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Résumé

La zone de Fos-Etang de Berre dans Ja region Provence-Alpes-Céte d'Azur (PACA) est riche en sources de composes organiques volatils (COV),
telles que la circulation automobile et 'industrie. Une trentaine d'installations industrielles (raffinage de pétrole, chimie et pétrochimie) ont fait l'objet de
mesures de leurs émissions canalisées (78 sources) d'une part, et de leurs émissions diffuses et fugitives d'autre part (82 sources). Une revue des différentes
appraches en cours dans les principaux pays industriels a été faite. Des mesures ont été réalisées en utilisant différentes méthodes dont la méthode ame-
ricaine EPA 21. Les émissions canalisées (10 000 tonnes par an) sont legérement superieures a celles des émissions diffuses et fugitives (8 800 tonnes)
el Irés inférieures aux émissions totales de COV dans le dépariement. Cette étude a montré que la quantification des eémissions diffuses et fugitives était
possible mais que la méthode EPA 21 souffrait d'inconvénients majeurs (codit et lourdeur) ; cependant, pour le moment, cette méthode reste 'une des
rares a avoir fait l'objet d'une utiisation réguliére sur le terrain. On ne saurait trop encourager la recherche et le développement de méthodes plus souples
et plus pratiques.

Abstract

The area of Fos-Etang de Berre in the PACA region (Provence-Alpes-Cote d'Azur) is rich in VOC (Volatile Organic Compounds) sources such as auto-
mobile traffic and industries. Emissions have been measured on about 30 industrial installations (oil refinery, chemical and petrochemical) : canalized emis-
sions on one hand (78 sources) and diffuse and fugitive emissions on the other hand (82 sources). A review of the different approaches in use in the main
industrial countries has been made. Measurements have been operated by using different methods and particularly the EPA method 21. Canalized emis-
sions (10 000 tons per year) are slightly higher than diffuse and fugitive emissions (8 800 tons per year) and very lower than VOC emissions in the depart-
ment. This study has proved that quantifying diffuse and fugitive emissions is feasible, nevertheless, the EPA method 21 is suffering of major drawbacks
(cost and heaviness) ; for the time beeing, this method is the only one which has been regularly used on the field. It would be useful to encourage research
for developing more practical and flexible methods.
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Introduction

Depuis quelques années, la pollution photo-
chimique (c’est-a-dire 'occurrence d’épisodes de
fortes concentrations d'ozone dans les basses
couches de I'atmosphére : du sol jusqu'a quelques
centaines ou milliers de métres) fait la une des
journaux dans de nombreuses régions européennes
mais aussi ailleurs.

Cette pollution est, rappelons-le, caracterisee par
I'occurrence de réactions chimiques nombreuses et
complexes initiées par la présence simultanée de
polluants précurseurs que sont les composés orga-
niques volatils (COV) et les NO, (mélange de NO et
de NO,) en présence d'une forte énergie sous forme
de rayonnement solaire. Sans entrer dans le détail
de ces réactions chimiques, il faut savoir qu'il a tou-
jours existé dans I'atmosphére un cycle naturel de
« formation/destruction » de I'ozone, qui conduit a
une concentration d'ozone dite de fond de l'ordre de
quelgues dizaines de pg /m®. On peut dire, pour sim-
plifier, que des réactions chimiques faisant intervenir
les NO, et les COV conduisent a tellement perturber
ce cycle naturel de « formation/destruction » de
I'ozone dans les basses couches de I'atmosphére
que l'ozone n'est plus détruit. L'ozone n'etant plus
détruit, sa concentration augmente pour atteindre,
lors de ces épisodes de pollution photochimique, au
cours d’apres-midi trés ensoleillees et avec des
ratios COV/NQ, favorables, des valeurs de I'ordre de
300 a 400 pg/m?® pendant une heure.

Cette pollution photochimique que I'on a long-
temps cru étre I'apanage de régions urbanisées
chaudes et ensoleillées (Californie, régions méditer-
ranéennes, site d'Athénes...) devient maintenant un
phénomeéne assez généralement répandu, a tel point
que cette pollution de fond (qui implique alors égale-
ment CO et CH,) se rencontre egalement dans toute
la région du nord de la France, de la Belgique, du
sud du Royaume-Uni et de I'Allemagne en raison des
fortes émissions de polluants précurseurs.

Les sources de polluants précurseurs (NO, et
COV) sont en principe connues ; cependant ces
émissions ne le sont pas avec beaucoup
d’exactitude : en particulier, la marge d'incertitude sur
les émissions de CQOV est vraisemblablement impor-
tante (peut-étre de l'ordre de + 50 % pour certaines
activités), et 'une des raisons de cette incertitude est
la mauvaise connaissance des émissions dites dif-
fuses et fugitives de COV.

Dans le cadre d'un certain nombre d’actions au
niveau frangais, communautaire ou encore
européen, un effort commence a étre fait pour
encourager et/ou inciter les responsables d'émis-
sions de COV, dans un premier temps, a mieux
quantifier leurs eémissions et, dans un deuxieme
temps, a développer des moyens pour les réduire.
Citons parmi ces actions : I'établissement de Plans
regionaux pour la qualité de l'air (PRQA) associés a
des strategies regionales de reduction des émissions
de COV, les directives europeennes et la transposi-

tion en droit frangais de ces directives, le projet de
protocole des Nations Unies (UNECE), le développe-
ment par la Commission européenne de documents
sur les meilleures techniques disponibles pour la
mesure des émissions (Best Available Technigues,
BAT Monitoring), I'organisation d'une grande campagne
scientifique européenne (nommée ESCOMPTE) dans
la région PACA en 2001, etc.

La taxe sur les émissions de COV devrait égale-
ment étre un élément d’incitation a une meilleure
connaissance des emissions.

La difficulté de cet effort de connaissance des
émissions (qu’elles soient canalisées ou diffuses et
fugitives) est le manque de procédure normalisée au
niveau francais comme au niveau europeen. Il existe
bien une norme AFNOR (et également une norme
équivalente a I''SO et au CEN) pour le prélevement
et la mesure des COV totaux a I'émission, mais cette
norme n'aborde pas le probleme du prélevement ni
celui de I'échantillonnage spatio-temporel des émis-
sions fugitives.

