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Introduction

Les incendies de végeétation sont une problématique majeure, avec pres de 350 millions
d’hectares briilés chaque année au niveau mondial, dont 700000 ha en Europe. La France, avec
ses 15 millions d’hectares de forét, est particulierement vulnérable aux incendies de végétation,
notamment dans les régions Méditerranéennes. Durant ces vingt dernieres années, prées de 5200
incendies de forét ont été dénombrés en moyenne chaque année sur le territoire francais,
représentant une surface moyenne de 30700 ha brilés. Ces incendies peuvent étre d’origine
naturelle ou anthropique. Ils provoquent des tragédies humaines, des pertes économiques
importantes et des dégats sur les écosystémes. Le réchauffement climatique pourrait accroitre
leur fréquence et leurs conséquences. Récemment, la Corse a subi d’importants dommages,
principalement causés par quelques incendies de grande envergure. Nous assistons a une
recrudescence des grands incendies avec huit grands feux et plus de 7000 ha brdlés sur la seule
année 2017. En effet, la période 2006-2016 avait connu une réelle diminution des surfaces
parcourues par les incendies par rapport a la période 1998-2005. Ces dix derniéres années, la
moyenne annuelle était d’un peu moins de 1000 ha briilés (sans prendre en compte 1’année 2009
ou deux grands feux ont détruit 4422 ha sur un total de 5800 ha brdlés), tandis que sur la période
précédente cette moyenne atteignait plus de 5000 ha briilés (sans prendre en compte 1’année
2003, qui fat une année caniculaire et particulierement destructrice avec sept grands feux pour
un total de 27255 ha briilés). L’année 2018 ne s’annonce guere plus clémente. En effet, en ce
début d’année nous avons déja subi trois incendies qui ont ravagé 2100 ha en plaine orientale
entre le 2 et le 3 janvier, dont le feu de Sant’ Andria-di-Cotone qui a parcouru 1400 ha et le feu
de Chiatra qui a détruit une partie du village et parcouru 600 ha. Afin de pallier a ce genre de
catastrophe naturelle majeure, les professionnels de la lutte incendie et les décideurs sont a pied
d’ceuvre et tentent de trouver des solutions. Depuis 2006, un plan de protection des foréts et des
espaces naturels (PPFENI) a été élaboré en Corse par un groupe de travail interservices
regroupant tous les partenaires de la protection incendies, dont font partie les chercheurs du
projet Feux de I’Université de Corse. Il fixe la politique générale en matiere de protection contre
les incendies en Corse. Il définit également les orientations prioritaires et les actions concretes
a mettre en ceuvre sur le terrain, notamment afin de renforcer la prévention des risques incendie
par I’aménagement du territoire. Des brilages dirigés, réalisés dans le but de réduire la charge
de combustible au sol et de créer des zones coupe-feu pour 1’appui a la lutte, sont I’un des

exemples les plus probants de ces aménagements.
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Introduction

Au-deld de leur aspect destructeur, les incendies de forét émettent également
d’importantes quantités de fumées, et ces derniéres présentent des risques pour les personnes
exposees, en raison d’une part de leur toxicité et d’autre part de leur opacité, entrainant une
diminution de la vision (Ward, 1986). Elles ont également une incidence sur la composition
globale de 1’atmosphere. Ces dernieres années, les incendies ont entrainé de sérieux problémes
de santé et causé de nombreux décés suite a la pollution de l'air qu’ils ont engendrés en
Indonésie, en Malaisie, en Amérique centrale, en Russie, au Mexique et aux Etats-Unis (WHO,
2014). Langmann et al. (2009) ont estimé que pres de 40% du CO, 35% des particules carbonées
et 20% des oxydes d’azote (NOx) totaux émis dans 1’atmosphére étaient dus a la combustion
de biomasse. Les feux de forét produisent egalement des taux importants de particules fines
(PM2;5) et ultrafines (PM3) (Lighty, Veranth, & Sarofim, 2000). Or, d’aprés Cohen et al., les
PM2s seraient responsables de 0,8 million de morts prématurées a travers le monde. Et selon
I’OMS (2006), au moins 1,4 % des decés dans le monde seraient induits par les particules
polluantes de I’air, qui figurent aussi comme facteur de diminution de 1’espérance de vie
(diminution de 8,2 mois dans I’Europe des quinze). Or, nous assistons a une récente prise de
conscience des risques sanitaires induits par 1’inhalation de fumées issues des feux de
végeétation, comme en témoigne un récent rapport de la CNRACL (Caisse Nationale de
Retraites des Agents des Collectivités Locales) (2017) sur les risques relatifs aux fumées pour
les pompiers. Ce rapport met en lumiére plusieurs éléments relatifs a une déperdition
progressive de la fonction respiratoire au fils des saisons ainsi qu’une dégradation de 1’état de
santé général des pompiers. Ces conclusions ont été jugées suffisamment inquiétantes par le
ministére de D’intérieur pour déclencher I’ouverture d’une enquéte sanitaire de I'IGAS
(Inspection Générale des Affaires Sociales). Un précédent rapport des mémes instances
(CPRIM 2011), portant sur I’analyse de la mortalité des sapeurs-pompiers professionnels en
France, avait conclu a « une mortalité par cancer non statistiquement différente de celle de la
population générale globalement, avec toutefois des exces de décés modérés et non significatifs
pour certains cancers ».

Ce sujet de thése s’inscrit dans cette problématique incendie, ancrée dans les enjeux
territoriaux de la Corse tels que la gestion et la préservation des foréts, ainsi que la prévention
des risques pour la protection des personnes et des biens. 1l a pour objectif de contribuer a
I’amélioration des connaissances fondamentales relatives a la définition de critéres
d’inflammation et de termes sources, utilisables pour 1’élaboration de supports d'aide a la
décision en matiére de prévision, de prévention et de lutte contre les incendies. Il tend également

a apporter une contribution a une demande d’évaluation des risques sanitaires encourus suite a
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Introduction

I’exposition aux fumées lors des incendies et des brllages dirigés, formulée par les services
opérationnels. Aprés un état de I’art et une présentation détaillées des dispositifs expérimentaux
mis en place, nous étudierons la réaction au feu des vegétaux en fonction de leur épaisseur
caractéristique selon trois criteres : ’allumabilité thermique, la dégradation thermique et la
dynamique de combustion. Ensuite nous présenterons une caractérisation globale des fumées
émises a travers une étude détaillée de leur composition (gaz, COV, aérosols) a trois échelles
d’étude : le cone calorimétre, le LSHR et le terrain. Enfin nous exposerons nos reésultats
concernant 1’exposition des opérationnels aux fumées en conditions de briilages dirigés,
obtenus par I’étude de la composition de leur atmosphére de travail, la détermination d’un

potentiel toxique et le suivi de biomarqueurs d’exposition aux fumées.

Lara Leonelli 18



Chapitre 1 : Synthése bibliographigue

1.1.  Description des phénoménes de combustion

Le feu est un processus physico-chimigque complexe résultant de 1’interaction entre un
combustible (dans notre cas le végétal) et un comburant (le dioxygéne de 1’air dans notre étude).
Cette réaction d’oxydoréduction nécessite une énergie d’activation et est caractérisée par une
forte production de chaleur et de lumiére. Ces trois éléments sont indispensables au maintien
de la combustion (Statheropoulos et Karma 2007). Ce principe est couramment illustré par le
triangle du feu.

La combustion est compléte lorsque tout le combustible a été consommé. L’équation

d’une telle réaction s’écrit :

CcH, 0, + (x +2- g) (05 +3,76N,) = xC0, + L H,0 + 3,76 (x +2- g) N, (1)

Les produits formés par la combustion sont alors le dioxyde de carbone (CO>) et I’cau
(H20). En revanche, lorsque le comburant est en defaut par rapport a la composition
steechiométrique, le combustible ne brile pas dans son intégralité et la combustion est dite
incompléete ou réductrice. Les principaux produits de combustion sont alors le dioxyde de
carbone (CO>), I’eau (H20) et un ensemble complexe de gaz (dont les plus abondants sont le
monoxyde de carbone (CO), le méthane (CH4), le monoxyde d’azote (NO)), de composes
volatils et non volatils et d’aérosols. Plusieurs étapes s’enchainent lors du développement d’un
feu de végétation, depuis son éclosion jusqu’a son extinction. Durant sa propagation, le
combustible situé devant le front de feu est soumis & un flux thermique et on distingue alors les
quatre étapes suivantes :

- Le préchauffage du combustible entre 60 et 200°C, incluant la déshydratation du végétal
sans dégradation thermique. Au cours de cette phase de la vapeur d’eau est émise accompagnée
d’extractibles (dépendants de la nature du végétal) comme par exemple des composés
organiques volatiles de type biogénique (COVb) ou encore des phénols, etc.,

- La gazéification, également appelée pyrolyse par abus de langage, débute a partir de
200°C et s’¢établit selon les auteurs de 200 & 300 °C (White et Dietenberger 2001). Le végétal
libére des gaz combustibles (CO, CHa, etc.) et non combustibles (CO2) qui diffusent depuis sa
surface, créant ainsi un melange inflammable au contact de I’air ambiant. La pyrolyse génére

également des goudrons (Tihay 2007),
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Chapitre 1 : Synthése bibliographigue

- L’oxydation en phase gazeuse survient au moment ou ce mélange atteint sa limite
d’inflammabilité. 1l s’enflamme (c’est la phase d’ignition du combustible) lors d’une réaction
de combustion homogéne. L’inflammation peut survenir a des températures variables selon
qu’elle soit pilotée ou non pilotée (auto-inflammation). La flamme rayonne ensuite en direction
de la surface du vegétal, entrainant une augmentation de sa température. L’énergie produite est
également retransmise au combustible par convection, en fonction des conditions
environnementales. Ces transferts entretiennent 1’émission des gaz combustibles et la poursuite
de la combustion (Lobert et Warnatz 1993),

- L’oxydation du résidu charbonneux se produit lorsque tout le gaz combustible a été

consommé et que la flamme s’éteint, c’est le « flameout ». Le résidu charbonneux, constitué
principalement de carbone pur et de cendres (Benkoussas, et al. 2007), se retrouve en contact
direct avec le dioxygene. La combustion se poursuit, émettant principalement du monoxyde et
du dioxyde de carbone, c’est la phase de combustion sans flamme ou combustion hétérogéne
gaz-solide aussi appelée « glowing ». Sous I’effet de la ventilation, (apport suffisant d’oxygéne
au sein du combustible) la combustion hétérogéne peut avoir lieu de facon simultanée a la
combustion en phase gazeuse (Schemel, et al. 2008).
Lorsque I’apport d’oxygéne est insuffisant ou bien si le combustible a été consommé en totalité,
la combustion prend fin. Il reste alors les cendres, formées par 1’oxydation des minéraux du
combustible et majoritairement composées de silice (SiO2), alumine (Al203), oxyde ferrique
(Fe203), oxyde de calcium (CaO), oxyde de magnésium (MgO), oxyde de sodium (Na20) et
oxyde de potassium (K20) (Koukouzas N. 2007).

Le feu débute généralement au niveau de la litiére et de la strate herbacée, puis
s’amplifie au contact de la strate arbustive. La hauteur des flammes peut étre trois fois
supérieure a celle de la strate en combustion. Dans les foréts, ces flammes peuvent alors entrer
en contact avec les houppiers de la strate arborée et conduire a un feu total (incluant I’ensemble
des strates du complexe vegétal considéré). Les brandons emportés par le vent peuvent
également participer a la propagation lorsqu’ils retombent sur des litiéres et strates herbacées
plus lointaines et les enflamment a leur tour. Une fois le feu établi, la propagation se fait par
transferts thermiques selon différents modes (Fons 1950) :

- Le rayonnement émis par les flammes et les braises du front de feu (Quintiere 2006).
En I’absence de pente et de vent, il s’agit du principal mode de transfert thermique, associé au

préchauffage des végétaux situés en avant du front de feu,
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- La convection provenant des gaz de combustion. En présence de pente ou de vent, les
gaz de combustion peuvent étre mis en mouvement en direction du combustible imbrdlé et
contribuer notablement au préchauffage de ce dernier,

- La conduction joue un réle sur ’intensité et la persistance du feu a I’intérieur des
particules végétales les plus épaisses.

Les conditions météorologiques, la topographie du terrain, la structure et la composition
de la végétation, peuvent fortement influencer la dynamique de la propagation et la puissance
d’un feu de végetation. Le vent active la combustion (par apport de dioxygene) et accélere la
propagation en couchant les flammes en direction du combustible imbrQlé et en transportant
des particules incandescentes. La pente conditionne également I'inclinaison des flammes par
rapport au sol et ainsi les transferts thermiques en direction des végétaux imbrulés. L'exposition
a également un rdle indirect sur la progression du feu, car elle conditionne le type de végétation,
le régime des vents et I'ensoleillement. Généralement, les versants sud et sud-ouest présentent
les conditions les plus favorables pour une inflammation rapide et pour la propagation des
flammes. Outre le vent, les conditions météorologiques journaliéres (température, humidité de
I’air) et passées (période de sécheresse ou de fortes pluies) conditionne le taux d’humidité du
végeétal, modifiant ainsi considérablement son comportement au feu. Les caractéristiques du
végeétal telles que son humidité, sa géométrie (épaisseur ou encore rapport surface volume de
ses particules) ou encore la proportion des parties vivantes et mortes vont également influencer
I’intensité du feu, sa propagation, la hauteur de la flamme ainsi que I’inflammation du
combustible. Enfin, la phytomasse est un paramétre clé de la propagation des feux de forét,
directement responsable de la puissance du front de flamme.

Bien que les mécanismes gouvernant la propagation des incendies ou les effets des
facteurs environnementaux soient maintenant bien connus, de nombreuses incertitudes
demeurent. Par exemple, la taille des particules végétales impliquées dans la dynamique des
incendies n’a pas été suffisamment étudiée. La production et I’identification des composés des
fumées (notamment les aérosols) méritent d’étre approfondies. Dans cette these, nous porterons

une attention particuliere a ces problématiques.
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1.2.  Les combustibles végétaux

1.2.1. Composition des combustibles ligno-cellulosiques

Les combustibles végétaux sont des bio-polyméres complexes contenant de la cellulose
(38-50%), de la lignine (23-40%), de I’hémicellulose (5-15%), des extractibles (< 15% comme
des terpenes, des tanins, des résines, des acides gras, des phénols, etc.) et des minéraux (< 5%
contenu dans les cendres). Ces valeurs peuvent varier en fonction du type de végétal, de la partie
du végétal considérée ou de son état, par exemple dans le cas des combustibles morts, le
pourcentage de lignine sera alors plus important (Pyne, Andrew et Laven 1996), (Orfao,
Antunes et Figueiredo 1999), (Aseeva, Thanh et Serkov 2005). La végétation herbacée contient
plus d’extractibles mais moins de lignine et de cellulose que les végétations arborée ou arbustive
(DeBano, Nearvy et Folliott 1998) ce qui peut impliquer des modifications dans la proportion
des familles chimiques présentes dans les fumées émises lors d’incendies. L’eau dans le bois
prend trois formes (Kollmann et Co6té 1984). L’eau de constitution, qui appartient aux
molécules des fibres cellulaires et ne peut s’extraire que par une dégradation thermique de ces
derniéres. L’eau liée, par des ponts hydrogenes ou des liaisons de VVan Der Waals, qui se situe
au niveau de la paroi cellulaire. Et I’cau libre, qui se trouve maintenue dans les pores par des

phénomenes de capillarité, elle est fonction de la porosité du bois.

1.2.2. Dégradation thermigue des combustibles ligno-cellulosiques

La composition des gaz produits par la dégradation des végétaux est liée a la structure
et a la nature chimique de ces derniers. En effet, les proportions relatives des différents
constituants des végétaux vont jouer sur la dynamique de pyrolyse et la production de résidus
charbonneux (Aseeva, Thanh et Serkov 2005). La dégradation thermique de la cellulose et de
I’hémicellulose libére des composés volatiles et entraine la formation de dérivés
polysaccharidiques tandis que la dégradation de la lignine favorise la formation
d’hydrocarbures et de composés phénoliques. Une faible proportion de la lignine se volatilise,
c’est la principale responsable du charbon produit. Tous ces composés participent a la
combustion et a la propagation du feu (Orfao, Antunes et Figueiredo 1999), (Salis 2008),
(Barboni, Pellizzaro, et al. 2010). Pour les végétaux, la proportion de gaz de dégradation varie
entre 70 et 80% de la masse initiale du végétal, et la proportion de charbon est comprise entre
24 et 30% (Babrauskas 2006), (Leroy 2007). Pour illustrer la dégradation thermique des
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végétaux, une courbe d’analyse thermogravimétrique (ATG) sous atmosphére oxydante est
représentée sur la Figure 1. Elle schématise I’action de chaque bio-polymére lors de la
dégradation du végétal et représente la corrélation entre la composition d’un végétal et sa perte
de masse en fonction de la température ainsi que les produits émis aux différents stades de cette
dégradation. Ces résultats ont été obtenus avec une vitesse de chauffe de 20 K.min et pour une

quantité de broyats de 1’ordre de quelques milligrammes (Leroy 2007).

Extractibles

100 Emission des
volatils
80 Cellulose ———» Emission +
= Oxydation
; &0 des gaz
g Hémicelluloses Intersection des
40 - 2 processus
Oxydation du
20 Lignine charbon
Production de
cendres
0 T T T
300 500 700 900

Tenpérature (K)

Figure 1 : Corrélation entre perte de masse et composition du végétal (Leroy 2007)

Ce type d’analyse réalise a 1’échelle de la matiére nous renseigne sur les mécanismes
fins de la dégradation. Toutefois il ne permet pas de représenter la dégradation des végétaux en
condition d’incendie car ni les vitesses de chauffe ni les effets liés aux épaisseurs des matériaux
(inertie thermique et diffusion des goudrons dans les pores des matériaux) rencontrés lors d’un
incendie ne peuvent étre étudiés a cette échelle. Il n’est donc pas possible d’extrapoler le
comportement du végétal en condition d’incendie a partir des résultats obtenus a 1’échelle de
I’ATG. Il est important d’étudier la combustion des végétaux a d’autres échelles. Récemment,
Romagnoli (2014) a par exemple étudié 1’effet d’échelle sur la dynamique de combustion de
litieres d’aiguilles de pins & partir d’expériences réalisées dans trois configurations
expérimentales. A I’échelle du matériau, la combustion était étudiée pour une quantité de
quelques dizaines de grammes, au moyen d’un c6ne calorimétre (norme 1SO 5660). A 1’échelle
du systéme, la combustion était étudiée pour des quantités de quelques centaines de grammes a

deux kilos et la flamme pouvait atteindre une hauteur de 1’ordre du métre. Ce type d’approche
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est couramment utilisée pour étudier le comportement au feu des combustibles (Weise, et al.
2005) (Schemel, et al. 2008), (Zaida 2012) en se rapprochant des conditions de I’incendie. Nous
privilégierons les approches a I’échelle matériaux et a 1’échelle du systéme dans le cadre de ces

travaux de theése afin d’étudier la production des fumées.

1.3.  Etude du comportement au feu ou « flammability » des végétaux

La « flammability » des combustibles forestiers peut étre analysée en fonction de ses
quatre criteres et des parametres associés (Anderson 1970), (Varner 2015) :

-« L’ignitability » ou allumabilité, correspond au temps nécessaire a ce que
I’inflammation survienne a partir du moment ou le combustible est exposé a une source de
chaleur. Elle est mesurée par le temps et la température d’allumage,

- La « Sustainability », représente le maintien et la durée de la combustion avec ou sans
source de chaleur. Elle est mesurée par la durée de flamme et de combustion des résidus
charbonneux,

- La « Combustibility » ou combustibilité, traduit la rapidité et/ou I’intensité avec laquelle
le combustible est consommé par le feu. Elle est mesurée par le débit de perte de masse, la
température de flamme, I’intensité du front de flamme et sa vitesse de propagation,

- La « Consumability » est le « taux de consommation » du combustible. Elle est mesurée

par la quantité de combustible consommée par le feu.

1.3.1. Allumabilité

L’inflammabilité d’un mélange combustible dans 1’air dépend de la concentration des
différents gaz qui le constituent. Pour chaque gaz combustible il existe une teneur dans I’air a
partir de laquelle le mélange devient inflammable, c¢’est la Limite Inférieur d’Inflammabilité
(LII). I existe également une Limite Supérieur d’Inflammabilité (LSI) qui est la teneur
maximale en gaz au-dela de laquelle le mélange ne va plus s’enflammer. Ces deux valeurs
dépendent de la température et de la pression. Masson et Wheeler (1918) ont démontré que
I’écart de température de 20° C a 100° C faisait varier la LII de I’ordre de 1%. Pour calculer la
limite d’inflammabilité d’un mélange de gaz combustibles dans 1’air il convient de connaitre
les limites d’inflammabilité de tous les composés gazeux présents.

L’allumabilité thermique d’un combustible est déterminée par son temps d’allumage

et/ou sa température d’inflammation. Le temps d’allumage ou temps d’ignition (tig) est mesuré
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entre le moment ou le combustible est soumis & une source de chaleur et I’instant ou il prend
feu (Martin, Gordon et Gutirrez 1994). Pour un solide comme le Ciste de Montpellier, le temps
d’inflammation peut étre vu comme la somme de trois temps (Quintiere 2006) :
tig = tdeg + tmix + tchem 2)

oU tdeg représente le temps de chauffage nécessaire pour initier la dégradation du végétal,
tmix €St le temps de mélange nécessaire pour que la concentration en gaz combustibles atteigne
la limite d’inflammabilité et tchem représente le temps d’induction pour que le mélange
s’enflamme a partir de 1’étincelle d’un pilote. Généralement, tmix et tchem SONt Négligeables et
on peut écrire tig ~ tgeg (en inflammation pilotée). Ainsi la température d’inflammation
correspond a la température de dégradation du solide : T;; = T4.,4. Des modeles thermiques ont
été développés pour estimer la valeur du temps d’inflammation, connaissant la température

d’inflammation. Pour un solide thermiquement fin le temps d’inflammation est donné par

(Quintiere 2006) :

lig = ZLI? (Tig - Ta) (3)

avec Ta la température ambiante, p la masse volumique du solide en kg.m=, ¢ la capacité
calorifique massique en J.kgt.K?, d le diamétre du solide en m et ¢” la densité de flux
thermique en W.m regue a la surface du solide.

Pour un solide thermiquement épais, le temps d’inflammation s’écrit (Quintiere 2006) :

tig = E/hoc (MY 4)

4 q"

avec A la conductivité thermique du solide en W.m™*.K1,

Le temps d’inflammation est donc dépendant de la température d’inflammation mesurée
a la surface du solide. Toutefois, bien qu’il existe dans la littérature une grande quantité
d'informations sur I'inflammabilité du bois, il est difficile d’y trouver des valeurs significatives
pour les températures d’inflammation (Babrauskas 2002). Pour des allumages pilotés avec un
flux radiatif, les températures d’allumage du bois varient de 296 a 497°C (Babrauskas 2002).
Ces variations peuvent étre expliquées par les critéres (visuels ou thermiques) utilisés pour
définir I’allumage, le type d’appareil utilisé pour réaliser les expériences, le type de combustible
consideré et les conditions dans lesquelles il se trouve. Ces dernieres années, de nombreuses
études expérimentales et théoriques ont concerné les conditions d’inflammabilité des
combustibles forestiers (Janssens 2003), (Fateh, et al. 2016). Toutefois, I’effet de la taille des
particules végétales sur leur temps d’inflammation a été peu étudié (Burrows 2001), tout comme

les températures de surface lors de I’inflammation des végétaux. Nous consacrerons une partie
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de cette thése a ces études. Ainsi il est important dans cette synthése de donner quelques reperes
bibliographiques afin de cerner les études passées.

