait alors
de traceur. C’est le cas dans certains bilans
solvants ol une partie de celui-ci est incinéré ; on
travaille si cela est possible en bilan carbone
(apres avoir retiré le carbone impliqué par la
combustion du combustible).

La notion de bilan solvants n'est pas du tout
nouvelle ; mais la modicité du prix des solvants et
la prise de conscience relativement récente de la
nécessité de réduire les émissions de COV pour
reduire la pollution photochimique, n'ont pas
encore favorisé la réalisation de travaux sur le
sujet.

Il est important de rappeler que si les flux
entrants et sortants sont trés voisins (fabrication
de peinture a base de solvants), la réalisation
d'un bilan solvant est illusoire, car I'erreur sur la
différence de deux valeurs voisines peut étre
énorme.

Il n'est pas fréquent dans le domaine de la
pollution atmosphérique, de trouver des cas théo-
riqguement favorables a la réalisation de bilans
matieres ; le bilan mercure dans I'électrolyse per-
mettant de produire du chlore est un autre
exemple bien connu ; les emissions de SO, dans
beaucoup d’installations de combustion sont
connues a l'aide d'un simple bilan soufre (soufre
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dans le combustible, soufre restant dans les
cendres et SO,). La réalisation de bilans solvants
est une donnée incontournable dans la probléma-
tique des solvants et de leur utilisation. Il faut que
la réalisation d'un bilan solvants puisse étre faite
en mettant en service des moyens techniques et
financiers raisonnables tout en fournissant un
résultat entaché lui aussi d’une marge d'incertitude
acceptable.

Nous présenterons de fagon plus détaillée la
méthode du bilan solvant qui fait I'objet de
demandes précises dans la récente et trés impor-
tante directive de la CCE sur la réduction des
émissions de solvants dans un certain nombre
d’activités industrielles, demandes qui sont
reprises dans la réglementation francaise.

Presentation générale du bilan solvants

La figure 5 présente un exemple de bilan
solvants dans lequel on a repris les dénomina-
tions et définitions des différents flux tels qu'ils
apparaissaient dans le projet de Directive de
juillet 1994 et tels que I'on peut les comprendre :

— |y : entrées de solvants neufs sous forme
de solvants purs ou en mélange, ou sous forme
de solvants contenus dans les produits neufs
(peintures, encres, etc.). Ces entrées incluent
evidemment les solvants utilisés pour la dilution,
les solvants utilisés pour le nettoyage...

- | : entrée de solvants provenant d’une régéné-
ration extérieure a l'installation, que cette régéné-
ration soit faite dans la méme usine ou qu'elle
soit faite & l'extérieur de l'usine (la régénération
interne ou plus simplement le recyclage de
solvants a l'intérieur de I'installation ou du
procede, par exemple la condensation par
réfrigeration sur les parois d'une cuve de dégrais-
sage ou la distillation/condensation dans une
machine de nettoyage a sec, n'a pas lieu d’entrer
dans cette définition).

— I3 i variation des stocks d’'une année sur

l'autre.
— Oy : rejet a I'extérieur de l'installation de facon
canalisée, par exemple par une cheminée.

- O, : rejets de solvants dans les eaux, que les
solvants soient dissous (alcools) ou bien qu'ils
soient non miscibles (solvants chlorés). Du fait de
la tension de vapeur de ces solvants, une fraction
plus ou moins importante peut se retrouver volati-
lisee dans l'atmosphére sous forme d'émissions
que l'on peut qualifier de fugitives au cours du
transfert des eaux depuis la sortie de I'installation
jusqu’a la station de traitement des eaux ; il y a
volatilisation d'une partie plus ou moins importan-
te de ces solvants au moment du traitement des
eaux. Ce flux O, doit donc se définir comme étant
celui a la sortie de l'installation.

— O; : rejets sous forme de solvants présents
dans les produits manufacturés. Il s'agit de rési-
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dus ol les solvants sont présents mais non utiles
dans le cours de l'utilisation ultérieure des pro-
duits manufacturés (traitement du bois dans
lequel ce flux de solvants résiduels peut étre trés
variable et trés important ; papier imprimé conte-
nant encore des encres non totalement séches,
etc.). Il s'agit également de présence voulue de
solvants lorsqu'il y a production de produits
manufacturés a base de solvants (peintures,
encres, colles, etc.).