Des travaux ont donc été entrepris depuis deux
années dans la région de Fos-Berre a ['initiative de la
DRIRE PACA et avec la participation financiére
d’AIRFOBEP (Réseau de surveillance de la qualité
de l'air de la zone de Fos-Etang de Berre) dans le
but de mettre en place des procédures de suivi des
émissions fugitives de COV et de leur réduction dans
la region.

Cet article s’efforce de présenter la facon dont, au
niveau local, ce probleme a été abordé tant du point
de vue technique que du point de vue de la concerta-
tion avec les industriels concernés, ainsi qu'un certain
nombre de résultats.

Nous insisterons essentiellement sur les émis-
sions de COV par les activités suivantes : raffinage
du pétrole, pétrochimie et chimie (appelées ci-aprés
secteur RPC). Les travaux ont porté essentiellement
sur la région Provence-Alpes-Céte d'Azur (PACA) ;
on verra comment, vers la fin de cette opération, le
champ d’application de ces travaux s’est élargi et
concerne maintenant I'ensemble de la France.

Définitions des émissions non canalisées

Il est toujours recommandé de bien définir ce dont
on parle. Malheureusement, dans le cas des emis-
sions dites diffuses et fugitives, il apparait qu'il serait
beaucoup plus utile et intéressant de discuter du
sexe des anges que de chercher a définir ce type
d’'émissions. Neanmoins, on peut recommander au
lecteur de se reporter a l'article publié par l'auteur
dans la revue Pollution Atmosphérique [1]. Cet article
s'efforce en effet de présenter et de classer les diffe-
rents types de rejets dans I'atmosphére et de propo-
ser des définitions a la fois logiques et correspondant
a la pratique de tous les jours dans le domaine de la
métrologie. Face a la complexité de cette tache de
définition, I'auteur recommande néanmoins de ne
pas hésiter a établir en toute simplicité une liste aussi
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compléte que possible des types d'émissions dont on
parle afin de bien se faire comprendre et de ne pas
risquer de tomber rapidement dans un abime de malen-
tendus.

De facon trés simplifiée, on peut dire que les
« émissions fugitives » sont dues au fait que des pol-
luants (COV) ont échappé a une tentative de capture
(hotte, joint...) ; les « émissions diffuses » impliquent
plutdét une notion de répartition geographique des
rejets sur une certaine surface (envols lors du stoc-
kage en tas, trés grand nombre de pots d'échappe-
ment automobile a I'échelle d'une ville...)

Dans le probléme qui nous préoccupe (industries
RPC), les émissions dites diffuses et fugitives de
COV sont définies de la facon suivante (cette défini-
tion prend en compte les différentes technigues de
mesure qui ont été mises au point et qui commen-
cent a étre utilisées depuis quelques années) :

* les fuites proprement dites issues d'équipe-
ments divers (F-EQUI) : fuites au niveau des tuyau-
teries (joints aux brides et raccords), des machines
tournantes (pompes, compresseurs, etc.), des
vannes ou des soupapes servant des gaz ou des
fluides plus ou moins volatils. De fagon plus précise,
ces équipements potentiellement fuyards sont les
suivants :

— vannes automatiques ou manuelles non raccordées
a un moyen de captation
— pompes ;
— garnitures d'étanchéité non raccordées a un moyen
de captation ;
— COMPresseurs ;
brides ;
raccords ;
— soupapes de sireté ;
— conduites ouvertes (open-ended lines) ;
tubulures d’échantillonnage ;
* les fuites par les stockages de produits gazeux
ou liquides (F-STO), que ces stockages soient hori-
zontaux, a toits fixes, a toits flottants externes, a
écrans flottants internes...
* les emissions par certaines parties des
procédés (F-PRO), telles que les ouvertures de
citernes, les postes de chargement pendant les opé-
rations de chargement et de déchargement, les bas-
sins de decantation eau-hydrocarbures (bassins
API), les évents...

Dans les domaines d'activité qui nous intéressent,
ces définitions commencent a faire I'objet d'un cer-
tain consensus tant en France qu'a I'étranger.

Approche du probléme au niveau régional

Au niveau de la région PACA, le SPPPI
(Secrétariat permanent pour la prévention des pollu-
tions d'origine industrielle) a créé a la fin de I'année
1997 un groupe de travail « Emissions de
COV/Branche Industrie ». Parallélement a cette créa-

tion relative aux émissions industrielles, un groupe
de travail « Emissions de COV/Branche Transport »
a été créé afin de pouvoir traiter de fagon cohérente
et équitable ces deux principales sources de COV
dans la région.

Les objectifs du groupe de travail « Industrie »
étaient les suivants :

— validation des données d'émissions de COV four-
nies par les industriels ;

— établissement d’'une liste d’actions de réductions
possibles des émissions de COV par établissement
et colits correspondants ;

— organisation de la visite d'un expert international
afin d'informer le groupe de travail sur l'intérét et la
mise en place de « programmes de surveillance et
de réduction des émissions fugitives » (LDAR : Leak
Detection And Repear ; en francais DFRM : Détection
des fuites et réparation du matériel) ;

— mise en place, en concertation avec les industriels,
en région PACA, de procédures de détection des
fuites et de réparation permettant une réduction des
fuites diffuses et fugitives (DFRM).

Ce groupe de travail était animé par la DRIRE de
la region PACA et par le CITEPA pour les problemes
techniques. Les travaux du CITEPA ainsi que la
venue d'un expert international sur le site ont été
financés par AIRFOBEP. Ce groupe de travail réu-
nissait une douzaine d'industriels de la zone indus-
trielle de I'Etang de Berre, essentiellement des chi-
mistes et des raffineurs. Dés le début des travaux, la
DRIRE a confirmé que I'objectif principal de ce travail
était le suivi de I'effort de réduction des émissions de
COV. Ceci n'empéche pas de garder présent a I'es-
prit que les autres finalités de I'estimation des émis-
sions peuvent se révéler importantes le cas échéant
(modelisation, contraintes de toxicité, évaluation de
la taxe).

Trés vite, le probleme des définitions relatives aux
émissions canalisées et aux émissions diffuses et
fugitives est apparu. C'est seulement peu a peu que,
grace a des recherches d'informations & I'étranger et
a des discussions, il a été possible de se mettre
d'accord sur les définitions rappelées plus haut.