Des travaux ont été meneés sur 1’inflammation pilotée de différents types de bois et de
vegetaux. Elle dépend de plusieurs facteurs tels que ’espéce considérée, 1’orientation des
échantillons, la teneur en eau et les conditions d’exposition (Spearpoint et Quintiere 2001). Des
expériences ont été réalisées pour mesurer le temps d’inflammation des combustibles forestiers
en fonction du flux de chaleur incident (Mindykowski, et al. 2011), (Simeoni, et al. 2012),
(Fateh, et al. 2016). Ces travaux ont permis de déterminer des corrélations entre la densité de
flux incident et le temps d’allumage. Harada (2001) a mesuré les temps d’inflammation de
plusieurs espéces de bois en fonction de leur densité. Si I’épaisseur des échantillons (comprise
entre 10 et 40 mm) n’a pas d’impact sur le temps d’inflammation, ce dernier augmente en
fonction de la densité du bois.

Simms a réalisé des travaux sur 1’auto-inflammation des matériaux cellulosiques par
irradiation thermique (Simms 1960), ainsi qu’une étude comparative de I’inflammation (pilotée
ou non) de différentes especes de bois en fonction de leur taux d’humidité (Simms et Law
1967). Shi et Chew (2013) ont mesuré le délai d’auto-inflammation de bois provenant de
différentes espéces en fonction du flux (25, 50 et 75 KW.m™) pour des particules d’épaisseur
caractéristique allant de 10 a 30 mm. lls obtiennent des résultats en accord avec les équations
de la littérature concernant la prédiction du temps d’inflammation (notamment le modele
développé par Babrauskas (2002)) pour des températures d’inflammation comprises entre 264
et 558 °C.

Une température d'inflammation moyenne du bois peut étre obtenue a partir du flux de
chaleur critique dérivé des mesures du temps d'allumage (Spearpoint et Quintiere 2001). |l
convient également de mentionner que la température de surface d’un matériau n’est pas le seul
critere utilis¢é pour définir les conditions d’inflammabilité. D’autres hypothéses ont été
formulées pour représenter 1’allumage en modélisation, telles que le débit massique surfacique
critique (Melinek 1969), (Rasbash, Drysdale et Deepak 1986), (McAllister 2013). Nous

examinerons ce critére dans le cadre de cette thése.

1.3.2. Combustibilité

La combustibilité peut étre étudiée sous deux aspects, a savoir en fonction de la rapidité

de la combustion ou de son intensité. Cette derniere a été mesuree par différents critéres en
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fonction des auteurs. Certains ont par exemple utilisé la hauteur et la température des flammes
(Santana et Marrs 2014) alors que d’autres ont utilisé la puissance libérée (Martin, Gordon et
Gutirrez 1994).

Dans le cadre de ce travail de thése, la combustibilité est qualifiee par la mesure de la
puissance du feu, g. Cette derniere sera obtenue par la technique de la calorimétrie par
consommation d’oxygeéne. La puissance, généralement désignée sous le terme de HRR « Heat
Release Rate », est désignée par Tewarson (2002) comme le parametre le plus important pour
décrire le comportement au feu d’un matériau. Elle peut étre obtenue de deux manieres
différentes :

- A partir de la dérivée de la perte de masse du combustible désignée sous le terme de
MLR « Mass Loss Rate » et de son enthalpie de combustion (Drysdale 1994) :

q = m.AH, (5)

ol AH, (kJ.kg?) est I’enthalpie de combustion et . (kg.s™) la vitesse de perte de masse. Cette
formulation nécessite de mesurer la perte de masse durant la combustion, mesure qui peut étre
bruitée et imprécise pour de faibles masses de combustibles (Bartoli 2011).

- Par la technique de la calorimétrie par consommation d’oxygene :

q = Eo, (11, — 1i5,) (6)
ou Ey, est une constante calorifique, représentant la quantité d’énergie dégagée par kilogramme
d’oxygene consommé (MJI.kg™?) et i, et 1, (kg.s™) sont respectivement le débit massique
de dioxygéne mesuré sans combustion et lors de la combustion. Huggett (1980) a proposé 13,1
MJ.kg? comme valeur de Eo, pour les combustibles solides organiques, lorsque leurs
caractéristiques sont inconnues.

Les travaux menés ces dix dernieres années ont permis de mieux comprendre le
comportement au feu des végétaux en fonction de différentes variables. Nous savons désormais
que I’aération d’un lit de combustible entraine une augmentation du pic de HRR tandis que la
teneur en eau réduit significativement le HRR (Weise, et al. 2005). L’échelle des
expérimentations influence également la dynamique de combustion, avec une augmentation du
HRR observée de I’ordre de 24% pour des expérimentations réalisées a 1’échelle du matériaux
(cone calorimétre) par rapport a celles menées a 1’échelle du systeme (LSHR) (Romagnoli
2014). L’espece considérée influence également la dynamique de combustion.

L’efficacité de combustion y est également un parametre qui sera considéré dans ce

travail de these pour qualifier la complétude de la combustion. Elle est définie par le rapport
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entre 1’énergie de combustion dégagée AE (kJ.kg™?) et I’énergie maximale que pourrait dégager
le combustible 4Emax (kJ.kg™?) :

AE

X = (7

AEmax

Pour une combustion incompléte, I’efficacité de combustion varie généralement entre 70 et
90%, en fonction des conditions expérimentales (ventilation), du type de végetal et de son état
(sec ou humide) (Babrauskas 2006), (Santoni, Morandini et Barboni 2010).

1.3.3. Durabilité du feu

La durabilité du feu représente la capacité d’un combustible a entretenir la flamme apres
I’ignition, avec ou sans source de chaleur extérieure (Anderson 1970). Pour la mesurer,
certaines études ont utilisé le temps de résidence des flammes, mesuré entre 1’inflammation et
le « flameout », ainsi que le temps de combustion des résidus charbonneux, mesuré apres le
« flameout ». Burrows (2001) a etudié ces parametres pour des feuilles et des branches
d’Eucalyptus de différentes épaisseurs caractéristiques et a conclu que celles de moins de 6 mm
étaient les plus inflammables. D’autres auteurs ont étudié la durabilité au travers de la capacité
d’un feu a se propager. Par exemple, Fernandes (2008) a déterminé une teneur en eau maximum
correspondant a une probabilité de maintien du feu de 50%. Cette valeur critique est de 35% et
est en accord avec de précédents travaux (Gillon, et al. 1995). D’autres facteurs peuvent
également influencer la durabilité d’un feu tels que la pente du terrain ou les conditions
climatiques. Le vent peut notamment favoriser la propagation du feu (Lawson, Armitage et
Dalrymple 1994), ou I’inflammation de la végétation en abaissant sa teneur en eau (Plucinski
et Catchpole 2001). Enfin, Bartoli (2011) a étudié I’influence de 1’écoulement d’air au sein de
litieres de combustible et a montré qu’un écoulement important avait pour effet de diminuer la

durabilité du feu.

1.3.4. « Consumability »

La « consumability » est déterminée par la mesure de la masse perdue lors de la
combustion. Le type de végétation a une influence sur la « consumability » (Ganteaume, et al.

2011) tout comme le taux d’humidité du combustible (Santana et Marrs 2014).

Lara Leonelli 28



Chapitre 1 : Synthése bibliographigue

1.4. Caractérisation des fumées

1.4.1. Opacité des fumées

L'opacité représente la capacité des fumées a s'opposer au passage de la lumiére. L'effet
de I’opacité sur I'observateur se traduit par la visibilité, bien que la relation entre visibilité et
opacité soit difficile a établir. La visibilité¢ dépend de chacun mais également de l'objet a
discerner au travers des fumées. Cette notion de visibilité est utilisée dans les approches
d'ingénierie de la sécurité incendie pour évaluer I’impact des fumées sur I’évacuation des
personnes. L’opacité est également utilisée pour qualifier la propension d’un combustible a
produire des fumées. Dans le cadre de cette these, nous étudierons 1’opacité des fumées
produites par les végétaux a partir de la mesure du coefficient d’extinction. Nous en déduirons
le taux de production des fumées ainsi que les quantités d’aérosols émises. Le coefficient
d’extinction est mesuré dans 1’écoulement des fumées au moyen d’un laser. Il permet de
calculer le taux de production de fumées ou SPR pour « Smoke Production Rate », exprimé en

m2.s, de la maniére suivante :

SPR = szmoke (8)

avec k le coefficient d’extinction en m™ et Vo (M3.s%) le débit volumique des fumées dans
le conduit d’extraction. Le SPR permet de calculer la surface d’extinction des fumées ou SEA
pour « Smoke Extinction Area » qui correspond a la quantité de fumées produite par kg de
combustible bralé (m2.kg™), ainsi que la masse de suies produite (kg), d’aprés les formules

suivantes :
szmoke
SEA = —/= 9
mfuel ( )
T szmo e
mg = fO (a—sk) dt (10)

OU i1y €St le débit massique du combustible (kg.s™) et o5 représente la surface d’extinction
spécifique par unité de masse de suies (m2.kg?). Pour le bois, la valeur moyenne utilisée pour
os est généralement de 8300 m2.kg™ (Babrauskas et Mulholland 1987). Toutefois, il n’existe
pas de valeur de s en fonction des différents types de végétaux, bien que la nature du
combustible soit déterminante pour ce parametre (Mulholland et Croarkin 2000).

Il existe une abondante littérature concernant ces différentes grandeurs dans le contexte
des feux de batiments (Wickstrom et Géranson 1992), (Ostman et Tsantardis 1993), ou les liens

entre SPR et HRR ont été examinés. Toutefois, ces grandeurs ont été peu étudiées dans le
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contexte des feux de forét, a 1’exception d’une récente étude menée en laboratoire sur des
aiguilles de pins (Santoni, Romagnoli, et al. 2015) ou a été analysée la relation entre le HRR et

le SPR lors de la phase de combustion.

1.4.2. Composition des fumées

L’émission de polluants issus de la combustion des végétaux souléve une importante
question de santé publique aussi bien pour les populations que pour les intervenants. En 2016,
le Centre international de recherche sur le cancer (CIRC) a classé la pollution de 1’air extérieur
comme cancérogene averé pour I’Homme (Groupe 1) (IARC 2017). Et I’agence Santé Publique
France confirma les chiffres de 1’ Agence Européenne de I'Environnement indiquant que 48 000
décés en France sont imputables a la qualité de 1’air. Face a cette problématique il apparait donc
nécessaire d’approfondir nos connaissances sur la composition des fumées émises et sur les
effets sanitaires engendrés par ces émissions a court et a long terme afin de mettre en place des
systémes de prévention et de gestion efficaces. Une grande partie des travaux de these présentés
dans ce manuscrit sera consacrée a 1’étude de la composition des fumées. Nous aborderons
également la problématique de leur potentiel toxique et de leurs effets.

Les feux de végeétation, qui se déroulent en atmosphere libre, émettent des fumées qui
sont des produits issus de combustions incompletes et de recombinaisons de résidus solides en
suspension (Barboni 2006). Ces fumées contiennent un mélange complexe de gaz, de COV et
d’aérosols de différentes natures (Dokas, Statheropoulos et Karma 2007). Ces polluants
primaires subissent des transformations physicochimiques dans I'atmosphére pour donner
naissance a des polluants secondaires. Dans cette thése nous nous focaliserons sur le terme
source des fumées qui correspond aux polluants primaires. Les incendies de forét libérent des
quantités importantes de gaz et de particules toxiques dans lI'atmosphére dont des gaz a effet de
serre. Ce mélange complexe comprend :

e Des gaz, parmi lesquels le dioxyde de carbone (CO>), I’eau (H20), le monoxyde de
carbone (CO), les oxydes d’azote (NOx), le méthane (CH4), I’ammoniac (NHz3), etc. Leur
guantité et leur composition dépendent des espéces végétales et du régime de combustion
(ventilation, ratio entre les phases de combustion avec flamme (flaming) et sans flamme
(glowing)) (ANSES 2012). Certains gaz sont émis seulement durant la phase de flamme et
d’autres durant le glowing. Cette caracteéristique peut étre integréee dans les modeles d’émission.
Le CO2 et le CO sont les composés les plus abondants émis par les feux de vegetation. Ils

représentent entre 90 et 95% de la quantité totale de carbone émise dans les fumées (Andreae
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et Merlet 2001). L’émission des principaux gaz en fonction des différentes phases de
combustion est connue (Burling, et al. 2010). Le CO- ainsi que les NOx et d’autres composés
présents dans de moindres quantités, tels que le chlorure d’hydrogéne (HCI), le dioxyde de
soufre (SO2) ou le protoxyde d’azote (N20O), sont majoritairement émis lors de la combustion
avec flamme. Le CO, le CHa et le NH3 sont des produits majoritairement issus de la combustion
des résidus charbonneux. L’acide cyanhydrique (HCN), tout comme les acides organiques et
les aldéhydes (qui font partie des COV), proviennent de combustions a basse température (pour
des combustibles riches en azote dans le cas de HCN) (Guidotti 2017),

e Des composeés organiques volatiles (COV) et semi-volatils (SCOV) en plus faible
proportion, qui incluent des hydrocarbures aliphatiques comme le propane et le pentane, des
hydrocarbures aromatiques comme le benzene et ses dérivés (toluéne, etc.), des composés
dérivés du phénols comme par exemple les crésols, des composés oxygénés comme les alcools,
des aldéhydes (comme le formaldéhyde et 1’acroléine qui sont les aldéhydes formeés les plus
toxique) et cétones, des acides (comme les acides acétique et formique, etc.), des HAP
(Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques), des furanes et des esters, etc. Parmi les COV
identifiés, les composés de la famille du benzeéne sont toujours les plus abondants, suivis par
les composés oxygéneés et les hydrocarbures aliphatiques (Evtyugina, et al. 2014). Ils sont
classés en trois catégories selon leur point d’¢ébullition. On distingue les coOmposés organiques
tres volatils ou « VVOC » (very volatile organic compounds) qui ont un point d’ébullition
compris entre 0 et 50-100°C, les COV ou « VOC » (volatile organic compounds) qui ont un
point d’ébullition compris entre 50-100 et 240-260°C et les SCOV ou « SVOC » (semi-volatile
organic compounds) qui ont un point d’ébullition compris entre 240-260 et 380-400°C
(Tewarson 2008). A cause de la volatilité, et dans certains cas de la réactivité de ces composés,
des protocoles spéciaux d'échantillonnage sont requis, comme I’adsorption sur charbon,
I'adsorption sur polymeéres poreux et I'échantillonnage de I'air total (sacs Tedlar, canisters, etc.),

e Des cendres qui proviennent de 1’oxydation des minéraux présents dans le combustible,
dont la composition varie suivant les végétaux et la température (Etiégni et Campbell 1991),

e Des particules en suspension ou particulate Matter (PM) qui est le terme général utilisé
pour caractériser le mélange de particules solides et de gouttelettes. Dans les fumées issues de
combustion de biomasse, les particules en suspension (PM) représentent 5% du carbone émis
(Reid, et al. 2005), toutefois elles présentent un intérét majeur tant en terme d’impact sur la
santé que sur I’environnement. Les matiéres particulaires aéroportées constituent un melange
complexe de substances organiques et inorganiques. Ces particules sont composées de carbone

¢lémentaire (EC), de carbone organique (OC) et d’ions (McMeeking, et al. 2009). Le carbone
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élémentaire, également appelé black carbon (BC) ou suies, est un composé primaire produit par
la combustion incompléte de combustibles carbonés. Les suies présentent une structure en
chaines linéaires ou ramifiées, résultant de 1’agrégation de particules sphériques élémentaires
appelées sphérules, elles-mémes constituées par I’association désordonnée de quelques
centaines de cristallites, conférant aux suies une structure turbostratique (Heywood 1988)
(Figure 2).
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Figure 2 : Structure et morphologie des suies

La formation des suies provenant de la combustion de biomasse a été peu étudiée
(Evans, Vithanadurage et Williams 1981) comparativement a la formation de suies dans les
flammes d’hydrocarbures (Smedley, Williams et Bartle 1992), (Richter et Howard 2000). La
formation des particules de suies dans les flammes peut étre expliquée par la succession de
quatre phénomenes clés : la nucléation, la croissance de surface, la coagulation et
I’agglomération (Bockhorn 1994) (Figure 3). Bien que les processus de formation des suies
restent assez mal compris (notamment en ce qui concerne la nucléation), il est relativement

admis que les molécules a I’origine de la formation des premiers nucléis sont des HAP.
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Figure 3 : Schéma de formation des suies d’aprés Borckhorn (1994)

Les agrégats de suie sont caractérisés en fonction de leur taille, qui peut étre définie de
différentes maniéres. En métrologie des aérosols le diametre le plus fréquemment utilisé afin
de caractériser un agrégat de suie est le diaméetre aérodynamique, qui correspond au diameétre
d’une sphére de masse volumique po = 1 g.cm™ et ayant la méme vitesse de chute que la
particule analysée. Il existe également d’autres types de diamétres qui sont le diamétre de la
particule primaire Dp, compris entre 10 et 60 nm, le diametre équivalent en volume Dey
(diamétre qu’aurait une sphere de méme volume que la particule), le diamétre de mobilité
électrique équivalent Dm (diamétre d’une particule sphérique ayant la méme mobilité électrique
que la particule considérée), le diamétre de giration Dg (correspondant a la moyenne des carrés
des distances entre les particules primaires et le centre de masse de I’agrégat) et le diamétre de
I’agrégat Dagregat (diametre enveloppant la sphere). La Figure 4 représente ces différents
diametres sur une particule de suie dans 1’ordre croissant de leur taille d’aprés les travaux de
Rogak et Flagan (1990).
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Figure 4 : Synthése des différents diamétres intervenant dans la description d'un agrégat de suie

Ainsi, les PM sont généralement classées selon quatre catégories en fonction de leur
diametre aérodynamique, correspondant a des degrés de pénétration dans 1’organisme :

- Les particules grossiéres ou PMzio qui ont un diamétre aérodynamique de 10 pum ou
moins sont dites respirables car elles se déposent dans les voies respiratoires supérieures (nez
et bouche). Elles sont généralement émises lors de manipulations de matériaux, d’opérations de
meulage, d’incendies, etc.,

- Les particules fines ou PM2;s qui ont un diamétre aérodynamique de 2,5 pm ou moins
représentent la fraction thoracique des particules et se déposent dans le thorax,

- Les particules trés fines ou PMy qui ont un diamétre aérodynamique de 1 um ou moins
pénétrent jusque dans les alvéoles pulmonaires,

- Les particules ultrafines ou PMo1 qui ont un diametre aérodynamique de 0,1 um ou
moins sont capables de pénétrer dans le sang a travers les poumons.

La taille et la composition des PM dépendent des conditions de combustion et du de type de
biomasse brilé (De Vos, et al. 2009). Une combustion peu efficace produit plus de PM2 s (72%
du nombre total de PM) qu’une combustion efficace (21%) (Beer et Meyer 1999). Les
conditions de combustion des feux de végeétation engendrent généralement la formation de
particules tres fines (PM1), avec une prédominance pour des particules de taille comprise entre
0,15 et 0,4 um (Kleeman, Schauer et Cass 1999), (Hays, et al. 2002). Elles sont également
favorables a la formation de particules ultrafines (PMo,1) (Reid, et al. 2005). Les particules fines
(PM_5 et inférieures) représentent entre 80 et 100% de la masse totale des PM (Ward 1997),
(Reid, et al. 2005), (Vicente, Alves et Calvo, et al. 2013). Cependant, I’humidité peut favoriser
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la formation de grosses particules par « fog processing » (Gongalves, Alves et Fernandes, et al.
2011). Généralement, les grosses particules (4,2-24 pum) sont principalement composées de

cendres, de particules bois non totalement brilées et de poussieres du sol (Leonard, et al. 2007).

Le carbone organique est quant & lui composé par des produits de combustion, ou par
des composés organiques imbrdlés, provenant de la lignine, de la cellulose et de
I’hémicellulose. Ces produits se condensent et peuvent étre adsorbés sur la particule de carbone
élémentaire déja formée. Seul, il est appelé goudron, et constitue la fraction soluble organique
des particules. Les ions proviennent eux des macronutriments de la végétation, ils constituent
la fraction soluble inorganique des particules (Garcia-Hurtado, et al. 2014). Selon Alves (Alves
2008) la phase organique des particules atmosphériques est mal caractérisée, bien qu’elle
représente jusqu’a 70% de la masse des aérosols. Cette phase est généralement constituée de
composés extractibles comme les alcanes et les acides aliphatiques majoritairement, ainsi que
de petites quantités d’alcools, composés carbonylés, terpénes et HAP. De récentes études sur la
fraction soluble des particules (Garcia-Hurtado, et al. 2014), (Goncalves, Alves et Fernandes,
et al. 2011) ont apporté des données supplémentaires, mais les connaissances sur les aérosols
organiques restent assez pauvres. Ceci est probablement di aux difficultés analytiques, a la
complexité des phénomeénes ainsi qu’au grand nombre d’espéces présentes (Alves, Pio, et al.
2006). De nouvelles méthodologies d’analyse (Figure 5) basées sur la combinaison
d’extractions, séparations et détermination des différents groupes fonctionnels ont toutefois
apporté des éclaircies sur I’origine et la formation des particules. Néanmoins, la nécessité de
travaux futurs sur la fraction soluble des particules est reconnue, notamment par la communauté
scientifique ainsi que par les pouvoirs publics qui s’intéressent aux sources de pollution
atmosphérique capables d’affecter la santé humaine a 1’échelle régionale. Dans cette these, nous
déterminerons la composition chimique de ces aérosols pour deux especes végetales (le ciste et

la fougere).
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Figure 5 : Schéma représentatif de la méthodologie d'analyse des aérosols (Alves 2008)

Selon une étude de I'INERIS (Institut national de I’environnement industriel et des
risques) de 2011 (Collet 2011), I'hnumidité de la végétation influence fortement la production de
fumées. En effet une végeétation seche émet moins de polluants qu'une méme végétation
humide. La composition des fumées est variable selon le combustible, la taille des échantillons
de bois, I’humidité, les conditions de combustion et 1’éloignement de la source. Si certains
parameétres entrainent des modifications de composition relativement prévisibles, la
composition des émissions de brllage selon différents types de végétation reste méconnue
(ANSES 2012). Tous les feux de foréts ne produisent pas les mémes types de polluants. En
effet, les incendies sont fonction de la nature du sol et de la végétation qui le recouvre de méme

que les polluants dégagés.
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1.4.3. Conditions d’étude des fumées

De nombreuses études ont été réalisées pour analyser la composition des fumées émises
par des feux de végétation, en condition d’incendie, lors de brlages dirigés ou en laboratoire.
Les études en extérieur (incendies et brilages dirigés) ont été menées sur différent types de
végetation a travers le monde, telles que les savanes et prairies africaine (Ward, Hao, et al.
1996) (Sinha, et al. 2003), la forét tropical amazonienne du Brésil (Soares Neto, Carvalho Jr. et
Veras, et al. 2009), la forét boréale canadienne (Simpson, et al. 2011), les écosystemes tempérés
des foréts de coniféres grecques (Statheropoulos et Karma 2007) et nord-américaines (Urbanski
2013), (J. Aurell, B. Gullett, et al. 2017) ou encore les maquis et foréts des écosystemes
méditerranéens (Alves, Gongalves, et al. 2010), (Evtuygina, et al. 2013), (Barboni, Cannac, et
al. 2010) et australiens (Reisen et Brown 2009). Akagi et al., (2011) tout comme Andreae et
Merlet (2001) dix ans avant eux, ont regroupé une trés large gamme de données sur les
émissions provenant de tout type de feux de végétation a travers le monde (savanes, prairies,
foréts tropicales et extratropicales, maquis, résidus de cultures, tourbe), dans le but de fournir
des facteurs d’émission utilisables pour les modeéles atmosphériques. Urbanski et al. (2009) ont
publié un recueil de données sur les émissions provenant de brilages dirigés ayant eu lieu dans
des foréts (tempérées, boréales et tropicales), des maquis et des savanes. Yokelson et al. (2011)
rapportent des données sur les émissions provenant de plusieurs types de feux de végétation
survenus au Mexique (six feux de résidus de culture, trois feux de forét tropicale, huit feux de
savane, un feu de déchets verts et sept feux de forét de coniféres et de feuillus). Pio et al. (2008)
ont montré que les émissions sont totalement dépendantes du type de foréts brilées, di au
processus de combustion, mais également des conditions météorologiques. Ce qui explique en
partie que les valeurs proposées soient assez variables d’un auteur a I’autre. Cela peut également
étre d0 aux différentes méthodologies analytiques utilisées. Les gaz peuvent étre analysés
directement sur le terrain au moyen d’analyseurs infrarouge a transformé de Fourier (IRTF)
portables (Sinha, et al. 2003), (Yokelson, Burling et Urbanski, et al. 2011), ou bien de différents
détecteurs (détecteur a infrarouge non dispersif NDIR pour le CO2, détecteur photochimique
pour le CO) (Statheropoulos et Karma 2007). D’autres encore utilisent un dispositif appelé Fire
Atmospher Sampling System (FASS) (Ward 1986), (Soares Neto, Carvalho Jr. et Veras, et al.
2009), constitué d’une tour de plusieurs metres de hauteur (entre 5 et 13 m) contenant des
analyseurs (NDIR pour le CO> et électrolytique pour le CO). Les gaz et COV peuvent également
étre collectés dans des sacs Tedlar et des tubes a désorption thermique (reliés a des pompes de

prélevement) ou encore des canisters (bonbonnes en acier, mode de prélévement passif) afin
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d’étre analysés ensuite en laboratoire (généralement par IRFT et/ou CPG/SM) (Simpson, et al.
2011), (Vicente, Alves et Calvo, et al. 2013). La quantification des particules est généralement
obtenue au moyen de dispositifs de mesure laser infrarouges (aethalometre) ou optiques
(compteurs de particules avec photodétecteur). Elles peuvent également étre quantifiees apres
avoir été collectées sur filtres (en quartz, en fibres de verre ou en téflon) au moyen d’impacteurs
(J. Aurell, B. Gullett, et al. 2017) ou d’échantillonneurs d’air a haut volume (McMeeking, et al.
2009). La majeure partie des émissions provenant de la combustion de végétaux est retrouvee
sous forme de composés carbonés. Le dioxyde et le monoxyde de carbone représentent environ
90 a 95% de la quantite totale de carbone émis (Andreae et Merlet 2001). Le carbone restant
est principalement émis sous forme de méthane, d’aérosols et d’autres composés organiques
volatils (COV). Akagi et al. (2011) se sont notamment penchés sur la question des composés
organiques non méthaniques dont les quantités emises étaient alors sous-évalués. Enfin, moins
de 5% du carbone est émis sous forme de particules (Reid, et al. 2005).