— O, : rejets fugitifs, appelés ainsi parce qu'’ils
ont échappé a une ou & des tentatives pour les
capter, les collecter et les canaliser.

— O:s : flux de solvants issu du procédé sous
forme canalisée qui est totalement détruit ou
transformé ou déplacé dans une installation
ad hoc. Le flux de solvant non détruit ou non
transformé ou non déplacé est O qui se retrouve
dans I'atmosphére. Le solvant déplacé peut étre
éventuellement recyclé dans l'installation ; c’est

un cas particulier de recyclage interne et dans ce
cas Oz =0.
— Qg : flux de solvants contenus dans les
déchets, que ces solvants constituent une phase
liquide ou bien qu'ils soient inclus dans une
phase solide ou pateuse (application de peinture,
dégraissage métallique, nettoyage a sec, etc.).
— O : flux de solvants vendus & l'extérieur de
I'installation ou cédés a une autre installation voi-
sine. Il s’agit quelquefois de solvants en surplus,
en excés ou non utilisables a ne pas confondre
avec Os.
— Qg : flux de solvants envoyés en régénération
externe.

Les émissions fugitives O, sont alors donnees
par la relation :

Qu=(ly + lp+13) —
(01 +02+03+O5+05+07+Oa)

MESUI‘C/

amont

Rejet canalisé
0,

aval
Destruction

I

)

Régénération externe =¢

Recyclage interne

b
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non capiées

Résidus
dans
produits manufacturés

Rejets dans I'environnement

Eaux

@

Traitement
Déchets  }_| —
Y
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Produits
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Variation Solvants
stocks neufs

Figure 5. Schéma général d’'un bilan solvants.
General scheme of a solvent balance.
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Mesure des divers flux de Composeés organiques
volatils dans un bilan solvants

Dans le cadre d’'un bilan solvants, la mesure
des concentrations et des flux de solvants et de
COV concerne :

» les rejets dans les effluents gazeux canalisés
(O1 + Os) ;

* les rejets dans les déchets (Oy) ;
« les rejets dans les eaux (Oy).

On est en droit de supposer que les concen-
trations en solvants dans

« les produits neufs Iy, I et |5 ;

« les produits manufacturés Oy ;

« les solvants vendus O, ;

» les solvants régénérés a I'extérieur O

sont connues et qu'il n'y a pas lieu de prévoir de
mesures particuliéres sauf exception.

On ne fera que rappeler les précautions a
prendre lors de la mesure de flux de composés
organiques volatils. En effet, les mesures
globales telles que la détection par ionisation de
flamme (FID), la détection par photo-ionisation
(PID) ou l'absorption infrarouge (IRA) ne donnent
que des indices. Ces indices ne peuvent étre
traduits en terme de masse de COV que si les
détecteurs ont été préalablement étalonnés avec
soin (en mg de CH, équivalent/Nm3, par
exemple). Dans certains cas, si I'on veut séparer
les flux de différents COV, il est nécessaire
d'opérer auparavant une séparation par chromato-
graphie en phase gazeuse.

Variabilité des flux dans le temps et précision

Un bilan solvants est établi sur une certaine
durée, le plus souvent 'année. Les entrées et
sorties doivent donc étre estimées de fagon sta-
tistiquement significative sur toute cette durée.

Tous les flux sont sujets a des variations tout
au long de I'année. C'est plus particuliérement le
cas des flux Oy, O,, Og, Os, Og, qui ne peuvent
en principe étre connus que par des mesures.

Ces mesures peuvent étre soit permanentes et
continues, soit périodiques. Dans ce demier cas,
un échantillon sera prélevé de temps en temps et
une mesure sera effectuée. Le probléme est de
déterminer la fréquence de ces prélévements en
fonction de la variabilité des flux pour aboutir &
une connaissance du flux annuel entaché d'une
marge d'incertitude raisonnablement faible.

Cela conduit souvent & la nécessité de mettre
en place un appareil de mesure continue surtout
sur Oy et Os (rejets dans I'atmosphére).

Les ordres de grandeur des marges d'incerti-
tude des différents flux se résument de la fagon
suivante en excluant les incertitudes liées a
I'échantillonnage dans le temps.

On constate que, méme en prenant des
marges d'incertitude raisonnables pour chacune
des parties du bilan, les émissions fugitives
O, sont connues & + 15 & 60 % selon les confi-
gurations. On remarque en particulier I'importan-
ce, dans l'incertitude globale, de la connaissance
de 01 et de 05.