Rappel des méthodes d’estimation
des émissions diffuses et fugitives

La caractéristique principale des émissions dif-
fuses et fugitives est qu'elles sont produites par un
trés grand nombre de sources élémentaires de petite
taille, réparties de facon quelconque dans les unités
industrielles. On ne rappellera pas les différents prin-
cipes de quantification des émissions diffuses et fugi-
tives ; on conseille au lecteur de se reporter a I'article
faisant l'objet de la référence [1].

En ce qui concerne plus précisément les émis-
sions de COV dans les activités RPC, on rappellera
seulement que la quantification de ces émissions
peut se faire en appliquant les moyens suivants :
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« L'utilisation de facteurs d’émissions globaux
permet d’estimer un ordre de grandeur des emis-
sions de COV par une unité du secteur d'activité
RPC. A titre d'exemple, une compilation faite il y a
quelques années par le CITEPA propose les facteurs
d'émissions suivants pour le raffinage du petrole [2] :

— stockages de produits pétroliers : utilisation des
valeurs et formules publiées dans l'arréte du 4 sep-
tembre 1986. Cette méthode reste d’'actualité a ce
jour ;

— chargement d’essence : 0,416 a 0,488 kg de COV
par tonne d'essence transféree selon qu'il s’agit d'un
chargement de barge ou d'un chargement de
wagon ;

— bassin API pour la séparation hydrocarbures-eau :
40 g de COV par tonne de brut traité (méthode pro-
posée par le CONCAWE), cette valeur peut varier en
fonction des conditions d'installation et d’'exploi-
tation ;

— pour les émissions fugitives (équipements) et
quelques autres (procédés, combustions, élimination
des déchets), un facteur d’émissions de 50 g de
CQV par tonne de brut traité peut étre retenu.

Ces valeurs permettant d’estimer un ordre de
grandeur des émissions de COV par une raffinerie
de pétrole sont actuellement couramment utilisées
pour estimer le montant de la taxe sur les emissions
de polluants atmosphériques. On verra ultérieure-
ment que l'usage de facteurs d'émissions globaux
tend & majorer considérablement les émissions de
COV ; des méthodes plus sophistiquées conduisent
a des valeurs beaucoup plus faibles.

Il importe de ne pas confondre ces facteurs
d’émissions globaux avec les facteurs d’émissions
proposés par la méthode dite « EPA 21 » et justifiés
en moyenne pour un type d'équipement et une
concentration de fuite (voir ci-apres).

» La méthode dite « au vent/sous le vent » (Upwind/
Downwind Sampling Technigue) ; cette méthode est
la plus générale et est utilisée lorsque les sources
multiples ne peuvent étre confinées ni par une hotte
ni par une toiture. La pollution se transporte dans
I'atmosphére sous la forme d'un panache qui sou-
vent rase le sol lorsque les émissions se font a faible
altitude au-dessus du sol. Des mesures de concen-
trations de COV et de vitesses de 'air porteur sont
faites simultanément au vent de la source et sous le
vent de facon représentative. Cette méthode est en
principe la plus universelle ; malheureusement sa
précision est faible, son colt est trés élevé et la
connaissance des paramétres météorologiques (vent
en vitesse et en direction) est essentielle. Cette
méthode ne permet pas non plus de distinguer,
parmi les trés nombreuses émissions élémentaires,
celles qui sont les plus responsables et sur les-
quelles il serait préférable d’agir en priorité.

Cette méthode peut étre appliquée quel que soit
le type d'émission diffuse et fugitive (équipements,
stockages ou procédés).

» L'utilisation de traceurs est une amélioration
considérable de la méthode précédente. On émet un
flux connu de gaz traceur (souvent SF6) de fagon
représentative au milieu des émissions fugitives élé-
mentaires dans une unité de production. Les COV
émis par l'unité ainsi que le gaz traceur subissent de
la méme facon les lois de la dispersion turbulente
imposée par l'atmosphére. A une certaine distance
des sources sous le vent, le rapport des concentra-
tions en gaz traceur et en COV est egal au rapport
des flux de ces deux effluents gazeux. La méthode
n'est pas beaucoup moins complexe a mettre en
ceuvre que la précédente et nécessite une grande
expérience dans le positionnement des émissions de
gaz traceur, ainsi que dans le positionnement du ou
des points de mesure des concentrations sous le vent.
Cette méthode ne permet pas non plus de distinguer
les émissions élémentaires les plus importantes.

Comme la méthode précédente, celle-ci est utili-
sable pour tous les types d’émissions diffuses et fugi-
tives.

« Afin de remédier a l'inconvénient des meéthodes
précédentes, a savoir de ne pas pouvoir distinguer
les sources élémentaires responsables de la plus
grande partie des émissions diffuses et fugitives, les
Américains ont proposé et adopté une méthode radi-
calement inverse : une méthode appelée a tort
méthode EPA 21 (la méthode dite EPA 21 n'est en
fait que la description des spécifications du matériel
portable de mesure des COV). Cette methode [3]
consiste a détecter et & mesurer, a l'aide d'un appa-
reil portable, une concentration de COV a proximité
(moins de 1 centimétre) des parties potentiellement
fuyardes des équipements tels que : joints de brides,
garnitures de pompes, presse-étoupes de vannes,
etc. Une telle méthode est extrémement colteuse et
contraignante. |l n'est pas rare que ces equipements
potentiellement fuyards soient au nombre de plu-
sieurs milliers, voire plusieurs dizaines de milliers
dans ces activités RPC, alors que le nombre de ces
équipements qui sont réellement fuyards est de
I'ordre de la centaine. L'EPA (Environment Protection
Agency), aux Etats-Unis, a mis au point un systéme
de relation plus ou moins complexe reliant les
concentrations mesurées (ppmv) a proximité des élé-
ments fuyards et les flux (kg/h) de COV correspon-
dants. A titre d’exemple, les figures 1 et 2 présentent,
pour l'industrie chimique, des courbes de corrélation
entre les flux de COV et les concentrations mesurées
sur les brides et connecteurs d'une part, et sur les
vannes servant des liquides Iégers d'autre part.