Des études ont également éte réalisees en laboratoire sur les fumeées produites par la
combustion des végétaux. Bien que les conditions expérimentales a 1’échelle du laboratoire
restent assez ¢loignées de celles d’un feu a I’échelle du terrain, ces études permettent d’affiner
les résultats pour des espéces particuliéres (non mélangées dans le cadre de strates végétales)
et d’éprouver les techniques analytiques. A cette échelle, les travaux permettent une meilleure
identification des composés des fumeées et une meilleure compréhension des mécanismes
réactionnels afin de comprendre la formation de ces composés (Pérez-Ramirez, Santoni et
Darabiha 2014). McMeeking et al. (2009) ont caractérisé les émissions provenant de 33 espéces
végétales au moyen d’une chambre a combustion d’environ 3000 m® (12,4 x12,4 x19,6 m). Ces
dernieres dépendent du type de végétation bralé, mais sont aussi fortement corrélées au MCE
pour « Modified Combustion Efficiency » (définit dans la section suivante), qui mesure
I’importance relative entre les phases de combustion avec et sans flamme. Soares Neto et al.
(2011) ont étudié les émissions provenant de la combustion de 12 végétaux représentatifs de
1’écosystéme amazonien au moyen d’une chambre a combustion d’environ 16 m? et ont obtenu
des résultats en accord avec les émissions mesurées sur le terrain lors de feux expérimentaux
dans la forét tropical amazonienne du Brésil (Soares Neto, Carvalho Jr. et Veras, et al. 2009).
Yokelson (2013) et Aurell (2015) ont également comparé les émissions, a I’échelle du terrain
(brilages dirigés) et du laboratoire (chambre de combustion), provenant de la combustion de
végétaux représentatifs du couvert végétal Nord-américain et fréquemment brulés au cours de
brllages dirigés. Les émissions sont globalement similaires pour le laboratoire et le terrain, a

I’exception des composés émis durant les phases de combustion sans flamme. Dans ce cas il
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convient d’appliquer un facteur correctif d’environ 2,7 aux facteurs d’émission calculés en
laboratoire afin de mieux représenter la réalité du terrain (Yokelson, Burling et Gilman, et al.
2013). Les différences observées entre les émissions provenant de brdlages de laboratoire et
celles provenant d’essais sur le terrain semblent principalement liées a une plus faible efficacité
de combustion dans le second cas, probablement due a I'humidité de la biomasse (Aurell,
Gullett et Tabor 2015). Enfin, Romagnoli (2014) a étudié I’effet d’échelle sur la combustion de
deux types d’aiguilles de pins et leurs émissions au moyen d’un cone calorimétre et d’un
calorimétre a grande échelle ou LSHR pour « Large Scale Heat Release ». D’aprés ces résultats,
un certain nombre de parametres tels que la puissance calorifique dégagée, la production de
suies, ainsi que I’émission de composés azotés et de COV, sont dépendants de I’échelle d’étude.
En revanche, la production de CO; et de CO est indépendante de 1’échelle d’étude, et peut donc

étre étudiée a petite échelle. Pour les autres parameétres il faut appliquer un facteur correctif.

1.4.4. Facteurs d'Emission (FE) des produits de combustion et MCE

Les émissions de composés issues de la combustion de la biomasse sont caractérisées
par des facteurs d'émission (FE). lls représentent le rapport entre la masse de composé produite
durant la combustion et la masse de végétal sec brilée. Pour un compose x, il s’exprime en
gramme de composé émis par kilogramme de végétal consommé (g.kg™?) (Lewtas 2007),
(Langmann, et al. 2009), (C. Alves, et al. 2010), (Urbanski 2014).

my

FE, = (11)

mp

avec my la masse du composé émis et my la masse seche du combustible brilée. Cette définition
correspond a celle de Manzello et al. (2006) ou la masse séche a été obtenue en chauffant le
végétal a 100°C. Dans notre cas, pour les expériences de laboratoire, les échantillons ont été
séchés a I’étuve a 60°C pendant 48 heures (Mindykowski, et al. 2011), (Simeoni, et al. 2012).
Des tests effectués pour un séchage a 100°C ont montré une perte de masse supplémentaire de
6% par rapport a un séchage a 60°C. Afin d’harmoniser les calculs, la masse de végétal sec
Mbraice & donc été corrigée et ramenée a 94% de la masse initiale pesée.

Cette formulation s’applique uniquement lorsque la masse de végétal briilée est connue,
ce qui n’est pas le cas lors de feux en extérieur. Ward et Radke (1993) et Andreae et Merlet
(2001) définissent les facteurs d’émissions a partir de la masse du bilan carbone. Les facteurs
d’émission étant alors définis comme le ratio entre la concentration d’un composé X produit et

le carbone total émis lors de la combustion, multiplié par la fraction de carbone dans le
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combustible. Silva et al. (2008), ont estimé a 48% la part de carbone dans un combustible

forestier. La formule du calcul des facteurs d’émission peut alors s’écrire :
[x]

- Y([Cco, ]+ [Ccol+[Cen, ]+ Ccovnml+ICaD)

FE, X Cryel (12)

[X] la concentration massique de 1I’espéce X, [CCOZ], etc., les concentrations massiques (en
équivalent carbone) des composé CO», CO, CHa, des composés organiques volatiles non
méthaniques et des aérosols respectivement.

Il existe dans la littérature une multitude de valeurs de facteurs d’émission, obtenus pour
différents types de végétation, a partir d’expérimentations réalisées aussi bien en laboratoire
que sur le terrain. Le Tableau 1 présente une liste non exhaustive de FE des principaux
composés en fonction du type de végétation. La variabilité des FE (notamment pour CO,, CO
et CHa) est plus importante pour la végétation de type maquis. Ce qui peut étre di aux différents
types de maquis — et donc aux différentes especes — étudiés, comme le maquis californien
(Hardy, et al. 1996), le maquis nord-américain (Urbanski, Hao et Baker 2009), ou encore le
maquis méditerranéen (Alves, Gongalves, et al. 2010). Cela peut également s’appliquer a la
variabilité, certes moins importante, observée pour la végétation de type forét. Une autre raison
pourrait expliquer cette variabilité, notamment les valeurs élevées pour le CO, il s’agit du
régime de combustion. 1l semblerait que la végétation de type maquis soient plus sujette a une
combustion de type smoldering préférentiellement (Garcia-Hurtado, Pey et Baeza, et al. 2013),
favorisant la production de CO. D’autres études (Vicente, Alves et Monteiro, et al. 2011),
(Evtuygina, et al. 2013) provenant de brdlages réalises sur une végetation de type forét
méditerranéenne, non fournies dans ce tableau, car exclusivement dédiées a 1’étude de la phase
de smoldering, viennent étayer cette hypothése en proposant des facteurs d’émissions élevés
pour le CO (268 + 92 et 206 + 79 g.kg™ respectivement) et les COV (26 + 8,8 g.kg™ méthane
inclus). La variabilité révelée dans les expériences de laboratoire peut s’expliquer par les
différents types de végétation brulés (litieres, combustibles forestiers de divers écosystemes, et
résidus de culture) ainsi que par les différentes échelles et dispositifs expérimentaux rencontrés
allant des chambres de combustion (McMeeking, et al. 2009) au cdne calorimétre (Romagnoli
2014).

Tableau 1 : Facteurs d'émission (g.kg™) mesurés pour différents types de végétations

Espéces chimique Forét? Maquis® Savane® Laboratoire®
CO2 1377 - 1737 1257 - 1710 1613 - 1700 1311 -1793
CO 55,5 -231 35453 63-79 24 - 96,4
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Méthane 3,4-9.2 1,4-46 1,7-4,13 0,89-6,1
cov 0,39 - 23,2 7,1-8,9 2,7-3,4 7,3-14,2
Oxydes d’azote 0,52-4,6 0,3-3,26 23-6 1,1-7,45
PM2s 4,3-19,3 34-119 2,7—-17,65 0,84 -29,4
OoC 4,5-15,8 1,4-6,23 2,3-3,4 4-18/4
BC 0,0087 -0,62 0,061-1,3 0,37-0,5 0,1-4,44
HAP 0,025 - 0,0515 - 0,0024 - 0,31 0,004 — 0,027
Benzéne 027-11 0,451 0,18-0,23 0,013-1,9
Toluéne 0,22 -0,48 - 0,08 -0,15 0,019-1.1
Ammoniac 0,4-2,72 1,03-1,5 0,26 -15 0,237 -2,7
A. cyanhydrique 0,15-1,52 0,38 -0,75 0,028 - 0,53 0,15
Formaldéhyde 1,66 —2,76 0,83-1,33 0,26 -1,1 0,13
Dioxyde de souffre 04-08 0,15-0,68 0,35-0,48 0,1-0,9
Acroléine 0,132 - 0,65 0,386 0,08 0,065 -0,1

(Hardy, et al. 1996)°, (Ward, Hao, et al. 1996)°, (Andreae et Merlet 2001)2¢¢, (Sinha, et al.
2003)¢, (Collet 2004)?, (McMeeking, et al. 2009)¢, (Soares Neto, Carvalho Jr. et Veras, et al.
2009)%, (Urbanski, Hao et Baker 2009)¢, (Alves, Goncalves, et al. 2010)°, (Akagi, et al.
2011)*P<, (Alves, Vicente et Monteiro, et al. 2011)a?, (Alves, Vicente et Nunes, et al. 2011)b?,
(Simpson, et al. 2011)?, (Soares Neto, Carvalho Jr. et Cortez, et al. 2011)9, (Yokelson, Burling
et Urbanski, et al. 2011)2¢, (Evtuygina, et al. 2013)?, (Garcia-Hurtado, Pey et Baeza, et al.
2013)°, (Urbanski 2013)?, (Vicente, Alves et Calvo, et al. 2013)? (Yokelson, Burling et
Gilman, et al. 2013)°, (Romagnoli 2014)¢, (Aurell, Gullett et Tabor 2015)¢, (J. Aurell, B.
Gullett, et al. 2017)2.

De nombreuses études ont aussi été consacrées a 1’émission des aérosols (PMzs). Les
valeurs fournies par la littérature ont été incluses dans le Tableau 1. Les valeurs obtenues pour
les expérimentations réalisées en laboratoire présentent la variabilité la plus importante, allant
de 0,84 a 29,4 g.kg?, du fait des différents types de végétation étudiés et des différents
dispositifs expérimentaux précédemment décrits. Vicente et al. fournissent des valeurs
supérieures a la moyenne pour les PMys allant jusqu’a 68 g.kg™ lors de feux de forét pour une
végétation mediterranéenne (Vicente, Alves et Monteiro, et al. 2011), (Vicente, Alves et Calvo,
et al. 2013). Ces études ont été menées sur des feux a dominante smoldering. Il semblerait donc
que ce type de combustion favorise la production de PM2s

Le MCE ou « modified combustion efficiency » est utilis¢ afin d’évaluer 1’abondance
relative des phases de flamme et de smoldering lors d’une combustion. Il est calculé d’apres la

relation suivante (Akagi, et al. 2011) :
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ACO,

MCE = ————
ACO,+ACO

(13)

ou ACO, et ACO representent la différence entre les fractions molaires de CO> et de CO dans
les fumées et dans 1’air ambiant. Une combustion en phase de flamme a un MCE de 0,99, tandis
gqu'une combustion en smoldering a un MCE compris entre 0,65 et 0,85. Un MCE de 0,9
suggére une proportion quasi-équivalente entre les phases de flamme et de smoldering lors

d’une combustion.

Les facteurs d’émission recueillis dans le Tableau 1 servent de données d’entrée aux
simulateurs couplant la propagation des incendies et le transport atmosphérique pour évaluer
les émissions dues a un incendie (Akagi, et al. 2011), (Strada, et al. 2012). Dans cette thése,
nous étudierons notamment les émissions d’une espece végétale du maquis méditerranéen en
fonction des tailles de particules végétales qui la compose. Ces travaux nous permettront ainsi
de fournir des données affinées concernant les facteurs d’émission en fonction de la zone
concernée par I’incendie : devant le front de flamme ou les émissions sont dues aux particules
végétales les plus fines, dans le front de flamme ou la combustion de ces mémes particules
entraine des émissions différentes et a 1’arriere de celui-ci ou les plus grosses particules

continuent de se consumer (Figure 6).

Gaz + aérosols

liquides (émis par Gaz + aérosols
les brindilles) solides (émis par
les brindilles)

(Gaz 4 aer;(;s\\

AUIEU (émis par les
préchauffage banched) \ /
Front de

flamme

Smoldering
et flaming
résiduel

Figure 6 : Schéma des émissions en fonction de la zone concernée par I’incendie
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1.5.  Modélisation de la propagation des incendies et couplage feu/atmosphere

Le développement de modéles de propagation d’incendies et d’émission et de transport
de polluants permet de mieux comprendre ces phénoménes pour pouvoir les prédire. Ces
prédictions permettent de mieux les maitriser, et également de mesurer leurs conséquences
éventuelles. Pour cela, de nombreuses approches ont été, et continuent a étre développées, avec
deux objectifs principaux a savoir: 1’amélioration des connaissances du phénomeéne et

I’obtention d’outils opérationnels de prévision.

1.5.1. Les modéles de propagation d’incendie

Il existe trois catégories de modeles pour simuler la propagation des feux de forét
(Sullivan 2009)a-c :

- Les modéles empiriques et quasi-empiriques. Les modéles empiriques sont basés sur
’analyse statistique de données obtenues expérimentalement et ne contiennent pas (ou tres peu)
de base physique. lls établissent une corrélation entre les caractéristiques du feu et de
I’environnement (types de combustibles, conditions météorologiques, topographie) a partir de
feux expérimentaux, brilages dirigés et feux de terrain bien documentés (A. McArthur 1966),
(Sneeuwjagt et Peet 1988). Les modeles semi-empiriques reposent sur une équation globale de
conservation de 1’énergie (Frandsen 1971) et sur I’hypothése que 1’énergie transportée vers le
combustible imbrQlé est proportionnelle a celle dégagée par la combustion. Un des modeéles les
plus connus est celui de Rothermel (1972) (modéle semi-empirique) qui a servi de base au
développement du « National Fire Danger Rating System » aux USA (Deeming, Burgan et
Cohen 1977), (Burgan 1988). Il est également intégré dans 1’outil de prédiction de
comportement du feu BEHAVE (Andrews 1986).

- Les modeéles physiques et semi-physiques. Les modeles semi-physiques, reposent sur un
bilan thermique pour un vegétal homogéne avec une meilleure description des transferts
thermiques que les modeéles quasi-empiriques. Ce type de modeéle est caractérisé par un manque
de prise en compte détaillée de la combustion. On peut citer le modéle radiatif d’ Albini (1985),
le modéle de Koo (2005) qui utilise une approche de I'équilibre thermique pour tenir compte du
transfert de chaleur, ou encore les modeles développés a 1’Université de Corse (Santoni 1998)
et (Balbi, et al. 2009) dont les paramétres sont déterminés par confrontation avec des résultats
expérimentaux. De par leur modeste colt en temps de calcul, ces modéles présentent le potentiel

d’une utilisation dans un contexte opérationnel. Les modéles dits « physiques » sont basés sur
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la prise en compte de la chimie et de la physique de la combustion. Les équations de
conservation (masse, énergie, quantité de mouvement, etc...) sont le cceur de ces modeles. Les
modeles tels que FIRETEC (R. Linn 1997), FIRESTAR (Morvan et Dupuy 2001) et WFDS
(Mell, et al. 2007) appartiennent a cette famille de modeéles. lls reposent également sur un
ensemble de sous modeéles traduisant les transferts de masse et d’énergie entre les familles de
particules végétales (la phase solide) et la phase gazeuse. On les appelle également modeles
détaillés d’incendie.

- Les modeéles de simulation et les analogues mathématiques. Ces modeles sont bases sur
I’utilisation d’un précepte mathématique plutdt que physique pour la modélisation de la
propagation du feu. lls utilisent généralement un modele de propagation préexistant et
I’implémente de maniere a simuler la propagation du feu a travers un type de végétation. Ils
reposent sur un algorithme de propagation et un systeme d'information géographique (SIG)
pour représenter le terrain et le combustible. La plupart des modéles de simulation utilisent le
modele de propagation de Rothermel, a I’exception des mode¢les australiens qui lui préfére celui
de McArthur. Ces modeéles et codes nécessitent généralement la génération de champs de vents
afin d’améliorer le forgage en surface de I’avancée du front, comme c’est le cas dans FARSITE
(Finney 1998) basé sur le modele de Rothermel. Le modeéle développé a I’Université de Corse
(Balbi, et al. 2009) permet d’obtenir la vitesse de propagation de front dans le code de
propagation ForeFire (Filippi, et al. 2009). Ce code utilise des champs de vents prescrits ou
issus de prévisions météorologiques. Cette famille de modeles de simulation est en capacité de

simuler un grand incendie en peu de temps sur des moyens de calculs modestes.

Les modeéles de propagation semi-physiques utilisent comme critére d’avancement du
front de feu les propriétés d’inflammation des combustibles (végétaux) comme la température
d’inflammation (Albini 1985), (Koo, et al. 2005), (Santoni, Filippi, et al. 2011) ou I’énergie
nécessaire a I’inflammation (Rothermel 1972), (Adou, et al. 2010). Cette grandeur dépend de
la température d’inflammation, du taux d’humidité du combustible et de la masse volumique
apparente ppe du combustible. Nous avions vu (section 1.3) que la température d’ignition est
une quantité qui présente une forte variabilité. Une partie des travaux de cette these concernera
I’étude de cette grandeur. De plus, une donnée essentielle aux simulateurs concerne la taille
limite des particules vegétales participant a la propagation afin d’estimer la phytomasse
intervenant. Pour cela, des études se sont intéressées a I’influence du diamétre des végétaux sur
les propriétés d’allumage. Les travaux de Mc Arthur (1962), Cheney (1981), Peet (1972) et
Sneeuwjagt et Peet (1985) ont cherché a déterminer la taille limite des particules végétales
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participant a la propagation du front de flamme. D’aprés leurs résultats, elle va de 6 mm (A.
McArthur 1962) et (Cheney 1981) a 12,5 mm (Peet 1972) en passant par 10 mm (Sneeuwjagt
et Peet 1985) pour des particules seches. Rothermel (1972) a réalisé¢ des expériences a 1’aide de
combustibles de différentes tailles (0,25 pouces soit 6,4 mm et 0,5 pouces soit 12,7 mm) et a
prouveé que toutes les particules fines sont impliquées dans la propagation des feux. Enfin plus
récemment, Burrows (2001) a étudié I’influence du diamétre de particules d’eucalyptus sur le
temps de résidence des flammes et le taux de perte de masse. Il a montré que les particules de
moins de 4 mm de diametre bralent tres rapidement et peuvent donc étre considérées comme
les éléments les plus inflammables. Il a également mis en évidence que les éléments inférieurs
a6 mm sont consommeés a 75% pendant la phase de flamme et donc contribuent a la propagation
du front de flamme. L’ensemble de ces travaux ne nous permet pas de définir clairement la
taille limite des particules végétales impliquées dans la dynamique d’un feu. Nous consacrerons

une partie de ces travaux de thése a approfondir ce questionnement.

1.5.2. Les modéles couplés feu/atmosphére

Pour estimer ’effet des feux de forét sur la qualité de ’air il est nécessaire de coupler
les modeles de propagation du front de flamme aux modeles atmosphériques tout en tenant
compte des réactions chimiques. Clark et al. (2004) et Coen (2005) ont proposé un modele de
propagation simplifié et adapté aux caractéristiques de la forét canadienne (SFIRE) incorporant
le modéle de Rothermel couplé a un modéle atmosphérique méso-échelle (WRF) (Skamarock,
et al. 2008). On peut également citer les travaux de Miranda sur le modele AIRFIRE (Miranda
2004) intégrant également le modéle de propagation de Rothermel (sans rétroaction
atmospheére-feu) couplé au modele météorologigue MEMO (Moussiopoulos, Flassak, et al.
1993) et au modele de dispersion atmosphériqgue MARS (Moussiopoulos, Sahm et Kessler
1995), afin d’assurer la prise en compte de la dispersion des fumées et des mécanismes
chimiques. Ou encore le modele de simulation couplée développé a 1I’Université de Corse
(Filippi, et al. 2009) intégrant le modele de propagation semi-physique FOREFIRE (Balbi, et
al. 2009) et le modele météorologique MesoNH (Lafore, et al. 1998).

Dans ces approches, la dispersion des fumeées et la dégradation de la visibilité sont calculées a
partir de facteurs d'émission, qui constituent les termes sources de masse. Les facteurs
d’émission utilisés sont issus d’études expérimentales dont la dynamique de combustion n’est
pas forcément celle des incendies simulés. Ainsi, il apparait essentiel que ces modéles tiennent

compte des dimensions des particules végeétales impliquées dans le front de feu (dépendantes
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de la puissance) afin d’estimer au mieux les émissions. L’approche développée dans cette these
a également pour objectif d’étudier comment varient les émissions en fonction des tailles de
particules végetales impliquéees. Enfin, les incertitudes sur la composition et la quantité des
aérosols émis par les feux de végétation mettent I’accent sur la nécessité d'une représentation

plus précise de ces émissions et de leur dispersion dans les modeles (Solomos, et al. 2015).