Mesure de flux par utilisation de traceurs

Lorsque I'on a & faire a des écoulements
de fluides de structures variables et complexes,
ce qui est toujours le cas des émissions
diffuses et fugitives, I'utilisation de traceurs
(SFg, hélium, traceur radioactif...) est souvent
trés fructueuse.

Deux objectifs peuvent étre poursuivis :
« mesurer les débits de fagon simple ;
« s'affranchir des effets de la diffusion turbulente.

a) Mesurer des débits dans des conduites.

En un ou plusieurs points judicieusement
choisis en amont de la section de mesure on
injecte un débit connu de traceur (D, en g/h). Ce
traceur chemine et diffuse dans I'air comme le
polluant & étudier. Dans la section de mesure, on

Bilan solvants | Bilan eéquivalent CH,
Zl=li+lp+1y 1% £10 %
O; + 05 ai-r +15-25% i;IS%
0, eaux +15-25% +15%
0O, produits +1-25% +10-15%
Os déchets +5-25% +10-15%
O, vendus - +1% +10 %
'_Oa regenération | +10 % +10 % 1
Ces marges d'incertitude ne prennent pas en compte l'incertitude liée a I'échantillonnage dans le temps.
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mesure une concentration C, du traceur exprimée
en g/md.

Deux cas peuvent se présenter :

= ou bien le traceur, grace & une diffusion turbulente
suffisante, est uniformément réparti dans le flux
gazeux ; dans ce cas la concentration C, est approxi-
mativement uniforme dans la section de mesure et
le rapport D,/C, représente le débit gazeux total en
m3h qui traverse la section de mesure,

= ou bien le traceur n’a pas pu se répartir uni-
formément et la détermination du débit est dans
ce cas impossible si on ne connait pas a la fois la
concentration du traceur et la vitesse des gaz en
chaque point de la surface de référence. Ce cas
Ia est donc rarement intéressant.

Cet impératif de répartition uniforme limite
considérablement l'utilisation des traceurs a
quelques cas simples ol les dimensions de la
surface de référence sont petites comparées a la
longueur du chemin entre la source de traceur et
cette surface.

Cette méthode est donc tout a fait appropriee
dans le cas de la technique « hotte/cheminée mobi-
le » ; & la rigueur, elle pourrait étre utilisée dans un
petit lanterneau surmontant une vaste halle.

b) S’affranchir des effets de la diffusion
turbulente (Figure 6).

Le principe repose sur I'hypothése que le tra-
ceur et le polluant diffusent de la méme fagon
dans I'atmosphére.
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Figure 6. Méthode par traceur.
Tracer technigue.
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Si le traceur est émis au méme endroit que la
source, le rapport des flux F sous le vent sera
égal au rapport des débits d'émission Q

Q Fp
Q! = Ft

et, en supposant que les distributions des
concentrations du polluant et du traceur sont les
méemes :

Co (xy2) _Qp
Ci(xyz) Q
Pour que cette derniére hypothése soit véri-
fiée, un certain nombre de précautions doivent
étre prises quant a I'emplacement de I'émission
de traceur (Figure 6) :

a) si la source de polluant est ponctuelle, il suffit
de placer I'émission de traceur au méme endroit
qgue la source ponctuelle (cas a de la figure 6) ;

b) si la source de polluant est diffuse, cela signifie
qu’elle n'est pas parfaitement localisée dans I'es-
pace ; il faudrait en principe que la source de tra-
ceur soit en tout point semblable & la source de
polluant, or ceci est matériellement impossible.
Afin d’approcher au mieux la réalité de I'identité
des diffusions turbulentes du polluant et du tra-
ceur il faut donc :

= soit utiliser une seule source ponctuelle de tra-
ceur placée en un point dont les caractéristiques
devraient étre analogues a celles d'un barycentre
de I'emission diffuse (si tant est que ce bary-
centre a une signification physique) et faire des
mesures de concentration le plus loin possible
sous le vent des sources (cas b de la figure 6),

 soit utiliser des sources de traceur ponc-
tuelles multiples réparties au mieux dans I'émis-
sion diffuse et fugitive ; dans ce cas le mélange
du traceur et du polluant étant dés I'émission plus
intime, la mesure des concentrations peut se
faire sous le vent plus prés des sources (cas ¢ de
la figure 6).