La figure 2, p. 108, différencie un nuage de points
correspondant a des mesures anciennes (old, datant
de 1980) d'un autre nuage de points correspondant a
des mesures plus récentes (new, datant de 1997-
1998). On remarque que les relations sont diffe-
rentes, ce qui confirme que les niveaux d’émissions
ont été améliorés entre ces deux campagnes de
mesures. On remargue egalement que les corréela-
tions sont faibles, ce qui confirme la recommandation
fondamentale de ne jamais utiliser cette relation pour
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Figure 1.
Droite de corrélation pour des brides et des connexions dans I'industrie chimique [3].

Correlation for flanges and connexions in the chemical industry [3].

estimer I'émission d'un équipement isolé pris indivi-
duellement. Une telle corrélation n’a de valeur qu'en
moyenne statistique.

L'application de cette méthode permet de montrer
que, dans le cas d'installations dans les secteurs
RPC, 80 % des émissions fugitives sont le fait de
quelques pour-cent des équipements ; il faut égale-
ment, statistiguement parlant, examiner en moyenne
environ 800 équipements avant d’en trouver un dont
la fuite soit considérée comme intéressante et signifi-
cative. Cette méthode est donc absurde du point de
vue scientifiqgue et technique, mais jusqu’a présent,
on n'en a pas trouvé de meilleure | Cependant, des
travaux de recherche et de developpement sont
actuellement en cours pour pouvoir repérer et locali-
ser par imagerie vidéo en infrarouge, la présence
d'un équipement fuyard et pouvoir ainsi controler et
réparer sans hésitation cet équipement en evitant
des travaux de recherche fastidieux.

Cette méthode EPA 21 n'est applicable que pour
les emissions fugitives par les équipements.

« |l est tentant d’essayer de détecter et de quantifier
des concentrations de COV a l'aide d'un rayonne-
ment électromagnétique qui sera soit émis par ces
polluants, soit absorbé, soit les deux. Le rayonnement
electromagnétique le plus simple est le rayonnement
infrarouge dont la formation ou le cheminement dans
I'atmosphére est effectivement lié a la présence de
composés hydrocarbonés. Ce principe a donné
naissance a un tres grand nombre de techniques
dont certaines sont opérationnelles et d'autres encore
en développement, telles que :

— des methodes actives comme le LIDAR (LIght
Detecting And Ranging), qui est une technique trés
lourde mais qui permet de repérer et localiser dans
I'espace un nuage de COV ;

— des meéthodes passives comme le DOAS
(Differential Optical Absorption Spectrometry), par la
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Figure 2.
Droite de corrélation pour des vannes servant des liquides légers dans l'industrie chimique [3].

Correlation for valves serving light liquids in the chemical industry [3].

mesure de I'absorption par des molécules d’hydro-
carbures d'un rayonnement infrarouge sur un trajet
optique fixe.

Dans un cas comme dans l'autre, l'installation
responsable d'émissions diffuses et fugitives est
ceinturée par des faisceaux lumineux fixes ou
mobiles. La méthode est utilisable quel que soit le
type d’émission diffuse et fugitive, mais ne permet
pas, ou exceptionnellement, de détecter la fuite éle-
mentaire la plus importante.

» Enfin on ne saurait étre complet sans parler des
possibilités offertes par la similitude numérique
inverse. On sait qu'un modeéle numeérique de disper-
sion atmosphérigue est en principe capable, si I'on
connait trés bien les parameéetres micrometéoro-
logiques locaux, de fournir un champ de concentrations ;
inversement, la connaissance du champ des concen-
trations devrait permettre de remonter jusqu’aux
émissions. Les travaux de validation de la méthode
se poursuivent actuellement dans un certain nombre
de laboratoires.

On observe donc que, pour détecter et quantifier
des émissions diffuses et fugitives de COV, des
méthodes existent bel et bien ; cependant, contraire-
ment & ce qui se passe pour les émissions canalisées,
ces méthodes sont toujours trés complexes et trés
onéreuses pour des résultats dont on n’est pas trés
s(r de I'exactitude.

Synthese sur les approches étrangéres

Face aux difficultés rencontrées par le groupe de
travail, le CITEPA a été chargé d'établir une synthése
des approches étrangéres en ce qui concerne la
mesure (ou I'estimation) et la réduction des émis-
sions diffuses et fugitives dans les activites RPC.

Six pays ont fait I'objet de collectes d’informa-
tions.

« Aux Etats-Unis, la méthode la plus généralement
utilisée, car elle est imposée par la loi, est la méthode
EPA 21. Parmi les différentes procédures proposées,
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c'est la procédure dite par corrélation (Figures 1 et 2)
qui est maintenant la plus généralement mise en
ceuvre. La procédure est en principe appliquée
quatre fois par an sur un échantillon représentatif
d'équipements potentiellement fuyards. Les entre-
prises du secteur RPC doivent mettre en Qeuvre un
programme de détection et de réparation des fuites
(LDAR, Leak Detection And Repair). Une étude
exhaustive [4] faite sur sept raffineries de |a region
de Los Angeles et sur une durée de six annees a
permis de tirer les conclusions suivantes :

— les fuites importantes apparaissent de facon aléa-
toire ;

— les fuites qui apparaissent deux fois consécutives
sur le méme équipement sont extrémement rares
(0,01 %) ;

— l'examen des données actuellement disponibles
ne permet pas de montrer que les émissions ont sta-
tistiquement baissé en six années : |e programme
LDAR a donc essentiellement servi a confirmer qu'il
était possible de stabiliser les émissions et d’éviter
toute derive ;

— 0,13 % des équipements fuyards au seuil de
10 000 ppmv sont responsables de 84 % des émissions.

Des travaux sont en cours pour mettre au point
une technique dont le ratio coat/efficacité soit plus
favorable.

Cette étude fait actuellement I'objet d’un complé-
ment qui devrait permettre de tirer des conclusions
précises par type d'équipement.

= En Hollande, il existe une réglementation nationale
(NeR, Netherland emission Regulation) de 1992 [5].
Il existe également un programme national de réduc-
tion des émissions de COV (KWS 2000) [6, 7]. Ce
programme concerne tous les secteurs d'activités
émettant des COV et a fait I'objet d'une concertation
approfondie entre I'Administration hollandaise (natio-
nale et locale) et les Industriels, mais il est aussi le
résultat de I'application de réglementations Spéci-
fiques.