1.6. Effet des fumées sur la santé humaine

1.6.1. Toxicité des polluants

Une substance est dite toxique si par un moyen quelconque, elle pénétre dans
I’organisme et peut, a des degrés divers, perturber le fonctionnement d’un organe et ainsi porter
atteinte a ’intégrité et a la santé de ’'Homme. Dans le cas des fumées de feux de vegétation,
ces substances pénctrent principalement dans 1’organisme par les voies respiratoires
(inhalation) mais aussi par ingestion ou pénétration cutanée (Barboni 2006). Deux cas
d’intoxication sont possibles :

- L’intoxication aigué ou exposition aigué. Il s’agit de I’absorption ponctuelle d’une
grande quantité de produits toxiques. Cela se traduit par la présence de molécules toxiques en
guantités importantes et provoque la mort rapide des tissus atteints. Les composés toxiques
aigus peuvent induire des effets asphyxiants, irritants et/ou corrosifs, pouvant conduire a des
symptomes tels qu’une diminution des fonctions pulmonaires, mais également 1’aggravation de
maladies préexistantes, I'hospitalisation, voire le déces. L’intoxication accidentelle est
considérée comme un accident de travail.

- L’intoxication chronique ou exposition chronique. Il s’agit d’une absorption réguliére
de petites quantités de produits toxiques qui se fixent et s’accumulent sur les différents organes
pouvant aller jusqu’a leur destruction. Elle aboutit aux pathologies professionnelles.
L'exposition chronique aux polluants de l'air peut induire des effets cancérogenes, mutagénes
et/ou reprotoxiques® conduisant & des diminutions des fonctions pulmonaires, des maladies
cardiaques et des cancers. L’Institut National de la Recherche et de la Sécurité (INRS) a ainsi
classé les substances en fonction de leurs effets avec C : cancérogéne, M : mutagéne, et R :
reprotoxique, et selon leur niveau de toxicité avec 1A : averé, 1B : supposé et 2 : suspecte. Et

le Centre International de Recherche sur le Cancer (CIRC) a classé différentes substances

! Toxique pour la reproduction
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cancérogénes selon 5 groupes, 1: cancérogéne, 2A : probablement cancérogene, 2B :
possiblement cancérogene, 3 : non classé cancérogéne, 4 : probablement pas cancérogene. Les
études sur le long terme dans les incendies de forét portent sur un impact sanitaire chronique,
au travers des effets chroniques de composés, et non pas sur une exposition chronique. Au cours
de cette these nous avons tenté de prendre en compte ce deuxieme aspect de la chronicité par le
biais des bralages diriges. En effet, ces brilages sont réalisés hors saison des feux par un petit
nombre d’opérationnels, formés pour cette activité. L’exposition aux fumeées lors des brilages,
additionnée a 1’exposition lors des incendies entraine donc une exposition réguliére et
chronique.

La prévision des effets de la toxicité peut se faire de deux maniéres. On distingue d’une

part la méthode directe, qui consiste a exposer un animal a un composé ou a des mélanges de
composés, comme des fumées. Cette méthode est de moins en moins pratiquée. Il y a d’autre
part la méthode indirecte, qui consiste a identifier les constituants des fumées puis a les
comparer a des critéres. Nous allons en détailler quelques-uns.
Pour quantifier la toxicité d’un composé ou d’un mélange il est nécessaire de déterminer son
potentiel toxique. Il correspond & la concentration d’exposition (en g.m?) ou a la dose
d’exposition (g.min.m= ou ppm.min.m=3) suffisante pour produire des effets toxiques sur
I’organisme (Guillaume 2006). Diverses normes régissent les modéles de calcul du potentiel
toxique d’un mélange. Le plus souvent il s’agit d’un potentiel de toxicité aigué et non
chronique. Certaines sont applicables aux mesures de toxiques effectuées sur les feux de forét
(ou brilages dirigés), comme la norme 21ISO TS 13571 qui propose un modéle pour les gaz
asphyxiants avec une FED (Fractional Effective Dose) et un modele pour les gaz irritants avec
une FEC (Fractional Effective Concentration). Ou encore la norme 31SO 13344 qui propose un
modéle de calcul de la toxicité pour tous les gaz en fonction de leur *LCso et pour une durée
d’exposition de 30 minutes. Il existe également un indice d’exposition aux irritants calculé a
partir des valeurs limites d’exposition a court terme (VLECT) suivante la relation (Reinhardt,
Ottmar et Hanneman 2000), (Romagnoli, Barboni, et al. 2014) :

IR =y, U (14)

i=lypEcr;

2 Norme 1SO TC92/SC3 13571:2012, Life-threatening components of fire — Guidelines for the estimation of time
to compromised tenability in fires

3 Norme 1SO TC92/SC3 13344:2015, Estimation of the lethal potency of fire effluents

4 La LC50 est la concentration létale médiane, elle mesure la quantité de toxique nécessaire pour engendrer la
mort de 50% d’une population d’animaux (rats ou souris) exposés
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avec [Ci] la concentration des gaz irritants et des particules inhalables en mg.m=. Si IR est
inférieur a 1 il n’y a pas d’effets irritants. Austin (2008) calcul un taux de risque en faisant le
rapport entre le facteur d’émission des composés et leur valeur limite d’exposition (VLEP 8H).
Ce rapport est normaliseé par rapport au CO (dont le taux de risque est égal a 1) afin de comparer
la dangerosité des composés en prenant comme référence le CO et d’identifier les plus toxiques.
La norme °I1SO TC92/SC3/WG2 27368:2008 propose un indice d’intoxication au CO et au
HCN, calculé a partir des concentrations en carboxyhémoglobine %COHb et en ions cyanure
sanguin, la FTCsang (Fractional Toxic Concentration in blood). Si cet indice vaut 1 la personne
est en danger de mort. Cependant, la concentration sanguine en ions cyanure diminue trés
rapidement apres 1’exposition.

Les fumées de bois présentent un caractere mutagene (études in vitro et ex vivo)
(ANSES 2012), et un niveau de preuve du caractére carcinogene « limité » pour les émissions
de combustion de bois et « suffisant » pour les condensats de fumées de bois, ce qui a conduit
le Centre International de Recherche sur le Cancer (CIRC) a classer les combustibles a base de
biomasse comme étant « probablement cancérogénes pour I’humain » (groupe 2A) (IARC
2010)a. L’inhalation a court terme de fumées de bois altére les mécanismes de défense
immunitaire des poumons, importants dans la résistance aux infections pulmonaires (Thorning,
et al. 1982), (Fick Jr, et al. 1984). Pour le méme type d’exposition, plusieurs études rapportent
I’induction d’un stress oxydant au niveau pulmonaire (Dubick, et al. 2002), (Demling et
LaLonde 1990), d’une réponse inflammatoire (Loke, et al. 1984), (Herndon, et al. 1986),
(Traber 1986), (Hubbard, et al. 1991), d’une altération modérée de la fonction respiratoire
(Wong, et al. 1984) et d’une aggravation de I’hyperréactivité bronchique non spécifique (Hsu
et Kou 2001), (Lin, etal. 2001). Des études épidémiologiques sur la population civile observent
des associations entre I’exposition aux fumées d’incendies de végétation et des effets
respiratoires a court terme : symptoémes respiratoires, admissions hospitaliéres, visites en
service d’urgence et diminution de la fonction respiratoire (ANSES 2012). Les populations
atteintes de pathologies respiratoires chroniques, dont les asthmatiques, constituent une sous-
population particulierement sensible. Des études communautaires ont également démontré une
augmentation des cas d’asthme en lien avec les feux de forét (Duclos, Sanderson et Lipsett 1990),
(Emmanuel 2000), (Johnson, et al. 2002), (Chen, Verrall et Tong 2006), (Austin 2008). Les
effets sur la santé de I'inhalation de fumées de biomasse ont été documentés dans les pays en

développement (les femmes passent plusieurs heures a faire la cuisine devant des poéles a bois

5> Norme 1SO TC92/SC3/WG2 27368:2008, Fire Threat to people and environment, Fire Chemistry, Analysis of
blood for asphyxiant toxicants — Carbon monoxide and hydrogen cyanide
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non ventilés) (ENSP 2004). L'exposition aux fumées de biomasse associée au développement
de maladies pulmonaires chroniques chez les adultes (Sandoval, et al. 1993), (Dennis, et al.
1996), (Perez-Padilla, et al. 1996) met en évidence des conséquences sérieuses sur le long terme
de I'exposition a des niveaux élevés de fumées de biomasse.

Des études ont également été réalisées sur I’inhalation de fumées par les professionnels
de la lutte contre les feux de forét. 1l a été démontré que les pompiers sont exposes a des risques
de troubles respiratoires aigus, apparemment associés a 1’activité de lutte contre les feux de
forét (Gaughan, et al. 2006). Les quelques études sanitaires conduites chez les pompiers ont
observé une diminution de la fonction pulmonaire avec une augmentation de I’hyperréactivité
bronchique et de la prévalence de symptomes respiratoires durant les périodes d’exposition aux
incendies de végétation et les pratiques d’écobuage (ANSES 2012). Rothman et al. (1991) ont
démontré que des expositions récemment cumulées étaient plus fortement associées a des
modifications de grande amplitude de la fonction pulmonaire par rapport aux expositions plus
anciennes. Une étude a également montré des modifications aigués de la fonction pulmonaire
selon le poste de travail (Liu, et al. 1992). Des déces de pompiers forestiers suite a des asphyxies
et a des empoisonnements aigus au CO ont été rapportés (NIOSH 1999), (Dokas,
Statheropoulos et Karma 2007). Globalement, 1’asphyxie est souvent considérée comme une
cause majeure des déces pour de nombreux pompiers (Dokas, Statheropoulos et Karma 2007),
(USNWCG 2004), (Fowler 2003), (USFA 1995). Des études épidémiologiques menées sur les
sapeurs-pompiers (urbains) ont démontré que les cancers de I’appareil génito-urinaire (rein,
uretre et vessie) semblaient étroitement associés a la lutte contre les incendies (Guidotti 2017),
ce n’est pas le cas pour le cancer du poumon. Cependant, les effets d’expositions chroniques
aux fumeées subies par les pompiers sont encore largement méconnus (Adetona, et al. 2016) et
il n’existe encore aucune étude publiée sur le suivi a long terme de la santé en lien avec la lutte
contre les feux de végétation (ANSES 2012). Enfin, les niveaux d’exposition individuels des
professionnels de la lutte contre le feu a des composés toxiques lors de feux de végétation ont
été étudiés (De Vos, et al. 2009), (Reisen et Brown 2009), (Miranda, Martins, et al. 2010),
(Miranda, Martins, et al. 2012). Leurs conclusions sont présentées dans la section suivante.
Toutefois, aucune n’a investigué¢ 1’effet de 1’exposition aux polluants, par exemple par la
recherche de biomarqueurs (dans les urines ou dans le sang) comme cela se fait dans des études
sur I’exposition aux fumées lors de feux urbains (Fent, et al. 2014). Ce type d’étude permet de
fournir des informations concernant les composés présents dans les fumées, associés a des effets

néfastes sur la santé et responsables de la toxicité des fumées de biomasse (Naeher, et al. 2007).
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Parmi les principaux composés toxiques émis par la combustion de biomasse, on peut
citer le CO, connu pour son caractere toxique et asphyxiant, de méme que le NO. Le NHs, le
SOy, I’acroléine, le formaldéhyde et I’acétaldéhyde sont des irritants. D’aprés Dost (1991), les
aldéhydes et les acides réduiraient I’activité ciliaire, et par consequent la capacité des voies
respiratoires a expulser les particules et les micro-organismes. Certains HAP, comme le
benzo[a]pyréne sont également connus comme étant cancérogenes pour I’humain (C1B, M1B
et R1B), de méme que le benzéne (C1A et M1B) et le formaldéhyde (C1B et M2) (tous classés
Groupe 1) (IARC 2017). Mais une attention particuliere doit étre portée aux PM. Les particules
de pollution de I’air extérieur ont récemment été classées comme cancérogene avéré (Groupe
1) par le CIRC, de méme que les suies issues de cheminés (IARC 2017). Les PM des fumées
de feux de végétation peuvent étre considérées comme au moins aussi toxiques pour la santé
que les PM de sources urbaines, et elles sont d’autant plus dangereuses que leur diamétre
aérodynamique est petit. Les conditions de combustion des feux de végétation sont favorables
a la formation de particules ultrafines (PMo,1). Par exemple, il a été constaté qu’un panache de
fumées «épaisses» au-dessus d’un brilage dirigé contenait entre 10° et 10° particules/cm? et
que la majorité d’entre elles étaient des PMo1 (Vines 1976). Une étude du NIOSH (Leonard, et
al. 2007) sur des PM allant de 0,042 a 24 um et émises par des feux de forét lors des activités
d’extinction et de briilage a contrevent a démontré que les particules ultrafines (0,042 a 0,24
um) étaient celles qui produisaient le plus de dérives réactifs de 1’oxygene (DRO). Ces
composés hautement réactifs peuvent causer des lésions pulmonaires importantes telles que
I’asthme (Jarjour et Calhoun 1994), mais aussi des inflammations et des °fibroses pulmonaires,
généralement observées apres exposition a I’amiante (Kamp, et al. 1992). Les particules fines
et ultrafines (0,042 a 2,4 um) induiraient une "peroxydation lipidique par production de
radicaux hydroxyles (*OH) en présence de H202, et endommageraient alors I’ADN. Toutefois,
les connaissances actuelles ne fournissent pas de quantification précise ou de classement
définitif des effets des émissions de PM sur la santé (Kelly et Fussell 2012). La composition du
mélange complexe des composés toxiques a la surface des PM, ainsi que ses effets sur la santé

sont aussi largement méconnus (De Vos, et al. 2009).

® La fibrose pulmonaire est la formation anormale de tissu cicatriciel dans les poumons, empéchant le passage de
I'oxygéne dans le sang
7 Altération tres dangereuse des cellules par oxydation
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1.6.2. Conditions de travail et réglementation

Les maladies professionnelles sont des pathologies qui répondent a des critéres fixés par
la reglementation du Code de la Sécurité Sociale. Elles sont prises en charge dans leur totalité
par les assurances maladies. Le risque toxicologique est lié aux concentrations des molécules
absorbées dans 1’air et au temps d’exposition. La surveillance du risque toxicologique peut étre
effectuée en mesurant ces concentrations dans 1’air ambiant. Depuis 1982, les articles L.231-7
et R.231-55 ont introduit les notions de valeurs limites dans le Code du Travail francais.
Actuellement les VLEP (valeurs limites d’exposition professionnelle) a ne pas dépasser se
déclinent en deux catégories : la VLEP 8 heures (ou VME pour valeur moyenne d’exposition)
mesurée dans 1’air sur une période de référence de 8 heures, correspondant a une concentration
(en ppm ou en mg.m3) moyenne pondérée dans le temps, et la VLEP court terme (ou VLECT)
mesurée dans 1’air sur une durée de 15 minutes. Il existe des VLEP réglementaires
contraignantes, fixées par le décret n° 2007-1539 du 26 octobre 2007 (article R. 4412-149 du
code du travail : nombreuses VLEP contraignantes fixées pour des agents chimiques ; article
R. 4222-10 du code du travail : poussiéres réputées sans effet spécifique), et des VLEP
reglementaires indicatives fixées par ’arrété du 30 juin 2004 (réguliérement modifié) (article
R. 4412-150 du code du travail). 1l existe également des VLEP non réglementaires, qui sont les
VLEP indicatives publiées par circulaire (540) et les valeurs limites recommandées par la
CNAMTS (Caisse Nationale de 1’Assurance Maladie de Travailleurs Salariés). Ces dernieres
restent applicables pour les agents chimiques ne faisant pas encore I’objet de VLEP
reglementaires. Les VLEP francaises sont généralement la transposition des VLEP (OEL :
Occupational Exposure Limits) européennes fixées par les directives 98/24/CEE « agents
chimiques sur le lieu de travail » et 2004/37/CE « agents cancérogenes et mutagenes ». Les
décrets et les arrétés sont proposés au COCT (Conseil d’Orientation sur les Conditions de
travail, anciennement CSPRP) par ’AFSSET (Agence frangaise de sécurité sanitaire de
I’environnement et du Travail) (Giorgio 2017). L’INRS et I’ANSES publient également des
recommandations concernant les valeurs limites a ne pas dépasser pour des VLEP 8H, des
VLECT mais aussi des valeurs plafond, qui correspondent a des valeurs a ne jamais dépasser a
aucun moment. Aux Etats Unis c¢’est ’OSHA (Occupational Safety and Health Administration)
qui donne les valeurs limites réglementaires (PEL pour Permissible Exposure Limits) a ne pas
dépasser. Il existe trois types de valeurs : la TWA (Time-Weighted Average) qui correspond a
la VLEP 8 heures francaise, la STEL (Short Term Exposure Limit) qui correspond a la VLEP

court terme et la ceiling limit qui représente la valeur a ne jamais dépasser. Le NIOSH (National
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Institute for Occupational Safety and Health) ainsi que I’ACGIH (American Conference of
Governmental Industrial Hygienists) fournissent des recommandations.

Il existe également des valeurs biologiques d’interprétation (VBI) utilisées par les
hygiénistes pour la surveillance biologique des expositions aux composés toxiques. Elles sont
dosées dans un milieu biologique pour une substance mére ou un métabolite dont la
concentration peut étre associée a une exposition a un composé visé. Ces métabolites sont aussi
appelés biomarqueurs d’exposition et sont interprétés par comparaison a des indices
biologiques d’exposition (IBE) (Mistretta et Charlier 2013). On distingue deux d’IBE : les
valeurs limites biologiques (VLB) et les valeurs-guides frangaises (VGF). Les VLB ont été
définies dans I’article R. 4412-4 du code du travail comme étant les « limites de concentration
dans le milieu biologique approprié¢ de 1’agent concerné, de ses métabolites ou d’un indicateur
d’effet ». Elles sont définies et recommandées par I’ANSES, a I’exception de la plombémie
(pour les salariés exposés au plomb métallique et a ses composés) qui est reglementaire (fixée
par décret en Conseil d’Etat). Il peut s’agir soit de VLB destinées aux populations
professionnelles exposées, dans ce cas ce sont des valeurs « tolérables » correspondant a
I’équivalemment biologique des VLEP atmosphériques (Lauwerys 2007). Soit des VLB qui
font référence a la population générale ou a une population de témoins non professionnellement
exposés a 1’agent chimique étudié. Les VGF sont une liste provisoire et expérimentale de
valeurs guides sans caractére réglementaire, datant de 1997, et sont aujourd’hui obsolétes. Au
niveau européen, le comité d’experts du SCOEL (scientific commettee of occupational
exposure limits) recommande des valeurs limites basées sur la santé : le BLV (health-based
biological limit values). Elles constituent des valeurs de référence pour évaluer le risque
sanitaire dans le cadre de la santé au travail et sont établies sur la base des données scientifiques
disponibles. Elles correspondent généralement aux concentrations n’affectant pas la santé du
travailleur pour un scénario d’exposition professionnelle de 8 heures par jour et 5 jours par
semaine, excepté en cas d’hypersensibilité. Aux Etats Unis, les hygiénistes de I’ACGIH
proposent des indices biologiques d'exposition appelés BEI pour « Biological Exposure
Indices », mis a jour annuellement.

Des études de mesure des expositions individuelles ont montré que les professionnels
de lutte contre le feu peuvent étre exposés de maniére prolongée et intermittente a des niveaux
importants de CO et de particules en suspension (PM1o, PM25), et dans une moindre mesure a
d’autres irritants respiratoires comme le formaldéhyde et 1’acroléine, durant les incendies de
végétation et les brilages dirigés (ANSES 2012). De Vos et al. (2009) ont mesuré des niveaux
de CO qui dépassaient significativement la valeur plafond (a ne jamais dépasser) recommandeée
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par le NIOSH (2007) et I’ANSES (200 ppm contre plus de 400 ppm mesurés). Miranda et al.
ont également mesuré des pics d’exposition au CO (jusqu’a 614 ppm sur des feux
expérimentaux et 1000 ppm sur des feux de forét) et au NO, (jusqu’a 33 ppm) dépassant
plusieurs fois les valeurs limites d’exposition a court terme (VLECT de 3 ppm pour le NO3),
ainsi que des pics de concentration en COV totaux atteignant 88 ppm et des pics d’exposition
aux PMas élevés (concentrations moyennes en poste de travail = 1 mg.m? mais pics de
concentration instantanée = 13,1 mg.m et 19,3 mg.m= au maximum) (Miranda, Martins, et al.
2010), (Miranda, Martins, et al. 2012). Ces valeurs de pics de CO et de NO, dépassent
également les valeurs 8AEGL-3 (600 et 25 ppm/30 min) et °I’'IDLH dans le cas du NO (20
ppm/30 min). Les PM représentent le polluant de I’air le plus invariablement ¢levé par rapport
aux seuils reglementaires dans les zones impactées par les fumées (ANSES 2012). D’apres
Reinhardt et Ottmar (2004), sur le front de flammes les pompiers sont exposés a environ 1,8
mg.m=® (avec des pics pouvant atteindre 6,9 mg.m=) de particules respirables et les
concentrations varient selon le poste et 1’activité des pompiers. Reisen et al. (2006) ont relevé
des concentrations moyennes allant jusqu’a 9 mg.m™ et jusqu’a 20 mg.m= lors des travaux de
binage au rateau (mise en suspension des particules). Il n’existe pas de valeur limite pour les
particules dans les fumées de feux de forét, en revanche la VLEP 8H pour I’exposition aux
particules sans effet spécifique est de 5 mg.m=. La comparaison de ’exposition des pompiers
sur des brllages dirigés et sur des incendies de forét a montré que les pompiers étaient exposés
a des concentrations en polluants systématiquement plus élevées lors de travaux de brilages
dirigés (Reinhardt et Ottmar 2004), (IARC 2010), (Romagnoli, Barboni, et al. 2014). Cela peut
étre di a I’intensité de feu moindre rencontrée sur les briilages dirigés. En effet, les pompiers
auraient tendance a étre moins vigilants et a s’approcher au plus pres du front de flamme. On
retrouve ce phénomene dans une étude de Miranda et al. (2012), qui présente des pics
d’exposition parfois plus important sur des incendies de forét de trés petite envergure comparé
a des incendies de grande envergure. Toutefois, les valeurs moyennes d’exposition sont du
méme ordre de grandeur et une autre étude rapporte des valeurs similaires pour des expositions
aux polluants sur des brilages dirigés et des incendies de foréts (Austin 2008).

Toutefois, le métier de Sapeur-Pompier n’est pas reconnu comme métier a risques, seule

I’activité professionnelle de lutte contre les feux a été classée comme « possiblement

8 L’ AEGL-3 (Acute Exposure Guideline Levels) est la concentration pour laguelle des effets pouvant entrainer le
déces ou des dommages irréversibles, peuvent étre observés, ainsi qu’une réduction de la capacité d’évacuation.

® I’IDLH (Immediately Dangerous to Life and Health) est la concentration atmosphérique maximale d’une
substance toxique pouvant étre respirée pendant 30 minutes sans provoquer d’effets irréversibles sur la santé.
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cancérogéne pour I’humain » (groupe 2B) par le CIRC (IARC 2010)b et 1’activité de brilage
dirigé n’est pas classée. Récemment, des risques pour la santé des pompiers en lien avec
I’exposition aux fumées ont été mis en evidence (CNRACL 2017) et une enquéte sanitaire été
ouverte en France. Nous souhaitons que ce travail de these puisse apporter une modeste
contribution pour la définition de ces risques afin d’aider au mieux les décideurs dans

I’¢laboration de stratégies visant a les réduire.