Mesures des émissions fugitives
par les fuites des equipements

Face aux émissions fugitives de COV par les
fuites qui se produisent dans un certain nombre
d'équipements principalement dans les industries
petroliéres, pétrochimiques et chimiques, les
Etats-Unis ont mis au point (et améliorent
constamment depuis une vingtaine d’années)
une méthode de mesure tres spécifique. Cette
méthode consiste a détecter et & mesurer, a
I'aide d’'un appareil portable, une concentration
en COV a proximité (de l'ordre du centimétre)
des parties potentiellement fuyardes des équipe-
ments tels que : brides, presse-etoupes de
pompe, vannes... Une telle méthode est extré-
mement colteuse et contraignante. Il n'est pas
rare que ces équipements potentiellement
fuyards soient au nombre de plusieurs milliers,
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voire plusieurs dizaines de milliers dans ces
types d'industries, alors que le nombre d'équipe-
ments réellement fuyards est de I'ordre de la cen-
taine.

Le protocole américain offre quatre approches

différentes. Pour chacune de ces approches, le
protocole différencie clairement I'industrie chi-
mique (SOCMI) et I'industrie pétroliére :
— le facteur d’émission moyen demande de
connaitre : le nombre de chaque type d’équipe-
ment, la phase du produit, la concentration en
composés organiques totaux, la durée pendant
laquelle I'equipement est en service. (Ce facteur
d’emission ne doit pas étre confondu avec le
facteur d’émission global applicable a I'ensemble
d’une raffinerie qui est actuellement utilisé
en France pour I'estimation de la taxe sur les
emissions de COV).

Ces facteurs d'émission existent pour les ins-
tallations chimiques (SOCM)I), les raffineries, les
depdts pétroliers et les sites de production oil/gaz ;

— la méthode par scrutation par gamme de
concentration (screening range).

Les concentrations en COV mesurées sont

classées en deux groupes (< 10 000 ppmv et
> 10 000 ppmv). Des facteurs d'émissions sont
proposeés pour chaque type d'équipement et pour
chaque classe de concentration ;
— la méthode par corrélation avec utilisation
d'une formule reliant la concentration (ppmv) en
COV a proximité de la partie potentiellement
fuyarde et le flux de COV (en kg/h). Les formules
de corrélation sont disponibles comme précé-
demment ; les formules pour les raffineries sont
egalement applicables aux dépéts pétroliers et
aux sites de production oil/gaz ;

— la méthode par corrélation spécifique d’une
unité nécessite de faire des mesures par ensa-
chage (bagging) sur un échantillon représentatif
(15 & 25) d'equipements d'un type donné sur une
unité, ce qui demande de procéder auparavant &
une scrutation statistiquement représentative.

La figure 7 présente un exemple de relation
entre la concentration mesurée (en ppmv) et le
flux (en kg/h) dans le cas de raccords.

L'application de cette méthode permet de
montrer que, dans le cas d'installations pétro-
lieres, pétrochimiques et chimiques, 80 % des
emissions fugitives sont dues a quelques pour-
cent d'équipements ; des travaux ameéricains ont
également montré qu'il était nécessaire d'exami-
ner en moyenne environ 800 équipements avant
d’en trouver un dont la fuite soit considérée
comme interessante et significative. Cette méthode
est donc absurde au point de vue scientifique et
technique, mais jusqu'a présent on n’en avait pas
de meilleure. Des travaux de recherche et de
développement sont actuellement en cours pour
pouvoir detecter par imagerie vidéo dans [l'infra-
rouge la présence d’'un équipement fuyard et
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Figure 7. Corrélation concentration/flux de COV pour des brides dans 'industrie chimigue.
Correlation between concentration and fugitive flux for flanges in chemical industry.

pouvoir ainsi controler et réparer sans hésitation
cet équipement en évitant des travaux de
recherche fastidieux.

Mesures indirectes par 'utilisation
d’'un rayonnement électromagnétique

Dans les cas des émissions diffuses et fugi-
tives, les polluants étant par définition rejetés de
facon plus ou moins quelconque dans I'atmos-
phére, il est tentant d'essayer de les détecter et
d'en quantifier la concentration a 'aide d'un
rayonnement électromagnétique qui sera soit dif-
fusé par ces polluants, soit absorbé, soit les
deux. Le rayonnement électromagnétique le plus
simple d’emploi est un rayonnement lumineux
dont le cheminement dans I'atmosphére est
effectivement perturbé par la présence de cer-
taines molécules ou par des particules solides ou
liquides.