Il n'y a pas de tentative pour transposer et norma-
liser la méthode EPA 21 en Hollande. Lorsque cette
methode EPA 21 est utilisée, le seuil de définition
d'une fuite est de 500 a 1 000 ppmv. Il n'y a pas de
méthode, reconnue nationalement, de mesure des
émissions diffuses et fugitives de COV. La méthode
de surveillance peut étre quelconque mais son choix
doit faire I'objet d'un accord entre I'administration
locale et I'exploitant. Les mesures doivent étre faites
au moins une fois ; si les émissions sont raisonnable-
ment stables et/ou si des valeurs limites sont res-
pectées, toute autre méthode de surveillance peut
étre utilisée. En fait, comme cela est courant lorsque
l'on recherche et analyse des informations & I'étran-
ger, les informations fournies par trois personnes
différentes « dignes de foi » et par des documents
officiels [8, 9] ne concordent pas. On gardera donc
I'impression qu'il y a une large concertation au
niveau local.

= En Suéde, la mesure des émissions de COV par
les activités RPC est une obligation réglementaire.
Le choix de la méthode se fait au niveau local sou-
vent apres consultation de I'’Agence nationale de pro-
tection de I'environnement (SEPA). Aucune méthode
n'est officiellement retenue ni normalisée pour le
moment. Il n'existe méme pas de document genéral
au niveau national présentant quelques recomman-
dations pouvant servir de guide. Plusieurs méthodes
sont actuellement utilisées : modélisation numeérique,
traceurs, LIDAR, absorption infrarouge [1 0], méthode
semblable & la méthode EPA 21, utilisation de for-
mules pour les stockages. Dans le cas ol la méthode
EPA 21 est utilisée, les points potentiellement
fuyards sont vérifiés deux fois par an. Les fuites
supérieures a 500 ppmv doivent faire I'objet de répa-
rations immédiates. Il semble que beaucoup de raffi-
neries aient un programme DFRM [11].

= En Allemagne, contre toute attente, le retard tech-
nologique semble important. Il n'existe gu'une norme
VDI 2240 de 1983 [12] sur le contrdle des émissions
atmospheriques dans l'industrie du pétrole. Ce retard
semble étre confirmé par le fait qu'il n'y a pas, en
Allemagne, de marché de la mesure comme en
France ou en Hollande.

« Au Royaume-Uni, I'UK Petroleum Industry
Association, en coopération avec I'Institute of
Petroleum est en train de développer des protocoles
pour I'estimation des émissions fugitives de COV
provenant des raffineries de pétrole, des depobts et
de la distribution.

» Le Canada s'inspire essentiellement de la methode
EPA 21 mais il n’y a pas encore de réglementation
formelle en la matiére [13]. Les documents du CCME
(Conseil Canadien des Ministres de I'Environnement)
[14] présentent de fagon claire et en francais la
methode transcrivant la méthode EPA 21, ainsi que
les conditions dans lesquelles les fuites doivent &tre
reparees et les caractéristiques d'un programme
DFRM. Le document [15] permet d’estimer les émis-
sions par les stockages & I'aide de formules.

De cette synthese des approches utilisées a I'étran-
ger pour tenter d'apporter une solution a ce probleme
de mesure et de réduction des émissions diffuses et
fugitives de COV dans le secteur des RPC, il apparait
clairement que la plupart des pays se cherchent. | n'y
a pas, comme on pouvait s'en douter, de procédure
réellement satisfaisante. Méme les Américains, sans
remetire en cause officiellement la méthode EPA 21,
aimeraient pouvoir disposer d'une méthode de reperage
des fuites un peu plus intelligente.

Il est important de rappeler que, dans le cadre de
la directive IPPC, la Commission européenne a ins-
crit a l'ordre du jour de la rédaction d'un document
« BAT Monitoring », actuellement en cours d'élabora-
tion, un chapitre sur les émissions diffuses et fugi-
tives. Espérons que le résultat sera constructif.
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Présentation des résultats au niveau régional

A partir des informations collectées pour les
années 1994-1995-1996 par la DRIRE sur les émis-
sions de COV par les principales sources fixes de la
région PACA, le CITEPA s’est attaché a analyser,
classer selon les définitions retenues par le groupe
de travail et mettre en forme ces informations de la
fagon la plus rationnelle possible. Ces informations
ayant été élaborées avant qu'un consensus ne soit
intervenu sur les définitions, il a été nécessaire de
rendre visite a un certain nombre d’entreprises du
site de Fos-Berre afin de préciser certaines informa-
tions.

Emissions régionales

Avec les définitions proposées p. 105, les emis-
sions de COV par la trentaine d'entreprises du site
sont les suivantes :

— émissions canalisées : 10 000 tonnes par an environ ;
— émissions fugitives : 8 800 tonnes par an ;
— émissions totales : 18 800 tonnes par an.

L'essentiel de ces émissions est le fait des acti-
vités RPC mais on compte quelques émissions par
d’autres types d'activités, telle que la métallurgie,
émissions qui sont d'ailleurs tout a fait négligeables.

Avec ces mémes définitions, il est possible d'établir
le tableau 1.

Les émissions fugitives représentent donc environ
22 9% a 36 % des émissions totales de la chimie et du
raffinage du pétrole respectivement. Ce pourcentage
est tout a fait comparable a ce que l'on trouve dans
des pays etrangers.

| est intéressant de replacer ces émissions dans
'ensemble des émissions de COV (y compris les
émissions diffuses et fugitives) dans les Bouches-du-
Rhéne, telles qu'elles ont été estimées par le CITEPA
dans le cadre des PRQA. Ces valeurs sont pré-
sentées dans le tableau 2. On notera que le secteur
Extraction/Distribution d'énergie fossile inclut les sta-
tions-service et les dépots pétroliers.

Les émissions de COVNM pour les Bouches-du-
Rhone sont d'environ 100 000 tonnes. Les émissions
totales annuelles de COVNM pour la région PACA
sont de l'ordre de 226 000 tonnes.