1.7.  Problématique et intérét des recherches

De nombreux progrés ont été réalises ces dix derniéres années en matiere de
compréhension, de modélisation et de simulation des incendies de végétation. En dépit de ces
progres, les données expérimentales font défaut pour la mise au point et la validation de certains
sous-modeles, notamment les termes sources de masse (dans le cas des modeles détaillés
d’incendie) et les produits de combustion (pour les modéles détaillés comme pour les modeéles
physiques et semi-physiques utilisés dans les simulateurs d’incendie).

- La caractérisation des fumées est ardue a cause de la complexité de leur composition et
des diverses techniques analytiques a employer d’une part et a cause des différents types de
combustibles et des processus de combustion (effets de la ventilation, de I’humidité, de la
charge de combustible, etc.) d’autre part,

- Le critére d’allumabilité des modeles semi-physiques utilisés dans les simulateurs
d’incendie est basé sur une température d’allumage qui présente une variabilité certaine,

- Les modéles d’émission ne distinguent pas les différentes phases de combustion (pré-
ignition, combustion en phase de flamme, combustion sans flamme),

- Les modeles d’émission sont présentés indépendamment de la taille des particules
végétales concernées,

- Les conditions de combustion des feux de végétation sont favorables a la formation de
particules ultrafines PMo 1 mais peu d’étude ciblant cette fraction ultrafine ont été réalisées,

- Au-dela des problématiques de modélisation et de simulation, il convient d’avoir a
I’esprit, qu’il n’existe encore aucune étude publiée sur le suivi a long terme de la santé des
professionnels intervenant lors des incendies de végeétation et des campagnes de brilages
dirigés. De méme, il n’existe aucune étude recherchant une association entre I’exposition aux
fumée de feux de végétation et certains effets différés pour la population.

Ce travail de recherche, « Caractérisation des fumées issues de feux de végétation

contrblés : termes sources, phases d’émission et impact sur les opérationnels », s’inscrit dans

Lara Leonelli 54



Chapitre 1 : Synthése bibliographigue

plusieurs objectifs différents mais complémentaires. 1l vise a améliorer nos connaissances sur
I’allumabilit¢ des végétaux en examinant la température d’allumage et les conditions
d’allumage (débit massique des produits de dégradation). Il a aussi pour objectif de fournir a la
communauté scientifique une caractérisation globale des fumées émises lors d’un incendie de
végétation grace a une étude détaillée de leur composition corrélée a la dynamique de
combustion. Pour ces recherches deux végétaux ont été sélectionnés : le ciste de Montpellier et
la fougére aigle. Le ciste a été choisi du fait de sa forte présence dans les maquis mediterranéens.
La fougere aigle a été étudiée a la demande des pompiers. Des expérimentations en laboratoire
ont été menées sur le ciste a deux échelles, 1’échelle du matériau (particules de ciste) au moyen
d’un cone calorimétre et I’échelle du systéme (pieds de ciste) au moyen d’un grand calorimétre
ou LSHR pour « Large Scale Heat Release ». La fougere a été étudiée a 1’échelle du matériau
uniquement. Des expérimentations ont aussi été menées a 1’échelle du terrain lors de briilages
dirigés. Ce travail vise également a étudier I’exposition des opérationnels aux fumeées émises
lors des opérations de brlages dirigés et a évaluer les effets toxiques potentiels des fumées sur
ces personnes. Le chapitre 2 de ce manuscrit presente les combustibles étudiés et les dispositifs
analytiques utilisés pour les expérimentations, ainsi que les différentes grandeurs étudiées (la
puissance calorifique, le taux de production de fumées ou encore les facteurs d’émission des
gaz et des aérosols). Le chapitre 3 contient 1’étude de I’allumabilité des deux végétaux
sélectionnés en laboratoire. Le chapitre 4 est consacré a I’étude de la composition des fumées
aux trois échelles. Toutes ces données pourront alors servir a paramétrer les modeles d’émission
dans les simulateurs incendie. Enfin, le chapitre 5 est dédié a I’investigation de la toxicité aigué
et chronique des fumées en fonction de leur composition et de leur concentration lors de

I’exposition des opérationnels, au moyen de traceurs biologiques d’exposition.
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2.1. Les combustibles végétaux et leur conditionnement

En botanique, la végétation est communément décrite en fonction de ses différentes
strates ou niveaux d’étagement verticaux, dont les cinq principales sont : la strate hypogée
(composée par la flore souterraine et racinaire dans les 20 premiers centimétres du sous-sol), la
strate muscinale (composée de mousses, de lichens et de litieres sur quelques mm de hauteur),
la strate herbacée (composée d’herbes et d’adventices allant jusqu’a 1,5 m de hauteur), la strate
arbustive (composée d’arbustes et de buissons allant jusqu’a 2 m de hauteur pour la strate
arbustive basse et 7 m pour la strate arbustive haute), et la strate arborée (composée d’arbres, a
partir de 7-8 m de hauteur). Les strates inférieurs (hypogée, muscinale et herbacées) sont les
plus sensibles aux incendies. La strate arbustive, notamment les maquis bas, sont également
impactés par ce phénoméne de maniere non négligeable. En revanche, seuls les grands feux
touchent la strate arborée.

Le climat méditerranéen de la Corse induit une répartition de la végétation en sept étages
en fonction de D’altitude : thermoméditerranéen (0-100 m), mésomeéditerranéen (0-900 m),
supraméditerranéen (700-1300 m), montagnard (1000-1800 m), subalpin, (1600-2100 m), cryo-
oroméditerranéen (1800-2200 m) et alpin (& partir de 2100 m) (Gamisans 1999). Les activités
agricoles et pastorales ont également participé a 1’¢laboration du paysage végétal. Ainsi, la
déprise de ces activités a recemment conduit au développement de divers maquis. Enfin, les
feux de forét ont modelé la végétation en favorisant les especes présentant des stratégies
d’adaptation au feux. En résulte une prédominance de I’étage mésoméditerranéen, matérialisé
par des foréts-maquis (6-10 m) et des maquis (2-5 m) ou I’on note la présence de nombreuses
cistaies (Jeanmonod et Gamisans 2013).

Le matériel végétal utilisé pour cette étude est composé de deux especes : le ciste de
Montpellier, une espece de la strate arbustive et représentative du couvert végétal de la Corse ;
et la fougere aigle, une espece de la strate herbacée. Cette derniére nous a été suggérée par les
pompiers pour son caractére toxique. En effet, lors de brilages dirigés ces derniers ont constaté

des sensations d’irritations exacerbées en présence de fougere.
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2.1.1. Cistus monspeliensis

Le ciste de Montpellier ou Cistus monspeliensis L. appartient a la famille des cistacées
(Figure 7). C’est un arbrisseau sempervirent dont la taille varie de 0,5 a 1,5 meétres de hauteur.
Le diamétre de son tronc peut dépasser les 20 millimétres et le diamétre de ses branches varie
entre 1 et 15 mm. Cette plante verdatre et trées odorante posséde des rameaux, pédoncules et
calices velus et visqueux. Ses feuilles, de forme lancéolée ou linéaire, sont rugueuses et
fortement réticulées. Sa floraison s’étend de mai a juin et ses fleurs sont de couleur blanche.
Trés abondant sur la cOte méditerranéenne dont en Corse, cette espece a comportement
héliophile supporte trés bien les périodes d’aridité. Ses feuilles, recouvertes de cire, s’enroulent
par les bords afin de réduire leur surface pour limiter 1’évapotranspiration. On le retrouve
fréquemment sur des sols calcaires et sur des terres ayant subi le passage du feu car c’est une
plante pyrophyte. En effet, les cistaies résultent parfois de la dégradation des foréts et maquis
en particulier sous I’action renouvelée du feu, ce qui conduit a la proéminence de plus en plus
accusée des cistes, en particulier du ciste de Montpellier. Il a la particularité d’avoir des graines
incombustibles qui peuvent germer rapidement apres le passage du feu. En revanche, la plante

est tres inflammable (Rameau 2008).
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Figure 7 : Photographie de ciste de Montpellier : a) arbuste entier en fleur, b) fleurs séches et feuilles
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Les échantillons de ciste étudiés dans cette thése ont été prélevés sur la commune de
Prunelli di Fiumorbu (42 0°37°°N/9°19°31°E) a 20 m d’altitude. Les parties du végétal utilisées
pour ces experiences sont les feuilles et les différentes brindilles et branches de diametre
compris entre 1 et 20 mm (pour la partie la plus grosse a savoir le tronc). La combustion du
ciste a éteé étudiée a deux échelles :

- L’échelle matériau (feuilles ou brindilles) a été investiguée au moyen du cone
calorimétre. A cette échelle nous avons étudié 1’allumabilité des particules de ciste et nous
avons caractérisé les produits de dégradation et de combustion.

- L’échelle systéme (ciste entier) a été investiguée au moyen du LSHR ou « Large Scale
Heat Release ». A cette échelle nous avons étudié le comportement d’un houppier de Ciste afin
de comparer les produits de combustion et les émissions aux deux échelles.

Le combustible a été conditionné différemment en fonction de 1’échelle d’expérimentation.
Pour I’étude a I’échelle matériau le ciste a été séché a I’étuve a 60°C pendant 48 heures
(Mindykowski, et al. 2011), (Simeoni, et al. 2012) afin d’éliminer rapidement 1’eau tout en
limitant la dégradation thermique. Le pourcentage d’humidité résiduelle du ciste apres étuvage
est de 6% (vérifié en déshydratant les échantillons a 100°C) et il est constant pour I’ensemble
des échantillons. Aprés séchage, les brindilles ont été coupées en segments de 10 cm de
longueur et triées selon leur épaisseur caractéristique (de 1 a 20 mm de diameétre). Les feuilles,
dont I’épaisseur caracteristique moyenne est de 0,75 mm, ont également été prises en compte.
La determination de 1’épaisseur caractéristique de ces particules a été réalisée au moyen d’un
micrométre Mitutuyo® de type IP54 (0-30 mm, précision 0,01 mm). Les echantillons ont
ensuite été placés dans un panier grillagé en acier inoxydable de dimensions 10 x 10 x 2 cm?®,
Ce panier dispose d’une ouverture de 99,75 % qui permet de brdler le combustible en
garantissant un apport maximum en dioxygéne. Les expériences ont été réalisées avec une
surface apparente de combustible constante de 80 cm?2 pour les branches, ce qui correspond a
un porte-échantillons rempli de brindilles de 1 mm d’épaisseur et alignées en limitant au mieux
les espaces intra-particulaires. Pour les autres diamétres, nous avons calculé le nombre de
branches nécessaires a 1’obtention d’une surface apparente de 80 cmz, tel que :

n =280/(10 x d) (15)

avec n le nombre de brindilles et d leur diamétre ou épaisseur caractéristique en cm.

Les feuilles (tres legeres) ont été disposees selon une surface apparente de 100 cm?, ce qui
correspond a la surface totale du porte-échantillon, et pour une masse de combustible de 6 g,

correspondant a la masse des échantillons de 1 mm de d’épaisseur. Les échantillons, positionnés
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horizontalement, ont été exposés a une densité de flux incident radiatif de 50 kwW.m2 sous le
cbne calorimétre. Avant chaque expérience, le combustible a été photographié dans le porte-
échantillon (Figure 8) afin de veérifier sa surface apparente grace a un traitement d'image avec
le logiciel Matlab®. La surface apparente moyenne sur 1’ensemble des branches de ciste était
de 80 £ 6 cm2.

Figure 8 : Exemple de photographies d’échantillons de Ciste de différentes épaisseurs

caractéristiques : a) 0,75 mm, b) 2 mm, ¢) 4 mm, d) 8 mm et ) 15 mm

Pour I’étude a I’échelle systeme, nous avons séché les plants de ciste en les suspendant
dans le laboratoire. Ce protocole nous permet d’atteindre une teneur en eau souhaitée en
fonction de la durée d’exposition (Tramoni 2018), tout en conservant la forme naturelle des
échantillons (Figure 9 a). Les arbustes étudiés ont une hauteur moyenne de 125 + 5 cm, avec
un houppier de forme ellipsoidale, et une masse moyenne de 2,03 + 0,18 kg. Les cistes ainsi
conditionnés ont été placés sous le LSHR et exposés a une densité de flux radiatif de 20 kW.m"
2 au moyen de deux panneaux radiants (Figure 9 b). Au moment de I’exposition aux panneaux
radiants, la teneur en eau des cistes était de 9,6 + 4,7 % dans les feuilles et 16,8 + 6,6 % dans

les branches.
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Figure 9 : Photographies a) d’un arbuste de ciste et b) des panneaux radiants sous le LSHR

2.1.2. Pteridium aquilinum

La fougeére aigle ou Pteridium aquilinum L. appartient a la famille des hypolépidacées
(Figure 10). C’est une plante vivace géophyte dont la taille peut varier entre 0,4 et 2,5 m de
hauteur. Elle posséde une souche rhizomateuse profonde, de couleur noire, fibreuse et ramifiée.
Sa partie aérienne se compose d’un long pétiole épais pouvant atteindre 1,5 m de long, ainsi
que de grandes frondes, larges de 30 a 90 cm, de forme triangulaire, et divisées. Les divisions
primaires, opposés et pétiolés, sont constituées de segments également triangulaires et velus en
dessous. Sur les bords des segments se trouvent parfois des sporanges, contenant des spores de
juillet a octobre. Cependant, la plante est généralement stérile et sa reproduction végétative est
assurée par son rhizome profond, qui lui assure une bonne persistance aux passages du feu
(Rameau 2008). A partir de ces rhizomes naissent a chaque printemps des frondes, non
persistantes en hiver. Aussi, en fonction de la saison, la fougere aura un aspect vert ou un aspect
marron et sec selon son stade de développement. Selon Francis Hallé (1999), la fougére aigle

est potentiellement immortelle, son rhizome pouvant vivre prés de 1000 ans. Commune en

Lara Leonelli 60



Chanpitre 2 : Matériel et méthodes

Corse, elle pousse dans des sols siliceux (limons, sables), & pH acide et & humidité variable.
Elle se développe depuis le niveau de la mer jusqu’a 2000 m d’altitude, dans des stations en
pleine lumiere ou semi-ombragées. Toutes les parties aériennes de la plante sont toxiques, en
raison de leur teneur en aquilide A (ptaquiloside) et en dérivés de cyanure (Couplan 1989),
(Fenwick 1988), (Hirono 1986), (Potter et Baird 2000).

Figure 10 : Photographies de fougere aigle a différents stades de développement a) verte, b) séche

La fougeére utilisée pour cette étude a été prélevée sur la commune de Corte, dans la
vallée de la Restonica (42°16°33°’N/9°06°29°E) a 600 m d’altitude, au printemps et a
I’automne, afin d’étudier la plante en fonction de ses stades de développement. Le
conditionnement de la fougere est identique a celui observé pour le ciste a 1’échelle matériau.
Apres la récolte, elle a été séchée a I’étuve a 60°C pendant 48 heures. Les feuilles, dont
I’épaisseur caractéristiques est de 0,5 mm, sont placées dans le panier avec une masse de 6 g et
disposées avec une surface apparente avoisinant les 100 cm? (comme pour les feuilles de ciste).
Les tiges sont coupées en batonnets de 10 cm de longueur avec une épaisseur caractéristique de
5+ 1 mm. La surface apparente de combustible est de 80 cm? afin de conserver la méme
configuration que pour le ciste, ce qui correspond a un porte échantillon rempli de 16 tiges de

fougeére (Figure 11).
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Figure 11 : Photographies d’échantillons de a) feuilles et b) tiges de fougeres

2.1.3. Analyse élémentaire

Les végétaux sont composes de matiére organique : carbone, hydrogéne et oxygene
principalement, en proportions assez constantes, compte tenu de la tres grande diversité de ces
derniers (Peterssen 1984). Les analyses élémentaires des végétaux ont été réalisées par la
société SOCOR??, Les résultats sont présentés dans le Tableau 2 en pourcentage massigue sur

SecC.

Tableau 2 : Analyses élémentaires des combustibles étudiés

Espéces végétales Carbone Hydrogéne Oxygéne  Azote Soufre Chlore

(%) (%) (%) (%) (mg.kg?) (mg.kg™)
Feuilles de ciste 48,57 5,87 44,26 0,63 - -
Brindilles de ciste 494 55 44.8 03 285 381
Feuillesettigesde . 5 5.49 385 058 567 2451
Fougere séche
Feuilles ettigesde ;7 5,42 357 3,32 2181 4262

Fougeére verte

Nous notons que la proportion des différents éléments est sensiblement identique pour
les feuilles et les branches de ciste. De méme que la proportion en carbone et en hydrogene
pour le ciste et la fougere. Par contre la proportion d’oxygene est moindre pour la fougere alors

que ses proportions en azote, soufre et chlore sont plus importantes. Cette différence, devrait

1°SOCOR, ZAC de Lu, 59187 DECHY
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conduire a une proportion plus importante de composés azotés, soufré et chloré dans les fumées

issues de la combustion de la fougere.

2.1.4. Pouvoirs calorifigues

Les pouvoirs caloriques des combustibles ont été fournis par la société SOCOR
(Tableau 3). Le pouvoir calorifique supérieur (PCS) d’un combustible représente 1’enthalpie de
réaction de combustion par unité de masse de ce combustible dans des conditions normales de
température et de pression (CNTP : T = 273,15 K et P = 1 atm = 101 325 Pa). Le pouvoir
calorifique inférieur (PCI) est égal au PCS auquel on soustrait I’énergie de vaporisation de I’eau
produite par la combustion. Le PCI des especes végétal est compris entre 17 000 et 23 000
kJ.kg? (Babrauskas 2006) et (Tihay 2007). Pour les combustibles forestiers morts, une valeur
moyenne de 18 700 kJ.kg™ est généralement utilisée car la variation d’une espéce a 1’autre n’est
pas considérable (Anderson et Rothermel 1965). Nous notons que ces combustibles ont un PCI

relativement faible et qu’il n’existe pas de variation importante entre les deux combustibles.

Tableau 3 : Pouvoirs calorifigues inférieurs et supérieurs des combustibles étudiés

Espéces végétales PCS (kJ.kg?) PCI (kJ.kg?)
Feuilles de ciste 20 055 18 841
Branches de ciste 19 351 18 217
Feuilles et tiges de fougéere seche 19674 18 543
Feuilles et tiges de fougere verte 19 163 18 045

2.1.5. Combustibles présents sur le terrain

Les études sur la composition des fumées qui ont été menées lors de brllages dirigés
ont concerné différentes typologies végétales. Ces brllages sont réalisés par différents
organismes (ONF, SDIS, Conseil Départemental) dans le but de créer ou d’entretenir des
ouvrages d’aide a la lutte contre les incendies, tels que les coupures de combustible actives
(CA) ou les zones d’appui a la lutte (ZAL). Il s’agit de zones destinées a s’opposer a la
propagation du feu sur lesquelles la charge de combustibles est réduite. Les brulages dirigés
d’entretien ou d’ouverture de ces ouvrages sont réalisés dans des endroits difficiles d’acces pour

les moyens mécaniques, tels que les versants escarpés. L’allumage de la végétation, fait au
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moyen de torches contenant un mélange gasoil-essence (60-40%), se fait toujours du haut vers
le bas du versant afin de maitriser le feu. Le Tableau 4 présente un récapitulatif des chantiers

de brllage auxquels nous avons assisté et la végetation présente sur les lieux.

Tableau 4 : Récapitulatif des chantiers de brilages dirigés

Lieu du bralage Type de végétation (principales espéces)

Bergerie de Tramizzole, Niolo Magquis d’altitude ligno-herbacé et arbustif : bruyere et

(42°14°N/8°59’E) genét principalement, genévrier, fougére et herbe

Vivario (42°09°N/9°10’E) Maquis d’altitude ligno-herbace et arbustif : bruyere,
genét et herbe

Novella (42°35°N/9°06’°E) Maquis moyen ligno-herbacé : bruyere, arbousier, ciste,
herbe

Col de Teghime, Barbaggio Maquis moyen ligno-herbacé et arbustif : bruyére, ciste

(42°40°N/9°23’E) et herbe

Santa Reparata (42°36°N/8°55°E)  Maquis bas ligno-herbacé et arbustif : Ciste et herbe

Calenzana (42°30°N/8°47°E) Magquis bas ligno-herbacé : ciste et herbe

Les prélevements ont eu lieu au cours de huit journées de brllage pour six chantiers

réalisés. La Figure 12 montre une image satellite de la parcelle briilée sur I’un des chantiers (la

ZAL de Vivario).

o oS GOOSIC earth:

Data SI0 ShNavy, NGA; GEBCO,

Date des images satellite : 9/9/2011  42°09'06.58"N  9°10'05.61"E élév. 1011 m  altitude: 1.27 km

Figure 12 : Image satellite de la parcelle brilée lors du chantier de Vivario
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2.2.  Dispositifs expérimentaux

2.2.1. Présentation des calorimétres et technique de calorimétrie par consommation d’oxygéne

La réaction au feu des végétaux est étudiée depuis une dizaine d’année a 1’aide de
dispositifs expérimentaux initialement prévus pour les matériaux de construction. Ces outils
sont principalement basés sur la technique de la calorimétrie par consommation d’oxygene afin
de mesurer la puissance des feux (combustibilité¢). Ils permettent également d’étudier
I’allumabilité et la combustibilité des matériaux. En laboratoire, le cone calorimetre (ISO 5660)
est certainement 1’équipement le plus utilisé.

Pour ces travaux de thése, un cone calorimétre FTT® a donc été utilisé a 1’échelle dite
matériau (Figure 13). Ce dispositif répondant a la norme ISO 5660, permet d’étudier le
comportement au feu d’un matériau dans des conditions d’inflammabilité contr6lées. Il fournit
plusieurs grandeurs dont le délai d’inflammation, la perte de masse, la puissance dégagée, la
production des fumées ainsi que la production de CO et de CO> et la consommation de O.. Le
cne se compose comme suit :

- Un élément chauffant assurant I’irradiation de 1’échantillon avec une densité de flux
radiatif constante pouvant atteindre 100 kW.m2,

- Un fluxmétre indiquant la valeur du flux incident. Dans cette étude, la densité de flux a
été fixée a 50 kW.m en portant I’élément chauffant a 752°C,

- Une cellule de pesée,

- Unallumeur piézo-électrique servant a créer une étincelle pour effectuer un allumage piloté
(non utilisé dans notre étude),

- Une hotte de 15 cm x 15 cm,

- Un conduit d’extraction des gaz de combustion (débit volumique d’extraction de 24 L.s™),

- Un laser He-Ne (0,5 mV) émettant dans I’infrarouge a une longueur d’onde de 633 nm,

- Unanalyseur de gaz infrarouge non dispersif (IRND) permettant d’analyser le CO et le CO,

- Un analyseur paramagnétique pour analyser le Oa.

Lara Leonelli 65



Chanpitre 2 : Matériel et méthodes

Figure 13 : Photographie du cone calorimeétre

Un grand calorimetre appelé Large Scale Heat Release rate calorimeter (LSHR) FTT®
(Figure 14) a été utilisé pour les expériences de combustion a I’échelle systeme. Ce dispositif
répond a la norme ISO 9705 et fourni les mémes mesures que le céne calorimetre : le délai
d’inflammation, la perte de masse, la puissance dégagée, la production de fumée ainsi que les
espéces chimiques émises telles que le CO et le CO> et la consommation de O. Le LSHR se
compose comme suit :

- Unehottede 3m x 3 m,

- Un conduit d’extraction des gaz de combustion ayant un débit volumique

d’extraction de 1 m®.s?,

- Un laser He-Ne (0,5 mV) émettant dans 1’infrarouge a une longueur d’onde de 633 nm,

- Un analyseur IRND et un analyseur paramagnétique communs au c6ne calorimétre.
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Figure 14 : Photographie de la hotte du LSHR

Le cbne calorimetre et le LSHR permettent de déterminer la puissance calorifique
dégagée par la combustion d’un matériau a I’aide d’informations mesurées dans les gaz
d’extraction : débit massique et concentrations des produits de combustion et de I’oxygene. Le
débit massique des gaz d’extraction est obtenu a partir de leur température (mesurée au moyen
d’un thermocouple) et de la pression différentielle engendrée par un diaphragme dans le cas du
cone calorimétre, et de leur vitesse mesuree par une sonde de McCaffrey dans le cas du LSHR.
Une partie de ces gaz est prélevée au moyen d’une pompe et acheminée jusqu’aux analyseurs
de gaz (O2, COz et CO). lls passent préalablement par un filtre a suies, un piége a froid et un
filtre dessicant en carbonate de calcium (CaCOz). Une calibration des analyseurs est effectuée
avant chaque série d’expériences. Les gaz de calibration utilisés ont des concentrations de 2500
ppm pour le CO et 8 % pour le COx.