Ce principe a donné naissance a un grand
nombre de techniques dont certaines sont opéra-
tionnelles et d’autres encore en développement.
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Les techniques sont :

« soit actives par l'utilisation d’'une impulsion
de lumiere tres bréeve (de l'ordre de la microsecon-
de — LIDAR) ; cette impulsion de lumiére est
diffusée par les molécules et les poussiéres
présentes dans I'atmosphére mais également
partiellement absorbée par ces mémes molécules
et poussiéres. L'analyse en fonction du temps de
« I'écho » observé a l'aide d'un dispositif optique
permet de mesurer les concentrations en
polluants et aussi de repérer leur positionnement
dans l'espace. La connaissance du profil de vent
jusqu’a une altitude ol la concentration en
polluants est négligeable permet de déterminer un
flux d’émission. Ce flux est relatif aux seules émis-
sions fugitives si I'on est en mesure de distinguer la
contribution des émissions canalisées. Cette
meéthode extrémement attrayante n'est encore réel-
lement que semi-opérationnelle et d'application
limitée a un nombre réduit de polluants ;

» soit passives par la mesure de I'absorption
d’un rayonnement lumineux sur un trajet optique
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fixe par les polluants gazeux, particulaires ou
vésiculaires. Par exemple, la technique DOAS
(Spectrométrie d’Absorption Optique Différentielle)
peut étre utilisée.

Dans un cas comme dans I'autre, I'installation
responsable d'emissions diffuses et fugitives est
« ceinturée » par des faisceaux optiques qui per-
mettent de deétecter et de quantifier des concen-
trations en polluants. Les flux sont obtenus en
ajoutant une mesure du vent. Ces méthodes don-
nent un résultat global et ne permettent pas tou-
jours de savoir quel élément de I'installation est
responsable des émissions diffuses et fugitives.

Etudes en similitude

Il existe deux types de simulation :

» la simulation physique (aéraulique ou hydrau-
lique) ;

» la simulation numérique.

Les similitudes aérauliques ou hydrau-
liques sont couramment utilisées pour essayer
de mieux connaitre la diffusion des polluants
depuis une source ou un ensemble de sources :

« a lintérieur des ateliers et des halles (sidérur-
giques en particulier) ;

« a l'extérieur des batiments (étude de l'influence
de la hauteur des rejets et des batiments voisins) ;

* sur un site présentant des émissions multiples.

Dans tous les cas, I'objectif est soit le dimen-
sionnement adéquat des moyens de captation ou
de rejet (hottes, lanterneaux, cheminées), soit la
prévision des concentrations dans I'air ambiant.

Ces techniques sont bien connues et, si les
conditions de similitude sont bien respectées, les
résultats sont souvent satisfaisants.

La simulation numérique a 'aide d'un modéle
de dispersion n'est réalisable que dans le cas
d’un terrain plat ou peu accidenté ; elle permet, si
I'on connait les caractéristiques de stabilité et de
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diffusion turbulente de 'atmosphére, d'utiliser un
modele de diffusion et de calculer un ordre de
grandeur des eémissions diffuses et fugitives
aprés avoir mesuré les concentrations en pol-
luants dans la surface de référence (voir Mesure
par analogie avec les méthodes de mesures des
emissions canalisées, p. 69). C'est ce gu’on
appelle la modélisation inverse.

Cette méthode commence a étre utilisée, bien
qu’elle soit fortement tributaire de paramétres
atmosphériques souvent mal connus ou insuffi-
samment connus au moment des mesures.

Conclusion

Malgré le fait que les émissions diffuses et
fugitives soient difficiles a définir précisément et
difficiles & quantifier, des techniques de mesure
ont pu étre mises au point et sont de plus en plus
utilisées. Cependant, ces techniques sont
considérablement plus complexes que pour la
mesure des émissions ponctuelles ; les colts de
mise en ceuvre sont également beaucoup plus
élevés. |l est probable que le développement de
nouvelles techniques faisant appel a des
systemes optiques ou a la modélisation rendront
plus aisées, plus systématiques et moins cod-
teuses la connaissance et la surveillance des
emissions diffuses et fugitives.
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