Tableau 2.
Bouches-du-Rhone

Production électricité 522
Chauffage urbain 14
Raffinage pétrole 4679
Transfo. Comb. min. solides 289
Extraction/distribution énergie

fossile 22 920
R/T et commerce/services 10 229
Chimie 14 513
Autres secteurs industriels 8428
Agriculture 359
Sylviculture 1572
Transports routiers 34 666
Transports non routiers 1067
Autres 356
Total 99 614

Méthodes de mesure utilisées

Dans cette premiere étape de collecte d'informa-
tions sur les émissions canalisées ou diffuses et
fugitives, aucune obligation n'etait faite par I'admi-
nistration régionale quant a I'utilisation de methodes
particulieres. Les exploitants étaient libres d'utiliser
la méthode de leur choix.

Pour les émissions canalisées, les méthodes nor-
malisées AFNOR ont été généralement utilisées.

Pour les émissions fugitives par les eguipements
(F-EQUI), certains exploitants ont utilisé des facteurs
d’'émissions globaux (généralement ceux proposes
par le CITEPA) ou bien la methode EPA 21. Dans ce
dernier cas, les rapports de mesure faisaient généra-
lement bien apparaitre les informations annexes
indispensables pour juger la validité et la représenta-
tivité des estimations (grandeur de I'échantillon, type
d’équipement, type de fluide servi, valeurs des
concentrations...).

Tableau 1.
Emissions par| Emissions Stockage Total
les procedes fugitives
Raffinage et stockage 2117 2072 1583 5772
pétrole (37 %) (36 %) (27 %) (100 %)
Chimie. Pétrochimie 9131 2 743 789 12 663
(72 %) (22 %) (6 %) (100 %)
Autres 180 211 6 397
(45 %) (53 %) (2 %) (100 %)
Total 11 428 5 026 2378 18 832
(61 %) (27 %) (12 %) (100 %)
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Pour les émissions par les procedes (F-PRO),
des facteurs d’émissions ou des estimations de
debits de fuite ont été utilisés.

Enfin, pour les émissions par les stockages, c'est
I'arrété de septembre 1986 qui a été utilisé.

Afin d'illustrer la complexité mais aussi |a richesse
des resultats de la méthode EPA 21, il est intéres-
sant de présenter un tableau synthétique des résul-
tats pour une raffinerie de pétrole (Tableau 3)

Un certain nombre de remargues peuvent étre
faites sur ce tableau. On observe tout d’abord que le
nombre total d'équipements potentiellement fuyards
est de prés de 10 000. Sur ces 9 377 équipements,
6 076, soit 65 %, ont fait I'objet d'une observation
avec mesure de concentration de COV. Ce taux
d'observation est variable selon le type d’équipe-
ment, de 43 % pour les vannes servant des gaz ou
les soupapes a 80 % pour les vannes servant des
liquides Iégers. Le taux de fuite pour un type d'équi-
pement et pour un seuil de fuite donné
(10 000 ppmv) varie de 0 % pour les soupapes et les
compresseurs (c'est-a-dire que l'on n'a pas trouvé
sur les équipements observés de fuite détectable) a
12,3 % pour les vannes servant des gaz. Le taux de
fuite dépend évidemment de la valeur choisie pour
définir une fuite. Enfin, on observe que ce sont les
vannes servant des gaz (48 vannes sur un total de
913) ou des liguides légers (28 sur 2 143) qui contri-
buent le plus aux’émissions totales de la raffinerie
(82 %), alors que les brides et connections (8 sur
4 770) ne contribuent que pour 0,3 %. Cette informa-
tion est parfaitement cohérente avec les informations
provenant de ['étranger.

On notera enfin que les émissions fugitives ainsi
quantifiées représentent environ 170 t/an pour 65 %
des équipements effectivement examinés, soit environ
330 t/an pour I'ensemble de la raffinerie, ce qui est
assez compatible avec la regle : 50 g de COV par tonne
de brut traité.

A propos de ce tableau, il est également intéres-
sant de noter que le cofit de cette campagne de
mesure, sans prendre en compte les opérations de
resserrage ou de petite réparation/maintenance, est
de 260 kF (F 1995), soit environ 45 F par point. Dans
le cas ol le resserrage serait pris en compte, le coat
par point devrait étre doublé. Ce colt de 45 F/point
inclut évidemment le colt de preparation et d'organi-
sation de la campagne.

Sur une autre raffinerie, il a été possible de mon-
trer que les vannes automatiques, souvent manceu-
vrées, sont plus souvent fuyardes que les vannes
manuelles ; mais comme ces derniéres sont beau-
coup moins nombreuses, elles contribuent finalement
moins aux émissions totales gue les vannes
manuelles.

Ces résultats ne sauraient étre généralisés a I'en-
semble des activités du secteur RPC, mais ils confir-
ment :

* que la méthode EPA 21 est complexe et coiteuse ;

* que le probleme de la représentativité de I'échan-
tillon d’équipements est crucial :

= qu'il doit étre possible, aprés étude attentive d'un
certain nombre de résultats représentatifs sur des
unités de production semblables, de proposer des
simplifications importantes a la méthode EPA 21

Tableau 3.
Synthése des résultats de mesure des émissions fugitives pour une raffinerie de pétrole selon la méthode EPA 21.

Synthesis of fugitive emission measurements in an oil refinery by using the EPA method 21.

VANNES SOUPAPES | CONNECTIONS POMPES COMPRES-| FIN LIGNE
SEURS | (purges, bou- TOTAL
G L HL LL HL chons, évents)
Nb d'equipements mesurés 390 439 1704 ~799, 0| 51 =439 3020 —63% 98 1% 0 2 900 =71% 6076 —65%
Nb total 913 2143 0 119 4770 160 0 2 1270 9377
Nb d'équipements fuyards 83 _ 213% 8 _ 599% o L2TH 07 9% 2l % 0 /i 63% |21 _ 41 %
Nb total mesuré 390 1704 51 3020 98 2 900 6076
Seuil 1 000 ppmv
Nb d'équipements fuyards 48 _ 1239 4 12% 9 2liis 0,3% £ 2% 0 19 2.1% 8 _ 1,6 %
Nb total mesure 380 1704 51 3020 98 2 900 6076
Seuil 10 000 ppmv
Débit émis ol coron | 22 ctson | 2L cgsa| 2L _ga | Mg, e |22 59 1855 _i00e,
Débit total émis 167,7 167,7 167,7 167,7 167.7 167,7 167,7
tfan = 82%

G : produits gazeux
LL : produits liguides légers
HL : produits liquides lourds
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sans pour autant perdre d'information de facon signi-
ficative ni sur les émissions totales ni sur le suivi de
leur réduction.