Ces mesures réalisées permettent de déterminer la puissance calorifique degagee lors de la
combustion des végétaux en utilisant le principe de la mesure calorimétrique par consommation
de dioxygéne, proposée par Hinkley en 1968 (Hinkley P. 1968) et mise au point par le NIST
(National Institute of Standards and Technology) entre 1970 et 1980. C’est actuellement la

technique la plus précise et la plus pratique pour mesurer la puissance calorifique d’un feu
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expérimental. Toutefois, il est nécessaire d’appliquer quelques hypotheses avant d’utiliser cette
méthode :

- Tous les gaz sont considérés comme parfaits

- Ils sont mesurés pour un air sec

- Seuls I’O, le CO2, le CO le H20 et le N2 sont pris en compte dans la composition de
I’air, tous les autres gaz étant assimilés au N>

- On consideére constante la quantité¢ d’énergie dégagée par unité de masse d’O2 pour une
combustion compléte
La combustion complete d’un composé CxHyO; est décrite par la réaction steechiométrique

suivante :
CeHyOy + (x+ 2= 2) 0, + 376N, - xCO, + XH,0 +3,76 (x+ 2= )N, (16)

L’énergie dégagée par la combustion est liée a la quantit¢ de dioxygene consommée. La
puissance calorifique ¢ est alors donnée par relation suivante (chapitre precédent):
q= Eoz (mZZ - moz) (17)

avec Ep, la constante calorifique représentant 1’énergie dégagée par kg de dioxygene
consommeée. Cette valeur est estimée pour chaque combustible a partir d’une analyse
élémentaire et du Pouvoir Calorifique Inférieur (PCI). La différence entre m°02 (débit massique
de dioxygéne mesure sans combustion) et ri,, (celui mesuré lors de la combustion) représente
le débit de dioxygene consommé au cours de la combustion.

Dans le cas du cone calorimeétre (par exemple) le débit massique des gaz est exprimé par la

relation suivante :
m, =C |=— (18)

avec 4P le saut de pression, Te la température des gaz et C une constante déterminée lors d'une
procédure de calibration au méthane.
La fraction molaire de dioxygene au niveau des analyseurs X{,‘z est liée au débit d’oxygene par :

mOZ

X& = Mo,
2

- (19)

Moy, MC0, hgg N,
T T T
Mo, Mco, Mco My,

Et
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M
02

.O '0 ° '0 (20)
M0y . [MC0y | Tco | Ny

Mo, = Mco, Mco = My,

A _
Xo, =

avec X;;‘; et Xg‘z les fractions molaires de dioxygéne sans combustion et au cours de la
combustion respectivement.
Ces expressions permettent de déterminer les débits massiques d’oxygene correspondants :

AO
.o Xo, Mo
M,

2 .2 °
= 5 5 5 m 21
X, xEy Xy M, e (21)

Et

X5 Mo, |
Z 2 1y, (22)

mo, = A A A
2 (1-Xo,—XCo,~ Xco) M,

De ce fait on peut exprimer :

: X0, (1= XCo,~ XCo) = X0, (1= XCo,~ Xco) Mo,

mo - mo = g g S ThN (23)
? > (1-X0,~XCo,~ XCo) (1 = X0, = X¢o,~ XCo) Mny =7
D’ou
=g, M=o, o) b, (1 =) mo, o0
- O o o o N.
2 (1~ X0, — Xto,~ X¢o) (1~ Xb,~ X0, XCo) Mny =7

Le facteur de consommation d’oxygéne ¢, permet de simplifier 1’écriture de g :

¢ = D02 M0 (25)
Mo,
On peut alors écrire :
o a0 =X, o) =38, (1= Xt~ 1) -
B x4 (1- x4, - xbo,- %)
(o)) (o)) COy co
Et on obtient donc :
o
. E02 ¢X02 M02 .
q= R : MMy (27)
(1 —X/012 —Xéoz—Xéo) My, 2
L’expression de my, est :
) . v° My

ou m, représente le débit massique d’air entrant et M, sa masse molaire. Les gaz mesurés étant

asséchés, X ;,2 ne peut étre mesuré directement. Toutefois, X ;,2 peut étre exprimée par :

Xy, = (1= Xu,0)(1 — Xb, — Xo,) (29)
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L’expression de la puissance peut alors s’écrire :
: A o Mo
q = Eo, ¢X02ma(1 - XHZO)M_aZ (30)

Au cours de la combustion, une fraction d’air entrant est appauvrie en oxygeéne, qui est remplacé
par un nombre de moles de produits de combustion supérieur ou égal au nombre de moles
d’oxygene consommeées. Le rapport entre ces deux quantités est appelé facteur d’expansion o
et sa valeur est de 1,105 avec une erreur relative associée de 10 % maximum (Janssens 1992).
Le débit massique d’air entrant (11,) peut alors étre relié au débit massique de gaz sortant (1) :

me= T (1- ¢)+ ftag (31)
Cette expression peut étre simplifiée en posant I’hypothese que M, =~ M, :

. m

Ma = e .
L’expression de la puissance calorifique peut alors s’écrire :
Eo, ¢.Xéoz e

. . Mo
q= 1+ ¢ (a—1) (1 - XHZO)M_QZ (33)

Cependant, la valeur de E,, ayant été déterminée pour une combustion compléte, il est

nécessaire d’effectuer une correction de cette valeur dans le cas d’une combustion incompléte,
la production de CO ne pouvant plus étre négligée. L’expression de la puissance calorifique

s’écrit alors en tenant compte de la quantité de CO non catalysée en CO- (Janssens 1991) :

q = Eo, (Thoo2 - moz) - (Eco - Eoz)(Amoz)cat (34)
ou E¢g est I’énergie dégagée par unité de masse de O2 consommée pour 1I’oxydation du CO en
CO2 (~17,6 mJ.kg-1), et Am,, s’exprime par :

A
_ (A=®)XcoMo, . 4

An = X 35
(810,) coe =33y X, (35)

En prenant en compte cette correction, I’expression de la puissance calorifique s’écrit donc :

. (1- ¢) X4 o me Mo o
q = <E02 d) - (ECO - Eoz) 2 ﬁ) (1 - XHZO) 1+ ¢ (a-1) M 2 ng (36)
2 a

Les données brutes, obtenues avec les calorimétres sous forme de fichiers CSV, sont exportées
sous Excel® puis traitées en utilisant les equations de la calorimétrie par consommation

d’oxygéne présentés ci-dessus, afin de determiner la puissance calorifique.
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2.2.2. Vue d’ensemble des dispositifs expérimentaux complémentaires des calorimeétres

Les dispositifs de mesures et d’analyses complémentaires aux mesures de puissance sont
présentés ci-dessous (Figure 15). Il s’agit tout d’abord des lasers He-Ne (partie intégrante des
calorimeétres) qui permettent de mesurer I’opacité des fumées a partir du coefficient d’extinction

et d’en déduire la vitesse de production de fumées et la teneur en aérosols.

Laser He-Ne Section de mesure Laser He-Ne  Section de mesure
il Gaz aspirés L [_____l ______ m—
I S 0
IR | S 1
IRTF / N\
0.4 m \ - / LSHR "\

Hotte ‘ w
I—I ,/' Hotte d’extraction \\

Elément chauffant Systéme de Filtration et Condensation

Echantillon
Panier >
m— Support métallique

4 D

3m 3

DN

A 4
02 CO/CO,
analyseur | analyseurs

Céramique Isolante

m— Cellule de pesée

=i
N
;

Cone calorimétre ,(1 2 E 2 Echantillon
Ciste entier

£ SRR SRR OISy, e g |

1
i
1
) : 1.25m
1 : Grille MET v Porte échantilla
2 : Filtre en fibres de verre 1
5 TR Prélévement des '6) O = — Cellule ——— |
3 : Tube Tenax suies et des gaz 1 2 3 de pesée ll-’ 1=_¢ ‘ ]

Figure 15 : Schéma des cones calorimétriques et dispositifs de mesure des fumées

Concernant I’analyse des fumées, un spectrometre infrarouge a transformée de Fourier
(IRTF) (Antaris IGS, Thermofisher®) permet d’identifier et de quantifier les gaz de faibles
masse moléculaire en sortie des deux calorimetres. Des lignes de transfert chauffées a 165°C
sont utilisées pour acheminer vers I'IRTF les gaz de combustion prélevés dans les conduits
d’évacuation. De plus, une pompe de prélévement permet de récolter les fumées sur des filtres
et des tubes Tenax® en vue d’analyser les aérosols et les composés de plus grande masse
moléculaire. Enfin, un dispositif optique de comptage de particules, a été¢ placé a I’extérieur du
laboratoire, face a la sortie d’évacuation des fumées afin de caractériser la granulométrie des
aérosols. Le fonctionnement de ces appareils sera détaillé dans les sections suivantes.
Concernant plus particulierement les expériences réalisées a 1’échelle du cone calorimetre
(Figure 13), une camera rapide haute résolution (Mikrotron Eo Sens CL MC1363), équipée
d’une lentille focale de 50 mm, a été utilisée pour mesurer le temps et le lieu d’inflammation
des échantillons. Cette caméra enregistre les images a une cadence de 500 images/s de 1,3 Mega

pixels chacune. Une caméra infrarouge (CEDIP®, Jade3MW) disposant d’un plan focal de 256
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x 256 pixels a également été utilisée afin d’obtenir la température de la surface des échantillons.
Les images IR sont enregistrées sur un PC avec une résolution de 14-bit, un temps d’intégration

de 125 ms et une fréquence d’échantillonnage de 20 Hz.

Figure 16 : Vue d’ensemble du dispositif expérimentale a I'échelle du céne calorimétre

A D’échelle du terrain, les prélévements des fumées ont été effectués en des positions
permettant de satisfaire deux objectifs (Figure 17). Le premier objectif consistait & comparer
les valeurs des facteurs d’émission mesurées sur le terrain avec celles obtenues en laboratoire.
Nous avons donc réalisé des prélévements a une position fixe, a hauteur d’homme et au-devant
du front de feu, en nous situant le plus possible dans les fumées, cette position sera appelée
panache. Le second objectif était de déterminer I’atmosphére de travail des opérationnels. Nous
avons donc positionné nos pompes de prélevement sur les opérationnels. Les fumées ont été
prélevées dans des sacs Tedlar et sur des tubes adsorbants (Tenax) pour étre analysées ensuite
en laboratoire. Des détecteurs de gaz ainsi qu’un compteur optique de particules ont également
été utilisés. Tous ces dispositifs seront présentés en détails dans la suite de ce chapitre.
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Figure 17 : Schéma du positionnement des prélévements de fumées sur le terrain

2.2.3. Techniques d’analyses pour la caractérisation des gaz et des COV

e [’analyseur des calorimeétres (FTT®)

Le monoxyde et le dioxyde de carbone ont été quantifiés a partir de la baie d’analyse
des calorimétres, équipée d’un analyseur infrarouge non dispersif (IRND).

e Le spectrometre infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) (Antaris IGS,

Thermofisher®)

L’IRTF a été utilisé pour identifier les gaz et les COV de faible masse moléculaire
(comme le CO ; CO,, CHa, NHs, NOx, etc.). Il dispose d’une cellule analytique, dotée d’un
chemin optique de deux métres de long, soumis a une pression de 650 mBar (Figure 18). Le
principe de mesure de I’IRTF repose sur I’interaction lumineuse entre un rayonnement IR et un
gaz. Un faisceau contenant 1’ensemble du spectre des longueurs d’ondes a mesurer (de 10 a
10000 cm™?) est produit par une source infrarouge a large bande et passe par un interférométre
de Michelson. Ce dernier sépare le spectre en une multitude de longueurs d’ondes. Les liaisons
chimiques des molécules entrent en vibration par absorption d’ondes électromagnétiques, pour
des longueurs d’ondes comprises entre 400 et 4000 cm™. Ainsi chaque molécule posséde des
bandes d’absorption caractéristiques selon ses fonctions et ses liaisons chimiques, ce qui permet
son identification. Apres avoir traversé 1’échantillon, le faisceau arrivant sur le détecteur est
transformé en signal électrique. Puis cet interférogramme, représentant la somme de toutes les

fréquences du faisceau, est converti en un spectre IR par 1’algorithme de la Transformée de

Lara Leonelli 73



Chanpitre 2 : Matériel et méthodes

Fourier. Les gaz sont alors identifiés a partir de certaines composantes de leur spectre
recherchées dans le spectre de 1’échantillon. Dans notre cas, les spectres IRTF des composés

présents dans les fumées ont éte réalisés en mode transmission.

Figure 18 : Photographie de I'lRTF

La quantification des composés identifiés lors d’une analyse IRTF est basée sur la loi
de Beer-Lambert. L’absorbance du rayonnement infrarouge A; est obtenue par mesure des
intensités infrarouge | a la longueur d’onde 4 dans 1’échantillon a analyser et lo qui est I’intensité

infrarouge a la longueur d’onde 4 dans le spectre du bruit de fond appelé background.
4 =—log (1) (37)

Cette loi permet de définir la concentration d’un composé grace a la mesure expérimentale de
I’absorbance a une longueur d’onde 4 d’apres 1’équation :

Ay =g x1 xC (38)
avec ¢; le coefficient d’extinction molaire du composé a la longueur d’onde 4, | la longueur

d’onde du chemin optique dans 1’échantillon a analyser (2 m) et C la concentration du composé.
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Aprés avoir identifié et déterminé la fraction molaire des gaz de combustion, nous pouvons
calculer le débit massique 1, et la masse de chaque gaz x du mélange de la fagon suivante :

. M,
XFTIR = iy X FTIR e (39)

My = M,
ou 11, représente le débit massique dans la gaine d’extraction et M la masse molaire du mélange
identifié par IRTF.

M = X{T5F- My, 0 + XE5 R Mo, + XE5""Mco + X6 "My, + Xy, My, + -+ (40)

La masse totale de compose x émise lors de la combustion est alors données par :
my = [, 1y dt (41)

Pour calculer la masse molaire du mélange M, nous avons besoin de connaitre les fractions
molaires de dioxygene et de diazote. Le dioxygene et le diazote ne sont pas identifiés par
I’IRTF. La fraction molaire de dioxygéne contenu dans le mélange est obtenue a partir des
mesures de dioxygene réalisées avec 1’analyseur paramagnétique du calorimétre (noté para). Ce
dernier déterminant la fraction molaire de dioxygene pour 1’air sec, la correction suivante est
réalisée :

X5 ™R = XpI x (1= Xf1" (42)

La fraction de diazote est obtenue par calcul suivant :

XETR = 1 = (X7 + XETIR + KEDIR + XER'E + ) (43)
Les données brutes fournies par I’'IRTF sont exportées sous Excel® et les valeurs en ppm sont
converties selon les équations ci-dessus afin de calculer le débit massique de chaque gaz
identifié dans le mélange.

e Les analyseurs de gaz de terrain

Deux détecteurs de gaz (MX6-iBrid, Industrial Scientific®) ont été utilisés sur le terrain.
Ils sont transportables et fournissent une mesure en continu des gaz de combustion émis lors
des brllages dirigés, grace a différents types de cellules. Certains gaz, tel que 1’oxygéne ou le
CO, sont détectés par une cellule électrochimique (E) et d’autres, tels que les gaz combustibles
(a ’exception du CO) sont détectés par une cellule infrarouge (IR).

Le principe électrochimique est basé sur une réaction d'oxydo-réduction a la température
ambiante. L'interface sur laquelle réagit le gaz est une interface solide-liquide : le gaz s'adsorbe
a la surface d'un catalyseur et réagit avec les ions d'une solution. Le gaz entre dans la cellule
par une barriére de diffusion perméable aux gaz mais pas au liquide. Les électrodes sont

immergeées dans un électrolyte (un acide aqueux concentré). L’oxygéne Oz, le monoxyde de
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carbone CO, le monoxyde NO et le dioxyde d’azote NO2, I’ammoniac NHs, le cyanure
d’hydrogéne HCN et le dihydrogene H2 ont €té mesurés par des cellules électrochimiques.
Pour les gaz identifiés par IR, le principe de détection repose sur l'interaction entre un
rayonnement infrarouge et le gaz. Le gaz absorbe de I'énergie a une longueur d'onde bien
déterminée (liaisons C-H), qui dépend de I'énergie de vibration de ses molécules. L'atténuation
d'énergie du rayonnement infrarouge est mesurée et est fonction de la concentration de gaz
présente sur le trajet optique, suivant la loi de Beer-Lambert. Le dioxyde de carbone CO et le
méthane CHas ont été mesurés par des cellules IR. Le Tableau 5 donne les caractéristiques

spécifiques des capteurs utilisées en fonction du gaz cible.

Tableau 5 : Caractéristiques des analyseurs de gaz de terrain

Gaz Capteur Plage de mesure Résolution Plage de température Précision
(Ppm) (ppm) (°C) (%)
02 E 0 a 30%* 0,10%* -20a 55°C +0,5a+0,8
CoO E 041500 1 -20a50°C +5a+15
NO E 041000 1 -20a50°C +5a+15
NO2 E 0a150 0,1 -20a50°C +5a+15
NH3 E 0a500 1 -20a50°C +5a+15
HCN E 0a30 0,1 -40 2 40°C +5a+15
Ho E 042000 1 -20a50°C +5a+15
CO2 IR 0 & 5%* 0,01%* -20a50°C +5a+15
CHs IR 04100% LIE 1% LIE -20a50°C +5a+15

* pourcentage du volume total

Ces capteurs (Figure 19) ont été placés sur les opérationnels réalisant les brilages

dirigés. La calibration est réalisée par le fournisseur tous les six mois.
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Figure 19 : Photographie des analyseurs de gaz de terrain

e [’analyse des COVNM et des COSV

L’analyse des composés organiques volatils non méthanique (COVNM) ainsi que des
composés organiques semi-volatils (COSV) a été réalis€ au moyen d’un couplage
chromatographique a savoir la chromatographie en phase gazeuse (CPG) couplé a un
spectrométre de masse (SM) et un détecteur a ionisation de flamme (DIF). Cette méthode
permet d’effectuer la séparation et I’analyse des constituants d’un mélange gazeux. Du fait de
la complexité du mélange et de la concentration extrémement faible des constituants, I’étape de
préparation de 1’échantillon est une étape fondamentale a ’analyse chimique. Les méthodes
d’espace de téte dynamique (Edt-d) permettent de pré-concentrer les composés volatils dans un
support. Ce procédé permet une extraction sélective ainsi qu’une identification et une
quantification des composés a de faibles doses. Nous avons sélectionné deux modes de piégeage
des COVNM et COSV en fonction des expériences a savoir les tubes Tenax (TA) et les sacs en
Tedlar (Figure 20).
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Figure 20 : a) Sac Tedlar, b) Tube Tenax

11 apparait que ces deux modes sont les plus adaptés a I’analyse des fumées issues de la
combustion de combustibles forestiers (Romagnoli 2014). Les sacs Tedlar permettent de
prélever un volume important contenant I’intégralité du mélange constituant les fumées. Les
tube Tenax TA, sont constitués de polymeéres organiques relativement inertes et peu polaires,
permettant le piégeage d’une large gamme de composés organiques volatiles et semi-volatiles
dans un mélange d’air pouvant contenir une grande quantité d’eau. IIs présentent une importante
surface spécifique d’adsorbant et possédent une grande stabilité thermique (= 350° C). En
laboratoire, le mélange gazeux est prélevé dans des sacs Tedlar ou piégé sur des tubes Tenax
TA a I’aide d’une pompe de prélévement avec un débit de 4 L. min™. Le point de préleévement
se situe au méme endroit du conduit d’extraction des fumées du cone calorimetre que la ligne
chauffée reliée a I’'IRTF. Les prélévements sont effectués en fonction des phases de dégradation
(pré-ignition, combustion avec flamme, combustion dans flamme) ou pour I’ensemble des
phases. Sur le terrain, les prélevements s’effectuent au moyen de cinq pompes individuelles
placées sur les pompiers sans distinction des phases de combustion. La durée des prélévements
est de 15 min pour un débit de 100 mL.mint. Au moins cing réplicas sont effectués par pompier.
Avant ’analyse proprement dite, une étape de désorption est nécessaire permettant de libérer
les constituants ainsi piégés de leurs supports. Celle-ci est réalisée au moyen d’un désorbeur
thermique automatique (DTA) alimenté en gaz vecteur par un générateur d’hydrogene (Hz).

Le DTA permet une désorption dite & deux etapes. Dans une premiere étape, les
COVNM et COSV (piégeées) sont desorbés de leurs supports (tubes Tenax chauffés a 240°C
pendant 10 min, systeme Online pour les sacs Tedlar) et entrainés via une ligne de transfert
jusqu’a un piege a froid (« cold trap » ; 22 cm, 0,53 mm i.d., Supelco®) a -5°C, constitué d’une

phase adsorbante permettant de cryofocaliser les substances a partir d’un refroidissement
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constant par effet Peltier, balayé par un gaz vecteur. La deuxiéme étape consiste a chauffer
rapidement le cryopiege en augmentant la température de -5 °C & 280 °C a 40 °C par seconde.
Puis la température est maintenue a 280 °C pendant 3 minutes, balayé par du dihydrogéne (gaz
vecteur). Le gaz vecteur transporte les molécules ainsi libérées en téte de colonne
chromatographique via une ligne de transfert chauffee (280°C). Ce systeme en deux étapes,
permet une bonne résolution des chromatogrammes et limite les phénomenes de coélution

rencontrés avec une désorption classique.

Figure 21 : Désorbeur thermigue automatigue et générateur d'hydrogéne

Nous disposons d’un ensemble DTA-CPG-DIF/SM Perkin EImer® ATD turbomatrix.
La CPG est équipée de deux colonnes identiques Rtx-1, (polydiméthylsiloxane), la premiére est
reliée au DIF et la deuxieme au détecteur SM.
La CPG/DIF est une méthode d’analyse par séparation qui s’applique aux composés gazeux ou
susceptibles d’étre vaporisés par chauffage sans décomposition. C’est la technique de
séparation la plus utilisée car elle permet d’effectuer 1’individualisation des constituants a partir
d’échantillons de I’ordre du milligramme voire du microgramme. Les progrés technologiques
réalisés dans le domaine des colonnes capillaires, des phases stationnaires et des détecteurs ont
contribué a rendre la CPG incontournable pour I’analyse des composés volatils. L’injection du
mélange peut étre effectuée manuellement grace a un systeme d’injection permettant
d’introduire 1’échantillon au moyen d’une seringue et de le rendre volatile par chauffage dans
la chambre d’injection, ou encore de manicre automatisée via le DTA ou un passeur carrousel.
L’¢échantillon est injecté en té€te d une colonne capillaire ou d’une colonne remplie d’une phase

stationnaire, située dans un four dont la température peut varier de 20 a 450° C. La colonne

Lara Leonelli 79



Chapitre 2 : Matériel et méthodes

permet la séparation des composés, poussés par le gaz vecteur (Hz). Les molécules sont éluées
et séparées en fonction de leur affinité avec la phase stationnaire. En sortie de colonne les
molécules passent a travers le DIF, qui enregistre le signal émis par les différentes molécules.
Lors de leur passage a travers la flamme les molécules sont ionisées, provoquant un courant
électrique entre la buse de la flamme du DIF et une électrode entourant cette derniere. Les
molécules peuvent alors étre identifiées grace a leurs indices de rétention. Si la chromatographie
est effectuée a température constante, les indices sont calculés a partir d’une gamme d’alcanes,
ce sont les indices de Kovats. Si la chromatographie est réalisée en programmation de
température on parle d’indices de rétentions, avec des temps de rétention spécifique a chaque
composé, dans des conditions d’analyse précises. Les indices de rétention polaire (IRp) et
apolaire (IRa) sont comparés a ceux d’échantillons authentiques contenus dans des
bibliotheques de référence élaborées au laboratoire a partir de composés standards externes
lorsqu’ils existent et/ou dans des bibliotheques commerciales ou répertoriés dans la littérature
(Jennings et Shibamoto 1980), (McLafferty et Stauffer, Data Base 1988). Cependant, une
reproductibilité parfaite des indices de rétention est difficile a obtenir et ne peut étre observée
que sur des chromatogrammes réalisés sur une période courte avec des conditions
expérimentales rigoureusement identiques. Dans nos expériences, l'analyse en CPG a été
effectuée a l'aide d'un appareil Perkin-Elmer Autosystem XL GC (Waltham, MA, Etats-Unis)
équipé d'un systeme de détecteur d'ionisation a double flamme (DIF) et de deux colonnes
capillaires a silice fondue (60 m, 0,22 mm id, épaisseur du film 0,25 um, Restek, France), Rtx-
1, (polydiméthylsiloxane : colonne dite apolaire) et Rtx-wax (polyéthyléne glycol, colonne dite
polaire). L'utilisation de deux colonnes capillaires avec deux phases stationnaires différentes a
permis: i) de résoudre le chevauchement de composés qui ont malheureusement les mémes
temps de rétention, ii) une meilleure identification des composants par le calcul de deux indices
de rétention pour certains composés. La température du four a été programmée pour une
augmentation de 60 °C a 230 °C a une vitesse de chauffe de 2 °C.min, puis elle est maintenue
a 230 °C pendant 10 min. Les températures de I'injecteur et du détecteur ont été maintenues a
280 °C.
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Figure 22 : Chaine analytique DTA-CPG-DIF/SM

La spectrométric de masse est une technique d’analyse physique permettant
I’identification des molécules en fonction de leur masse. Les molécules passent dans une
colonne identique a celle utilisée en CPG/DIF, puis traverse une nouvelle source d’ionisation
ou elles sont vaporisées et ionisées. Il existe plusieurs types de sources mais celle utilisée pour
cette étude est une source a ionisation électronique. Elle brise les molécules en fragments
ionisés puis un analyseur les sépare en fonction de leur rapport masse/charge (m/z). Les
analyseurs les plus fréquents sont le « quadripdle » et le piege a ion ou « ion trap ». Ils utilisent
la stabilité des trajectoires pour séparer les ions en fonction du rapport m/z (De Hoffmann,
Charette et Stroobant 1999), (McLafferty et Turecek 1993). Les analyseurs quadripdles,
constitués de quatre barres cylindriques, ne laissent passer que les ions d’une fourchette de
masses déterminee. Le faisceau d’ions ayant traversé l’analyseur de masse est détecté et
transformé en signal utilisable, grace a un détecteur qui convertit les impacts ioniques en
signaux. L’ordinateur enregistre alors les signaux visualisés sous forme de pics d’intensités
variables, rangés sur une échelle de masses. Nous disposons d’un détecteur de masse Turbo
Perkin-Elmer (Waltham, MA, USA), couplé a un Perkin-Elmer Autosystem XL, équipé de
colonnes capillaires a silice fusionnée Rtx-1 et Rtx-wax. Le gaz porteur est le H, (1 mL.mint),
la température de la source d'ions a été réglée a 150 ° C, énergie d’ionisation : 70 eV. Les
spectres de masse d'ionisation électronique ont été acquis sur la gamme de masse 35-350 Da.
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La quantification des COVNM et COSV est réalisée par étalonnage externe en
équivalent benzene. Pour cela, différentes concentration de benzéne d’une solution standard
(2000 pg.g?, Supelco®) sont injectés dans le CPG-DIF. La courbe d’étalonnage est ainsi

réalisée permettant la quantification de ces composes en équivalent benzéne.

2.2.4. Techniques d’analyses pour la caractérisation des aérosols

Les aérosols formes par les feux de végétation peuvent réduire la visibilité et poser des
problémes sanitaires. 1l est donc important de les caractériser selon ces critéres. Pour cela, nous

avons utilisé les dispositifs suivants.

e [’opacimeétre laser

L’opacité des fumées est mesurée dans le conduit d’extraction des calorimetres au
moyen d’un laser He-Ne de 0,5 mW émettant dans I’infrarouge a une longueur d’onde de 633
nm. La lumiére du laser passe par I’intermédiaire de diviseurs de faisceaux et atteint deux
détecteurs. La lumiére atteignant le premier détecteur, dit de compensation, n’est pas atténuée
par la fumée. Son signal sert de référence. Le second faisceau traverse la zone de mesure et
atteint le détecteur principal qui mesure un signal atténué par la fumée. La production des
fumées est étudiée a partir de la mesure du coefficient d’extinction k en m™. 1l est calculé a

partir de la loi de Bouguer :

1
2 = kL (44)

avec I, Iintensité de la lumiére incidente monochromatique de longueur d’onde A et I,
I’intensité de la lumiére transmise a travers la fumée pour un trajet de longueur L (Babrauskas
et Mulholland 1987). Le coefficient d’extinction permet d’exprimer plusieurs autres mesures
telles que la vitesse de production des fumées ou « Smoke Production Rate » (SPR en m2.s?),
la production totale de fumées ou « Total Smoke Production » (TSP en m?) et la concentration
massique de particules de suies Cs (kg.m™) d’aprés ’expression :
k = o0,C; (45)

ou os (M2.kg™?) est la surface d’extinction spécifique par unité de masse de suies. La quantité os
dépend de la distribution, de la taille et des propriétés optiques des particules de suies présentes
dans la fumée. Dans la littérature, la surface d’extinction spécifique par unité de masse de suies
pour le bois varie de 8200 & 8500 m2.kg (Gebert et Hindman 1982), avec une valeur moyenne
de 8300 (Babrauskas et Mulholland 1987).
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Le SPR est déterminée par le produit du coefficient d’extinction k (m™) et du débit volumique
d’extraction des fumées, noté Vgpore (M3.kg™?). Il est donné par :

SPR = kVsmoke (46)
Le TSP est calculé a partir de la relation suivante :
TSP = [ SPRdt (47)

ou T est la durée de la combustion pendant laquelle on souhaite avoir la production de fumée.
Cette relation permet enfin d’en déduire la masse des suies qui est donnée par le rapport du TSP

(m2) et de a5 (M2.kg™?) considérée constant sur ’intervalle de calcul :

mg = [y (£ Vomoke ) dt (48)
e Le compteur optique de particules (GRIMM)

Nous disposons d’un compteur de particules (GRIMM 1.108, Intertek®) (Figure 23)
permettant un profilage des diametres des aérosols. Il réalise un comptage en continu des
particules présentes dans les fumées par diffraction lumineuse, en fonction de leur
granulométrie. Les valeurs (en nombre de particules) sont ensuite converties en concentration
massique par un algorithme spécifique. L'atmosphére est échantillonnée par 1’intermédiaire
d’une sonde isocinétique. Une pompe de débit constant et ajusté (1,2 1. min™) aspire le mélange
(produits de combustion/air) qui passe dans la cellule de mesure optique. Lorsqu'une particule
entre dans la cellule de mesure, elle traverse le faisceau laser et produit une diffraction de la
lumiere qui est mesurée dans un angle de 90° par un photodétecteur. Un analyseur de pics
permet ensuite de classifier les particules selon leurs tailles. 1l y a 15 canaux de taille pour le
comptage:0,3;0,4,05;065;08;1;16;2;3;4;5;7,5;10; 15et 20 um. Le compteur
de particules est transportable. Les particules issues de I'air échantillonné sont récupérées sur
un filtre en Téflon pour réaliser ensuite une analyse gravimétrique ou chimique. Lors des
expériences de laboratoire, ’appareil a été placé en extérieur, a 5 métres de la bouche de
I’extracteur de fumées des calorimétres. Lors des brllages dirigés, la sonde est placée avec
I’ensemble du dispositif experimental destiné a prélever des données dans le panache de

fumées.
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Figure 23 : Photographie du compteur de particules GRIMM

e Détermination morphologique des aérosols

La microscopie électronique nous a permis d’observer les aérosols émis lors de la
combustion des végétaux. Les aérosols ont été récoltés séparément en fonction des différentes
phases de dégradation (chauffage avant ignition, combustion avec flamme et combustion sans
flamme). Deux dispositifs de préléevements ont été utilisés pour prélever les aérosols dans le
conduit d’évacuation des fumées des calorimeétres au moyen d’une pompe de prélévement (débit
de prélévement de 4 L.min™). Le premier dispositif est constitué de filtres en fibres de verre
(Figure 24) sur lesquels les particules sont retenues. Elles ont été observées au microscope
¢lectronique a balayage (MEB) et des extractions chimiques ont été réalisées pour 1’analyse de
la partie organique des aérosols. Le deuxiéme dispositif est constitué d’un systéme de porte
grilles (Figure 25) permettant un prélévement des aérosols sur des grilles en cuivre (G) spéciales
pour microscope électronique a transmission (MET) recouvertes de deux films, I’un en Formvar
(F) et I’autre en carbone (C) (grilles Formvar-Carbon 200 Mesh). De cette maniére, aucun
traitement préalable a I’observation n’a été nécessaire et les échantillons n’ont pas été altérés.
Toutes les particules solides présentes dans les fumées ont ainsi pu étre observées au MET, ce
dernier offrant un grossissement plus important, nécessaire a I’observation de la morphologie

des particules de suies. Ces deux modes d’observation des aérosols sont détaillés ci-dessous.
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Figure 25 : Dispositif de prélévement sur grilles MET

- Le microscope électronique a balayage (MEB) utilise le principe des interactions
électrons-matiére pour produire des images haute résolution de la surface d’un échantillon.
Cette technique consiste en un faisceau d’électrons, produit par un canon a électrons, balayant
la surface d’un échantillon. II existe deux types de canon & électrons selon le principe utilisé
pour extraire les électrons : I’émission thermoionique, avec filaments de tungsténe ou pointe
LaB6, et I’émission par effet de champ. Il existe également un principe intermédiaire : la source
Schottky a émission de champ. Le laboratoire est équipé d’un MEB a émission thermoionique
avec filament de tungstene (Figure 26 a) (S — 34000, HITACHI). Le canon a électrons extrait
les électrons du matériau conducteur (le tungstene) vers le vide ou ils sont accélérés par un
champ ¢lectrique. Le faisceau d’¢lectrons est alors traité dans la colonne électronique qui en
fait une sonde fine balayée sur I’échantillon. La colonne est constituée de bobines de balayage,
de lentilles magnétiques et d’un diaphragme de limitation d’ouverture. L’interaction entre la
sonde électronique fine et I’échantillon génere des électrons secondaires de basse énergie qui

sont accélérées vers un détecteur d’électrons secondaires. Chaque point d’impact d’un électron
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secondaire sur le récepteur correspondant a un signal électrique. Ce dernier amplifie alors le
signal regu, ce qui permet de reconstruire une image en trois dimensions de la surface de
I’échantillon. La résolution de cet appareil se situe entre 0,4 et 20 nanometres.

Les échantillons a analyser au MEB ont éte récoltés sur différents type de filtres (fibre de verre,
téflon et polycarbonate). Les filtres ont été découpés en portion et placés sur plot en aluminium
avec du scotch double face puis métallisés avant observation. La métallisation de la surface de
I’échantillon permettant de le rendre plus conducteur et ainsi éviter que le faisceau d’électron

ne s’accumule en surface lorsqu’il vient taper I’échantillon.

- Le microscope électronique a transmission (MET) fonctionne également sur le principe
de I’interaction électrons-matiére, a la différence que le faisceau d’électrons vient traverser
I’échantillon qui doit étre extrémement mince. La encore il existe trois types de sources
émettrices : thermoionique, par effet de champ et Schottky a effet de champ. Le laboratoire
dispose d’un MET (Figure 26 b) (H — 7650, HITACHI) a canon thermoionique avec filament
de tungsténe. Ce dernier, chauffé a haute température par circulation d’un courant, produit des
électrons qui se déplacent dans un vide de I’ordre de 10 mbars afin d’éviter que des molécules
n’interagissent avec le faisceau. Ils sont accélérés par une tension stabilisée, généralement
comprise entre 60 et 300 kV. Ils passent ensuite par un systéme condenseur composé d’un
ensemble de lentilles magnétiques associées a des diaphragmes, permettant de modifier le mode
d’éclairement de 1’échantillon. Le faisceau traversant I’échantillon interagit avec les atomes qui
le constituent. Le faisceau transmis a travers 1’échantillon est le résultat de diffusions €lastique
et inélastique, qui fournissent le contraste des images. Ces deux diffusions conservent la
quantité de mouvement, mais la premiére conserve I'énergie cinétique et contribue en grande
partie aux interactions tandis que la seconde conserve I'énergie totale et est concentrée dans les
petits angles de diffusion. Un systéme de projection constitué d’un ensemble de lentilles
magnétiques (de diffraction, intermédiaire et de projection finale), permet ensuite de transférer
I’image de I’échantillon (ou le diagramme de diffraction) vers 1’écran d’observation.
L’acquisition d’images numériques est réalisée par une caméra placée sous 1’écran

d’observation.
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Figure 26 : Schémas des microscopes électroniques a) MEB et b) MET

e La caractérisation chimique des aérosols liquides

Les aérosols récoltés sur les filtres en fibres de verre ont été extraits par le biais d’une
extraction en phase liquide au moyen d’un soxhlet dans un mélange toluéne/méthanol (1:6)
(Jonker et Koelmans 2002). Cette méthode fait intervenir plusieurs cycles d’évaporation —
condensation du solvant. Le solvant est chauffé dans un ballon, les vapeurs passent dans un
dispositif (le soxhlet, Figure 27) contenant I’échantillon solide et dissolvent les espéces solubles
en se recondensant. Lorsqu’un certain niveau de remplissage est atteint dans le soxhlet, la
solution est renvoyée dans le ballon afin d’étre chauffée, commengant un nouveau cycle. Une
fois que tous les goudrons ont été dissouts et transférés des filtres dans le ballon, le solvant est
alors évaporé avec un évaporateur rotatif. Les goudrons ainsi récoltés ont été séparés en
plusieurs fractions par chromatographie flash en fonction des différentes familles de composés
chimiques présents. Différents solvants (Merck SupraSolv®) de polarité croissante ont éeté
utilisés comme suit pour éluer les composés : S1: 22,5 mL de n-hexane, S;: 22,5 mL de
toluéne/n-hexane (8,4:14,1), Ss : 22,5 mL de dichlorométhane/n-hexane (11,25:11,25), S4: 30
mL d’acétate d’éthyle/n-hexane (12:18) et Ss : solution d’acide formique pur dans du méthanol
(4% vlv). Les fractions ont ensuite éte analysées en CPG-DIF/SM comme indiqué

précédemment. Ce fractionnement permet la séparation des composes en fonction de leur
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famille chimique et facilite I’analyse et la lecture des spectres. Les fractions comportant des
composés hydroxyleés et carboxylés ainsi que des sucres ont préalablement été dérivatisees par
addition de N,Obis(triméthylsilyDtrifluoroacétamide (BSTFA) : triméthylchlorosilane (TMCS)
99:1 (Supelco®) afin de rendre ces composés volatiles et analysables en chromatographie
gazeuse. Pour cela, 10 mg de chaque fraction ont été dilués dans 100 pL de dichlorométhane
auxquels ont été ajoutés 20 pL de pyridine et 30 pL de BSTFA, le tout a été chauffé a 80 °C

durant 30 minutes.

Figure 27 : Photographie du montage pour extraction au soxhlet

2.3. Détermination de la toxicité des fumées

Une investigation de la toxicité des fumées a ét¢é menée. L’étude s’est déroulée a
I’échelle du terrain, lors de brilages dirigés. Des composés chimiques ont été sélectionnés en
fonction de leur toxicité (aigué ou chronique) et de leur tracabilité. Afin de déterminer le niveau
d’exposition aux fumées des opérationnels, ces composés ont été¢ mesurés a plusieurs niveaux
a savoir dans I’air ambiant inhalé, dans 1’air exhalé et dans les urines. Une analyse de la
composition des fumées dans le panache a également été effectuée afin de comparer d’une part
les concentrations en polluants dans le panache et aux niveaux de ’air inhalé et d’autre part les

valeurs de facteurs d’émission obtenues en laboratoire et sur le terrain.
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2.3.1. Toxicité aigué

La toxicité aigué correspond a I’absorption ponctuelle d’une grande quantité de
composés toxiques. Les effets toxiques aigus les plus courants sont 1’asphyxie et I’irritation et
les principaux gaz asphyxiants sont le monoxyde de carbone et le monoxyde d’azote. La toxicité
aigué peut aisément étre caractérisée par la mesure du taux de monoxyde de carbone, que ce
soit dans I’air ambiant ou dans I’air exhalé. En effet, le CO est le principal produit de la
combustion incompléte de la biomasse (hormis 1’eau et le CO2, qui ne sont pas toxiques). Il est
donc présent en grande quantité, ce qui facilite son dosage. De plus, le CO n’a pas d’effets
chroniques, il est facilement éliminé par 1’organisme via la respiration. En cas d’intoxication
sévere, I’utilisation d’un caisson hyper-bare peut étre nécessaire afin d’accélérer I’¢limination
du CO en brisant les liaisons CO-hémoglobine. Les mesures de CO dans I’air sont corrélées au
pourcentage de carboxyhémoglobine %COHb, qui représente le pourcentage d’hémoglobine
du sang liées a des molécules de monoxyde de carbone, en compétition avec la liaison naturelle
oxygene-hémoglobine. Le Tableau 6 présente 1’équivalent de %COHbD en fonction des ppm de
CO exhalés et la correspondance avec le tabagisme. A partir de 6 ppm de CO exhalés on peut
parler d’intoxication légére puisque ce taux correspond & un pourcentage de
carboxyhémoglobine de 1,12%, ce qui est représentatif d’un tabagisme modéré. Au-dela de 20
ppm de CO exhalés ou de 3,25% de %COHb on parle d’intoxication au CO, représentative d’un
tabagisme important. L’ACGIH recommande une VLEP 8H de 25 ppm a ne pas dépasser,
correspondant a un pourcentage de %COHb de 3,25% et 20 ppm de CO exhalés.

Tableau 6 : Effets de I’exposition au CO en lien avec le tabagisme

CO exhalé (ppm) %COHb Correspondance tabagisme
+de 20 +de 3,25 Fumeur important
11-20 1,76 — 3,20 Fumeur
6-10 1,12 -1,60 Fumeur modéré

1-5 0,16 — 0,96 Non-fumeur

Pour déterminer le niveau d’exposition aux fumées des intervenants sur les brilages
dirigés, le taux de CO dans I’air exhalé a été¢ mesuré sur cinquante opérationnels volontaires et
non-fumeurs (répartis sur les huit brilages dirigés) au moyen d’un testeur de CO portable

(Figure 28) muni d’une cellule électrochimique. Les mesures ont été effectuées avant et apres
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le brilage et classées en fonction du poste de travail occupé, a savoir 1’allumage (avec une

torche contenant un mélange gasoil-essence 6:4) ou I’extinction (avec ou sans eau).

Foog

e
-

Figure 28 : Photographie d'un testeur de CO

2.3.2. Toxicité chronique

La toxicité chronique correspond a 1’absorption réguliere de petites quantités de
composés toxiques qui se fixent et s’accumulent sur les différents organes pouvant aller jusqu’a
leur destruction. Pour caractériser la toxicité chronique des fumées émises par les incendies de
forét, nous avons choisi de mesurer la concentration de trois composés, connus pour leurs effets
toxiques a long terme :

- Le benzene, cancérogéne avéré (C1A) et mutagene supposé (M1B), qui est le COVNM
le plus abondant dans les fumées émises par des feux de végeétation.

- Le pyréne, représentatif des HAP dans leur globalité car c’est I’un des plus abondants.

- Et le benzo[a]pyrene, un HAP moins abondant mais connu comme étant le composé
présent dans les fumées le plus cancérogeéne pour ’homme (C1B, M1B et R1B).
Ces composés ont été tracés dans les urines par I’intermédiaire de leurs métabolites utilisés
comme biomarqueurs d’exposition. Il s’agit de I’acide trans,trans-muconique (t,t-MA) pour le
benzéne (Ducos, et al. 1990), du 1-hydroxypyrene pour le pyrene et le 3-
hydroxybenzo[a]pyréne pour le benzo[a]pyréne (Leroyer, et al. 2010). Les urines de 30
volontaires non-fumeurs (répartis sur les huit brilages) ont été récoltées dans des flacons
stériles a la fin de la journée de brilage, puis stockées a -80°C avant analyses.

Les analyses des urines ont été réalisées au moyen d’une chromatographie liquide haute
performance (CLHP) couplée a un détecteur a barrette diode (DBD) (Figure 29). Avant

I’injection dans le chromatographe, une étape de purification est nécessaire afin d’améliorer la
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résolution des chromatogrammes et une meilleur identification et quantification des traceurs
biologiques. Cette purification a été réalisée au moyen de cartouche d’extraction en phase solide
(EPS ou SPE pour «solide phase extraction »). Les cartouches EPS permettent de pré-
conditionner les composes et elles nécessitent des quantités limitées de solvant organique
contrairement aux extractions classiques. Les colonnes permettant la séparation de ce type de
composés sont les colonnes C1g de type ODS (octadécylsilane) a polarité de phase inversée. Les
ESP se décomposent en un certain nombre d'étapes plus ou moins nombreuses en fonction de
I'adsorbant utilisé et de la complexité de I'échantillon. En général, la procédure est la suivante :

- Conditionnement ou solvatation : cette étape sert a conditionner la cartouche en
mouillant la phase avec un solvant organique,

- Equilibrage : il faut éliminer I'excédent de solvant de conditionnement en ringant la
cartouche avec le solvant de I'échantillon,

- Dép6t de I'échantillon ou chargement,

- Lavage : avec un solvant judicieusement choisi, on élimine certains composés
indésirables de la cartouche tout en maintenant les composés d'intérét adsorbes,

- Elution : on récupére les composés recherchés avec le solvant approprié.

Figure 29 : Photographie de la chaine CLHP
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Aprés cette étape, les échantillons sont injectés en téte de colonne chromatographique.
La CLHP est une technique de séparation puissante, c'est une méthode physico-chimique basée
sur les différences d’interactions entre les molécules a séparer et les phases mobiles et
stationnaires. Préalablement, les solutés sont mis en solution dans la phase mobile (solvant).
Aprés son injection, ce mélange passe sous haute pression au travers de la colonne (tube en
acier inoxydable) qui renferme la phase stationnaire. Celle-ci est constituée de micro particules
de silice, trés sensibles aux impuretés. Il est donc essentiel de purifier et de filtrer I’échantillon
avant son injection en téte de colonne (utilisation de pré-colonnes). La phase stationnaire
interagit plus ou moins selon la nature des molécules de solutés, ce qui permet leur séparation.
Selon leur affinité, elles se répartissent entre la phase mobile et la phase stationnaire. Les
mécanismes d’échange sont basés sur les coefficients de partage. Les diverses molécules sont
éluées a des instants différents en fonction de la polarité de la phase mobile, ces temps sont dits
de « rétention », ils dépendent donc de la nature de la phase stationnaire, de la composition de
la phase mobile et des conditions analytiques. Les composes sont identifiés grace au détecteur
DBD qui enregistre un signal et le transmet sous forme de pic. Si la séparation est satisfaisante,
chaque pic représente un constituant du mélange a séparer. Le chromatogramme représente
I’ensemble des pics enregistrés. La CLHP présente de nombreux avantages d’application :
I’étude de constituants peu ou pas volatils, elle combine vitesse d’analyse, sensibilité et
résolution performante. L’analyse se fait généralement a température ambiante ce qui évite les
réarrangements thermiques des composés durant la séparation (composés thermosensibles). Les
analytes ne sont pas détruits en sortie du détecteur ce qui permet de les récupérer éventuellement
pour des analyses ultérieures. Les conditions analytiques sont discutées au chapitre 5 car elles

varient suivant les indicateurs biologiques sélectionnés.