Analyse statistique

Avec les résultats de cette trentaine d'installations
représentant environ 76 sources canalisées et
82 sources fugitives, soit un total de 158 données
d'émissions, il est possible de construire des distribu-
tions cumulées des émissions canalisées d'une part
et des émissions fugitives d'autre part. Ces distribu-
tions sont représentées respectivement dans les
figures 3et4, p. 113 et 114.

|es deux distributions en nombre sont assez bien
représentées par des droites. Cela signifie que ces
distributions sont raisonnablement bien représentées
par des distributions log-normales, ce qui est tout a
fait classique.

La distribution en masse pour les émissions cana-
lisées est également bien représentée par une distri-
bution log-normale. En revanche, la courbe repre-
sentative de la distribution cumulée des émissions
fugitives est quelque peu différente d'une droite.
Cependant, compte tenu de la marge d'incertitude de
la quantification des émissions fugitives, cette diver-
gence ne porte sans doute pas & conséquence.

De ces informations, on peut tirer des informa-
tions statistiques intéressantes.

Sources canalisées

Les sources de plus de 1 000 t/an sont au
nombre de 3 et émettent 5 000 t/an, soit environ
50 % des émissions totales canaliseées. Les sources
de plus de 300 t/an sont au nombre de 7 et émettent
7 000 t/an, soit environ 70 % du total. Les sources de
plus de 100 t/an sont au nombre de 15 et émettent
8 600 t/an, soit environ 86 % du total des emissions
canalisees.

Sources fugitives

Il i’y a qu'une source de plus de 1 000 Yan, elle
émet 1 130 t/an, soit 13 % du total des émissions
fugitives. Les sources de plus 300 t/an sont au
nombre de 10 et émettent 4 800 t/an, soit 57 % du
total des émissions fugitives. Les sources de plus de
100 t/an sont au nombre de 23 et émettent
7 100 t/an, soit 84 % du total des émissions fugitives.

Sources canalisées et fugitives ensemble

Les sources de plus de 100 t/an sont au nombre
de 38 (soit 24 % du nombre total de rejets de COV)
et émettent ensemble 15 700 t/an, soit 85 % du total
des émissions canalisées et fugitives réunies.

Expertise internationale

Afin de pouvoir donner 'opportunité aux membres
du groupe de travail de discuter librement avec un
spécialiste de la mise en place et de I'exploitation
d'un programme DFRM, il a été demandé au CITEPA
de rechercher un expert de niveau international. Pour
des raisons liées a I'origine outre-Atlantique de l'ex-
pert et pour des raisons de francophonie, le groupe
de travail a porté son choix sur M. Jean-Luc Allard,
vice-président de la société québecoise SNC-LAVALIN
Environnement. Cette société certifiee 1ISO 9001 a
une longue expérience dans le domaine de la mesure
des émissions atmosphériques en général et des
émissions fugitives selon la méthode EPA 21 en par-
ticulier. SNC-LAVALIN Environnement a développé
une expertise et un logiciel de pointe DEFI dans le
domaine du contrdle des COV ; ce logiciel permet de
gérer lidentification des équipements, les mesures,
les inventaires d'émissions, la mise en place d'un
programme DFRM ainsi que la rédaction des rapports
d’'exploitation.

Avant la visite de M. Allard qui a eu lieu le 23 sep-
tembre 1998, un questionnaire a été établi par le
CITEPA et envoyé a I'expert. Ce questionnaire, éla-
boré avec l'aide des exploitants du groupe de travail,
a permis d’accroitre considérablement I'efficacite de
la visite.

L'une des conclusions remarquables des propos
de M. J.-L. Allard est que la valeur des emissions
fugitives est fonction de la procédure choisie parmi
les quatre procédures proposées dans la méthode
EPA 21. Plus cette procédure est complexe et
sophistiquée, et par conséquent colteuse, plus la
valeur numérique estimant le flux des émissions fugi-
tives diminue. Par exemple : dans une usine d'éthylene,
le flux peut se trouver réduit de 1 & 30 lorsque I'on
passe successivement du facteur d’émissions global
EPA (un peu semblable aux facteurs d’émissions
proposés par le CITEPA), puis a la méthode strati-
fiée, puis a la méthode par corrélation EPA 21 (cru 93)
ou EPA 21 (cru 95). Notons également gu'a niveau
de sophistication égal, il existe un facteur de reduction
de I'ordre de 10 lorsque I'on passe des facteurs
d’émissions de EPA 21 (cru 93) a ceux de EPA 21
(cru 95). Ces remarques confirment ce que plusieurs
exploitants de la zone FEB avaient remarqué de leur
coté, a savoir que les facteurs d'émissions ont éte
volontairement d’autant plus entachés d'une marge
d’'incertitude importante par leurs concepteurs qu'ils
sont frustes et qu'ils ont été élaborés a une date
ancienne.

M. J.-L. Allard a pu présenter un grand nombre
d’informations relatives a la mise en ceuvre de la
méthode EPA 21 aux Etats-Unis et au Canada ; il a
également fait part d'un certain nombre de conseils
et il a confirmé que les vannes étaient souvent les
équipements les plus responsables des émissions
diffuses et fugitives dans les installations du secteur
RPC.
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Figure 3.
Distributions en nombre et en masse des sources d'émissions canalisées de COV.

Number and mass distribution of canalized VOC emissions sources.
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Figure 4.
Distributions en nombre et en masse des sources d'émissions fugitives de COV.

Number and mass distribution of fugitive VOC emission sources.
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Premieres conclusions du groupe de travail

Les travaux effectués ont permis :

« de se mettre d'accord sur des deéfinitions (voir
p. 105) ;

= de passer en revue les différentes méthodes
d'estimation des émissions diffuses et fugitives de
COV, et de mettre en évidence les avantages et les
limitations de certaines d’entre elles ainsi que les
espoirs que I'on peut fonder dans d’autres :

» de passer en revue les différentes approches
étrangeres et, en Europe, de constater qu'elles sont
toutes assez pragmatiques et fondées sur une large
concertation entre I'administration et I'exploitant au
niveau local ;

« de confronter les modalités techniques de mise en
ceuvre de la méthode EPA 21 par un certain
nombre d’exploitants sur le terrain, depuis la simpilifi-
cation extréme a la limite de la signification statis-
tique jusqu’a I'application rigoureuse et presque
aveugle de cette méthode ;

» d'éclairer un peu ce domaine toujours un peu
mystérieux de la représentativité d'un échantillonnage
statistique (taille de I'échantillon, intervalle de
confiance, etc.) ;

= de préciser les colts de mise en ceuvre de la
méthode EPA 21 (environ 100 FF par point et un
cott moyen de la tonne de COV non émise qui pour-
rait étre de l'ordre de 10 000 FF/t dans le cas d'une
entreprise chimique), de confirmer également que les
colts de surveillance diminuent lorsque les cam-
pagnes de mesures sont répétitives, systématiques
et bien organisées ;

= d'avoir une vision plus claire des différents types
d’émissions de COV dans la région (canalisées,
fugitives) ;

» de mettre en évidence la différence entre I'indus-
trie chimique et pétrochimique d'une part, et I'indus-
trie pétroliere d’autre part. Pour la premiére, la valeur
des produits non émis est souvent une justification
suffisante pour mettre en place un programme
LDAR ; pour la seconde, la valeur des produits est
trop faible pour rentabiliser quoi que ce soit ;

= de faire connaitre les efforts réalisés par les
constructeurs de robinets qui ont pris ce probleme
trés au sérieux ; on ne saurait que souhaiter un plein
succés au groupe de travail de I'lSO (ISO TC 153
SC1 WG 10 ; robinetterie industrielle : émissions
fugitives) chargé de la définition et de la normalisa-
tion des procédures d’essais a appliquer aux
equipements ;

= un cas particulier est apparu étre celui d'une
sociéte qui rejette un COV trés toxique ; la sensibi-
lité de I'exploitant a ce probléme de toxicité est telle
que cela justifie la mise en ceuvre de la méthode
EPA 21 dans sa forme la plus rigoureuse ou de toute
autre methode au moins aussi complexe et colteuse
(méthode par corrélation spécifique) ;

e de réflechir sur la recherche du ratio « colt des
mesures/représentativité des résultats » optimal.
Une société chimique a recherché comment, en privi-
légiant la surveillance des COV a POCP élevé (c'est-
a-dire les COV les plus responsables de la pollution
photochimique qui reste tout de méme la cible priori-
taire), il était possible de réduire les coits de mesure
sans altérer profondément la signification des infor-
mations de surveillance.

Conclusions et développements

Pendant que ces travaux avaient lieu dans la
région PACA en 1997 et 1998, d'autres DRIRE dans
d'autres regions commencaient également a deman-
der & certains exploitants dans le domaine des RPC
de réaliser des estimations des émissions de COV
canalisées et des émissions diffuses et fugitives.
C'était le cas en particulier dans la région Rouen-Le
Havre. Le ministére de I'Environnement a denc saisi
cette occasion pour élargir le principe d’'une concer-
tation régionale et porter cette concertation au niveau
national. Les travaux se poursuivent donc actuelle-
ment au niveau national.

Ces travaux initiés dans une région ol le probleme
de la pollution photochimique se pose avec acuité,
ont permis de montrer que des estimations des
émissions diffuses et fugitives étaient possibles
et que ces émissions pouvaient, dans certains
cas, devenir de moins en moins négligeables au
fur et @ mesure que les émissions canalisées
étaient réduites.

Il est clairement apparu, au cours des travaux,
que la complexité et la lourdeur des méthodes
actuellement disponibles pour estimer ces émissions
diffuses et fugitives étaient hors de comparaison
avec la complexité des méthodes de mesure des
emissions canalisées. Ces méthodes sont toujours
trés colteuses et demandent une expérience que
peu d’industriels ont encore acquise. Enfin, la pré-
cision des résultats, quelle que soit la méthode, est
encore un domaine totalement a explorer ; cette pré-
cision serait encore loin d'égaler celle des mesures
des émissions canalisées que l'on estime a + 20 a
25 %. Il ne serait pas inconcevable de dire que la
précision des résultats de mesure des émissions dif-
fuses et fugitives de COV pourrait étre de + 50 a
100 %.

Ces méthodes peuvent-elles étre considérées
comme des meilleures techniques disponibles
pour la mesure des émissions diffuses et fugi-
tives ? Il sera intéressant de suivre les conclusions
du Bureau de la Commission situé a Séville, en
Espagne, (European Integrated Pollution Prevention
au Control Bureau, EIPPCB), Bureau chargé entre
autres de definir des BAT pour le mesurage des
emissions dans le cadre de la Directive IPPC.

En ce qui concerne la méthode EPA 21, il est ten-
tant de citer (du moins a court terme) la phrase de
Winston Churchill & propos des systémes politiques :
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« La démocratie est le plus mauvais des systemes
politiques a l'exception de tous les autres ».

Pour ce qui concerne le développement de pro-
grammes DFRM (Détection des fuites et réparation)
pouvant étre a juste titre qualifiés actuellement de
BAT, des efforts devraient donc étre faits dans deux
directions :

= simplification et allegement, si cela est technique-
ment possible, de la procédure relative a la méthode
EPA 21 ;

» développement, dans des délais assez brefs, de
méthodes de repérage par imagerie vidéo infrarouge
permettant de faciliter et d’optimiser la détection
d'émissions fugitives de COV.

Pour ce qui concerne le développement de
méthodes permettant de quantifier globalement les
émissions diffuses, fugitives et canalisées par un site

industriel ou une partie de site, sans chercher a
déterminer les responsabilités relatives des sources,
il faudrait faire porter les efforts dans les directions
suivantes :

= développement des méthodes optiques (LIDAR,
DOAS) de facon a en reduire les colts et surtout a
améliorer le caractére opérationnel de ces matériels ;

« poursuivre les travaux de validation des methodes
par modélisation inverse tout en cherchant a reduire,
si tant est que cela soit possible, I'importance de la
contrainte liée a la connaissance des donnees
météorologiques locales.

Sans oublier que la réduction des emissions passe
également par le développement des contraintes de
sécurité, et par le suivi et le soutien des efforts de nor-
malisation des procédures d'essais des materiels et
de certification qualité de ces matériels.
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