2.4. Récapitulatif des expérimentations

De nombreuses expériences ont été réalisées afin de mener a bien cette thése, en
laboratoire et sur le terrain. Le Tableau 7 présente un récapitulatif de toutes ces expériences.
La majorité des expériences ont été menées a 1’échelle du matériau avec le cone calorimétre
(269 sur 292). Cette echelle permet une meilleure « répétabilité » des essais et une approche
des mécanismes fins de la combustion (étude des phases de pre-allumage, de combustion puis
de glowing). Toutefois il est important d’établir des comparaisons entre les différentes échelles

d’études, afin de confirmer I’intérét des résultats a I’échelle du cone calorimétre.
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Tableau 7 : Récapitulatif des expériences réalisées

Espéces/ (. Nombre
Echelle ) p . Type d’expériences s
Vegeétation d’expériences
Matériau Ciste Mise en place du protocole expérimental 13
Etude du comportement au feu d’un
- . combustible végétal en fonction de
Matériau Ciste e . e , . 102
I’épaisseur caractéristique des échantillons
et analyse des gaz avec I'IRTF
- . Etude des gaz emis avant allumage, au raz
Materiau Ciste g g 14

du lit de combustible

Détermination du coefficient d’extinction
Matériau Ciste (o) des aérosols en fonction de la phase de 97
dégradation

Etude des aérosols (granulométrique et
Matériau Ciste chimique) et des produits de combustion 10
(chaine d’analyse DTA-CPG-DIF/SM)

Etude du comportement au feu d’un
combustible végetal en fonction de

Matériau Fougeére .. L. , ) 23
I’épaisseur caractéristique des échantillons
et analyse des gaz avec I'IRTF
Etude des aérosols (granulométrique et
Matériau Fougere chimique) et des produits de combustion 10
(chaine d’analyse DTA-CPG-DIF/SM)
Systeme Ciste Mise en place du protocole expérimental 3
Etude du comportement au feu
Systéme Ciste (dyna}mique de combustion, production de 12
fumées, analyse des gaz avec I’IRTF) du
ciste a I’échelle du systeme
Terrain Maquis, s:[rates Brllages dirigés 8
herbacées
Nombre total d’expériences 292
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Il existe de nombreuses études sur la réaction au feu des litieres de combustibles
forestiers (Schemel, et al. 2008), (Ganteaume, et al. 2011), (Bartoli 2011). Ces travaux
analysent principalement le comportement au feu des particules végétales les plus fines comme
les aiguilles de pins (Romagnoli 2014) ou les feuilles d’arbustes (Ganteaume, Lampin-Maillet,
et al. 2009). Pourtant, les chicots retrouvés aprés les incendies confirment que des particules
vegetales de taille plus importante que les feuilles et les aiguilles participent & la dynamique de
combustion. La bibliographie a ce sujet étant trés pauvre (Burrows 2001), nous nous sommes
intéresses au comportement au feu de particules végétales de différentes épaisseurs afin
d’identifier le réle qu’elles peuvent jouer dans la dynamique d’un incendie. Connaitre la
réaction au feu des végétaux est primordial pour le développement des modeles simplifiés de
propagation d’incendies, qui nécessitent par exemple des propriétés d’inflammation.
Théoriquement, ces propriétés d’inflammation sont dépendantes du végétal considéré et ne
présentent pas un caractére universel. Ce chapitre présente une investigation de la réaction au
feu de végétaux caractéristiques du maquis méditerranéen. Il s’agira d’améliorer nos
connaissances sur 1’allumabilité et la combustibilité des particules végétales et d’essayer d’en
extraire des propriétés communes.

La réaction au feu des particules végétales sera étudiée au travers des critéres suivants :

L’allumabilité thermique qui comprend des propriétés d’inflammation comme le temps
d’ignition ou la température d’ignition,

- La déegradation thermique du végétal qui est caractérisée par le débit massique et la
composition des produits de dégradation,

- La dynamique de combustion (ou combustibilité) qui est caractérisée par la puissance
et I’efficacité de la combustion.

Cette étude a été menée aux échelles du céne calorimétre et du LSHR. Les combustibles
utilisés sont le Ciste de Montpellier (Cistus monspeliensis) et la fougére Aigle (Pteridium
aquilinum). A 1’échelle du cone calorimétre, les particules considérées pour le ciste sont les
feuilles, les brindilles et les branches de diametre compris entre 1 et 20 mm. Ces diametres
correspondent aux tailles de particules rencontrées sur un plant adulte de Ciste. La masse de
combustible utilisée en fonction du diametre des branches est présentée sur la Figure 30. Ces

valeurs sont des moyennes calculées a partir de tous les réplicas réalisés pour les différentes
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tailles des échantillons. La masse croit linéairement avec le diameétre des branches selon la
relation suivante :
m = 5,3d (49)
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Figure 30 : Masse de combustible en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons

La variation linéaire de la masse des échantillons avec leur épaisseur caractéristique
nous conforte sur la qualité de la préparation des échantillons. En effet, a surface constante la

masse des échantillons est donnée par :
m=n,p——L (50)

ou n, représente le nombre de particules de ciste, p est la masse volumique de ces particules,
d et L sont respectivement le diamétre et la longueur des particules de ciste. Ainsi, en notant S,
la surface moyenne apparente des échantillons, leur masse peut s’écrire

m = pS % d (51)
avec une masse volumique de 961 kg.m pour le ciste, on obtient (en conservant les unités de
la Figure 30).

m = 6d (52)

L’étude a I’échelle du cone calorimétre a ensuite été transposée a la Fougeére Aigle
(Pteridium aquilinum), afin de comparer sa combustibilité a celle du ciste pour des mémes
tailles de particules. La fougere a été récolté a deux périodes de I’année en fonction de son état

physiologique : verte ou en repos végeétatif (marron). Les feuilles de fougére ainsi que ses tiges
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de diametre 5 + 1 mm ont été préparées puis brilées au céne calorimétre selon le méme
protocole que pour le ciste. Les tiges de fougeres étant plus flexibles que les branches de ciste,
la surface retenue pour ces dernieres était de 100 cm2, comme pour les feuilles. Les masses de
combustibles brales étaient de 6 g pour les feuilles de fougére, ce qui correspond a la masse des
feuilles de ciste brilées, et 16 + 1 g pour les tiges, ce qui correspond a la masse brdlée pour les
branches de ciste de 3 mm de diamétre.

Enfin, la dynamique de combustion et la production de fumée ont également été
investiguées a I’échelle du LSHR, pour des cistes entiers. Les arbustes ont été soumis a une

densité de flux radiatif de 20 kW.m au moyen de deux panneaux radiants.

3.1. Allumabilité thermique

3.1.1. Temps d’ignition

Le temps d’ignition a été déterminé en fonction du diamétre des brindilles et de
I’épaisseur des feuilles de ciste. Les échantillons étaient placés sous le cone chauffant et exposés
a un flux de 50 kW.m™2. Aprés déshydratation, la dégradation du combustible produit un
mélange gazeux composé d’espéces combustibles et non combustibles (Tihay, Santoni, et al.
2009). Lorsque les conditions d’inflammations sont atteintes 1’ignition se produit. La Figure 31

présente le temps d’allumage obtenu pour chaque échantillon en fonction de leur épaisseur.
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Figure 31 : Temps d'ignition tig en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons

(épaisseur de feuille et diamétre des brindilles)
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Nous observons une variabilité assez importante d’un réplica a 1’autre. Ceci peut étre di
a plusieurs facteurs, notamment aux conditions ambiantes (température, pression et humidité
de I’air), a la disposition des branches dans le panier (permettant une aération plus ou moins
bonne), mais également au type d’allumage. Deux types d’allumage ont été observés. Une auto-
inflammation des gaz de degradation, plus ou moins proche de la surface des échantillons
(Figure 32 a). Ce type d’allumage est le plus fréquent, observé dans 99 expériences sur 102
réalisées. Et un allumage par rougeoiement (Figure 32 b) c’est-a-dire qu’une des brindilles ou
un morceau d’écorce rougeoie sous I’effet de la chaleur, créant une braise incandescente qui

enflamme les gaz de dégradation. En revanche, nous n’avons pas observé d’allumage piloté par

le biais de I’allumeur piézo-électrique.

Figure 32 : Images enregistrées en caméra rapide représentant les différents types d’allumage

observés a) auto-inflammation des gaz et b) allumage piloté par rougeoiement

La Figure 33 présente la moyenne des temps d’allumage des échantillons de ciste et de
fougére en fonction de leur épaisseur caractéristique. Pour le ciste, la courbe du temps
d'allumage croit de facon quasi-linéaire pour des brindilles dont 1’épaisseur est comprise entre
1 et 4 mm. Puis elle atteint un palier correspondant a une valeur maximum. Cette asymptote a
la courbe se situe aux alentours de 50 secondes. Ces deux comportements sont en accord avec
les théories concernant I’allumage des particules thermiquement fines d’une part et
thermiquement épaisses d’autre part (Quintiere 2006). En effet, dans le cas de particules

thermiquement fines le temps d’allumage est fonction du diametre :

tig = ZL/?(Tl’g - Ta) (53)

Et dans le cas de particules thermiquement épaisses le temps d’allumage est indépendant du

diamétre des particules :

tig = %Apc (Ti‘g ,_,Ta)z (54)
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avec Tig et Ta (K) la température d’allumage et la température ambiante, d (m) le diamétre des
particules, p (kg.m™) la masse volumique, ¢ (J.kgt.K?) la capacité calorifique massique, A
(W.m.K) la conductivité thermique et ¢”" (W.m) la densité de flux thermique.

Pour les brindilles dont 1’épaisseur est supérieure a 13 mm, deux tendances apparaissent. Nous
observons d’une part des temps d’ignition proches de la valeur de 1’asymptote qui confirment
la théorie sur les particules thermiquement épaisses. Toutefois, nous notons également des
valeurs de temps d’ignition proches de celles observées pour les particules les plus fines (1 et 2
mm d’épaisseur). Ceci peut s’expliquer par le comportement de 1’écorce des brindilles et des
branches, qui se détache parfois sous I’action de la chaleur pour les échantillons de diamétre
supérieur a de 13 mm. L’épaisseur de 1’écorce varie entre 0,4 & 1 mm pour ces échantillons.
Aprés s’étre détachée, elle se dégrade comme les particules les plus fines et provoque alors
I’allumage des gaz au raz des échantillons. Ceci explique que pour certaines expériences sur
des échantillons d’épaisseurs supérieurs a 13 mm les temps d’allumage soient semblables a
ceux observées lors d’expériences sur les échantillons les plus fines.

En ce qui concerne la fougere, les temps d’allumage des feuilles (vertes et au repos végétatif)
sont similaires a ceux des feuilles de ciste. En effet, leurs épaisseurs sont voisines (0,75 £ 0,12
mm pour les feuilles de ciste et 0,5 £ 0,1 mm pour les feuilles de fougéres) et leur comportement
a ’allumage sont donc analogues. En revanche, le temps d’allumage des tiges de fougere vertes
(en vert sur la figure) coincide avec celui des branches de ciste de 1 mm d’épaisseur alors que
leur diamétre est plus important (5 mm). On remarque €galement que le temps d’allumage des
tiges de fougéres au repos vegétatif (en marron sur la figure) est encore plus faible et proche du
temps d’allumage des feuilles. Ce comportement est certainement d a la structure des tiges de
fougere (Figure 34) qui sont plus ou moins creuses a I’intérieure selon 1’état du végétal,
contrairement aux branches de ciste qui sont pleines. Cette géométrie freine la conduction a
I’intérieur de 1’épaisseur de la tige (1’air interne joue le réle d’un isolant), ce qui favorise la
montée en température de la couche externe et accélere sa dégradation thermique. A I'inverse,
la conduction a I’intérieur des branches de ciste va ralentir la montée en température de leur

couche externe.
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e Ciste * Fougere
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Figure 33 : Temps d'ignition tiu movyen en fonction de 1’épaisseur caractéristique des

échantillons (les symboles en vert et en marron représentent la fougére verte ou séche

respectivement)

Figure 34 : Photographies des structures des combustibles : a) branche de ciste, b) tige de

fougeére verte et c) seche

Au vu de ces résultats, I’hypotheése de considérer les particules d’épaisseur
caractéristique inférieure a 6 mm dans les modeles de propagation d’incendies ne semble pas
validée pour des densités de flux de 50 kW.m. En effet, la Figure 33 montre clairement que
les particules de diamétre 6 mm ont un temps d’allumage équivalent a celui des particules dont
le diamétre est plus important (jusqu’a 20 mm). Il n'y a donc pas de raison de prendre cette
épaisseur caractéristique comme limite. Notre étude démontre que pour du combustible mort
exposé a une densité de flux radiatif de 50 kW.m2 seules les particules dont 1’épaisseur

caractéristique est inférieure ou égale a 3 mm ont un temps d’allumage inférieur a 50 secondes.
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On peut donc classer ces particules en deux catégories. La premiere catégorie comprend les
feuilles et les brindilles dont le diamétre est inférieur a 4 mm. La seconde catégorie comprend
les brindilles et les branches dont le diametre est supérieur ou égal a 4 mm, pour lesquelles
I’écorce n’a pas d’influence sur I’allumage. La transition entre les deux comportements se
produit pour des particules d’épaisseur caractéristique égale a 4 mm. Sur 102 expériences
réalisées, seules 11 cas d’allumages dus au détachement de 1’écorce ont été observés, ce type

d’allumage peut donc étre négligé pour ce classement.

3.1.2. Température d’ignition

Les températures d’allumages du combustible représentent les températures a la surface
de ce dernier au moment de I’inflammation. Elles ont été déterminées a partir des mesures
fournies par une caméra thermique, pour toutes les épaisseurs caractéristiques des échantillons
de ciste. Pour chaque expérience, une surface a été tracée sur les branches afin d’avoir une

valeur moyenne de température sur la zone d’allumage (Figure 35). Cette étude n’a pas été

menée sur la fougére.
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Figure 35 : Images thermiques de I'allumage des brindilles de a) 2 mm et b) 8 mm d’épaisseur

Ces températures fournies par la caméra thermique sont calculées a partir du flux

thermique qu'elle recoit ¢, de la maniere suivante :

d)regu = O-Ti‘:ldiquées (55)

avec 6 =5,67.10° W.m2 K (constante de Stephan Boltzmann), Tindgiquee la température indiquée

par la caméra et S la surface apparente des brindilles.
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Or, le flux regu par la caméra correspond au flux émis par les branches da a leur température

®emis Mais aussi au flux réfléchi par les brindilles provenant du cone ¢ycfiscni -

d)regu = QPemis T ¢refle’chi (56)
Pemis = eo_TﬁéelleS (57)
d)refléchi =rq"S (58)

avec r la réflectivité des branches, ¢’ = 50 kW.m? la densité de flux radiatif recu par les
branches (via le cone calorimétrique), ¢ = 0,94 (émissivité du bois) et Treelle la température réelle
de la surface des brindilles.
Comme :

r+rta=1 (59)

Avec 7 = 0 (transmittivité du bois) et a I’absorptivité du bois, on a :
r=1-a (60)
D’aprés la loi de Kirchhoff, I’absorptivité est égale a I’émissivité : a = ¢. On a donc :
r=1-¢ (61)
Le flux recu par la caméra est donc une combinaison des expressions 57 a 62 :

¢re9u = (SO-T?fléelleS) + (1 - ¢e)q"s= O-Tiildiquées (62)

La température a la surface des branches est alors donnée par :

( O'Titldiquée_(l_s)qu )1/4. (63)

&0

Tréetre =

La température corrigée est donc plus faible que celle donnée par la caméra thermique.
L'évolution des températures a la surface du combustible (corrigées et indiquées par la caméra)
sont données sur la Figure 36. Aprés I’ouverture des obturateurs du cone, la température des
particules augmente de maniére linéaire. Au moment de I’allumage, on observe une
augmentation brusque due a I’apparition des flammes. Pour chaque expérience, la température

d’allumage correspond a la température mesurée juste avant cette brusque augmentation.
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Figure 36 : Evolution de la température pour des brindilles de ciste de 5 mm d’épaisseur

Les Figure 37 et Figure 38 présentent respectivement les températures corrigées
d’ignition et les températures moyennes d’ignition du combustible en fonction de 1’épaisseur
caractéristique des particules. La température d’allumage est visiblement corrélée au temps
d’allumage (Figure 33). Les deux courbes présentent la méme allure, elles sont d’abord
croissantes puis atteignent un palier maximum. Ici I’asymptote se situe aux alentours de 477°C,
pour des particules de 4 mm de diamétre. Cela signifie que la température d'ignition est
constante et indépendante du diametre a partir de 4 mm. Ces résultats sont en accord avec ceux
de Quintiere qui donne une température d’ignition constante de 500 + 50° C et indépendante
du diametre pour I’auto-inflammation des particules épaisses (Quintiere 2006). Cependant, la
plupart des modeles de propagation d’incendie considérent une température d'ignition constante
pour toutes les tailles de particules ((Koo E. 2005), (Balbi, et al. 2009), (Andrews, Cruz et
Rothermel 2013)), y compris pour les particules les plus fines. Or, nous constatons ici que la
température d'ignition augmente de 380 a 460° C pour les particules d’épaisseur caractéristique
comprise entre 0,75 et 3 mm de diametre. Comme pour la courbe du temps d’ignition (Figure
33), nous observons également une autre tendance pour certains répliquas d’expériences
correspondant & des brindilles de diamétre supérieur a 12 mm. Pour ces répliquas, la
température d’ignition est proche de celle obtenue pour des brindilles d’épaisseur comprise
entre 1 et 2 mm. Ces températures plus basses sont le résultat d’une inflammation précoce due
a I’écorce comme expliquée précedemment. Compte tenu de ces résultats, 1’utilisation d’une

tempeérature d’ignition unique comme critére d’inflammation dans les modeles de propagation
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d’incendie ne semble donc pas justifiée puisque celle-ci varie avec 1’épaisseur caractéristique

des particules.
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Figure 37 : Température d’ignition en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons
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Fiqure 38 : Température movenne d’ignition en fonction de I’épaisseur caractéristique des échantillons

D’apres les résultats ci-dessus, nous voyons que la température d’ignition (critére
associé a I’allumabilité thermique) varie en fonction de caractéristiques, comme 1’épaisseur ou

la structure interne des végétaux, et ne peut donc pas étre considérée un critere universel
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d’inflammation utilisable dans les modeles de propagation. Il semble donc nécessaire de définir

un nouveau critére d’allumage indépendant de 1’épaisseur caractéristique des particules.

3.2. Dégradation thermique avant inflammation

La dégradation thermique du végétal avant inflammation a été investiguée pour
plusieurs raisons. Elle peut d’une part conduire a déterminer un critére d’inflammation. D’autre
part, elle nous renseigne sur la composition chimique des gaz de dégradation émis par le végeétal
afin de mieux comprendre la combustion en phase gazeuse et les émissions dans les fumées
provenant également des imbrulés. Dans cette partie, nous étudierons la perte de masse des
particules végétales avant I’allumage au cours du temps ainsi que la composition chimique des

produits de dégradation émis durant cette période.

3.2.1. Analyse des produits de dégradation et L1l du mélange

La composition chimique du mélange émis avant inflammation a été analysée. Dans un
premier temps, les analyses ont été effectuées a partir de prélevements reéalisés dans le conduit
d’évacuation des fumées du cone calorimétre, ou le mélange est dilué et homogene en gaz et en
aérosols. La composition chimique moyenne du mélange dans le conduit d’évacuation des
fumées a été déterminée entre le temps de début des expeériences to et le temps d’allumage tig.
Elle est présentée en Figure 39. Nous constatons que le mélange émis est majoritairement
composé de vapeur d’eau (61,89%), viennent ensuite le dioxyde de carbone (23,70%), les
aérosols (10,08%), le monoxyde de carbone (3,88%) et enfin les autres gaz qui ne représentent
que 0,45% du mélange. Nous trouvons également des alcanes tels que le méthane (0,054%), le
propane (0,146%) et le pentane (0,089%), mais aussi des oxydes d’azotes (0,084%) de
I’ammoniac (0,039%) et du formaldéhyde (0,037%). Ces pourcentages sont des valeurs
relatives aux seuls composé€s émis et ne tiennent pas compte de 1’air (oxygene et azote) présent

dans le conduit.
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Figure 39 : Composition moyenne des produits de dégradation de to a tig dans le conduit

d’extraction du cOne calorimétre

La composition du mélange émis a I’instant de I’allumage tig a également été
déterminée. Elle est présentée en Figure 40. Au moment de I’inflammation, la composition du
mélange est différente de la composition moyenne de ce dernier sur toute la durée de la phase
de pré-ignition. En effet, les taux de monoxyde de carbone, d’aérosols et d’autres composés (le
méthane, le propane, le pentane, les oxydes d’azotes, I’ammoniac et le formaldéhyde) restent
relativement stables (3,56%, 8,82 % et 0,14 % respectivement), tandis que les proportions de
dioxyde de carbone et de vapeur d’eau varient notablement avec un taux de CO> de 59,42%
contre 23,70% sur I’ensemble de la phase de dégradation pré-ignition et un taux de H>O de
28,06% contre 61,89% sur I’ensemble de la phase. Si la phase de pré-ignition libére une quantité
importante d’eau dans son ensemble, lorsque I’inflammation survient cette derniére représente
moins d’un tiers du mélange. A cet instant, I’essentiel de I’eau contenu dans les particules a été
vaporisé et la dégradation des constituants du bois (cellulose, hémicellulose et lignine) est la
seule source d’émission. Les principaux produits combustibles sont le monoxyde de carbone et
les aérosols. Toutefois, il ne faut pas sous-estimer I’importance des autres gaz minoritaires, bien
que présents en faible quantité devant les quatre principaux constituants du mélange (dioxyde
de carbone, eau, aérosols et monoxyde de carbone), car ils peuvent abaisser la limite
d’inflammabilité du mélange et avoir un réle sur son inflammabilité. La encore, les proportions
données sont relatives aux composés émis et ne tiennent pas compte de ’air (oxygene et azote)

présent dans le conduit.
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Figure 40 : Composition du mélange a tj; dans le conduit d’extraction du cone calorimétre

Dans un second temps, les analyses ont été réalisees a partir de prélevements de fumées
effectuées au ras du lit de combustible, ou le mélange est plus concentré, afin d’identifier le
maximum de composés présents. La Figure 41 présente la composition chimique du mélange
obtenue a I’instant de 1’allumage. Nous constatons la présence de nombreuses especes
chimiques non détectées lors de I’analyse du mélange dans le conduit d’évacuation. Cela est dii
a la dilution du mélange dans le conduit, ou les gaz minoritaires ne sont pas détectés par I’IRTF
car nous sommes situés en deca des limites de détection de 1’appareil de mesure. Lors des
prélévements au ras du lit de combustible, le mélange gazeux n’est pas dilué, ce qui permet la
détection des espéces chimiques minoritaires. Si ce prélevement nous renseigne sur la diversité
des composés émis, il ne fournit pas les proportions des produits de dégradation émis en tout
point au-dessus du panier de combustible. En effet, il est réalisé de maniére ponctuelle en un
endroit donné du mélange non homogénéisé (et faiblement dilué), contrairement au mélange
prélevé dans le conduit. De plus, nous ne disposons pas de moyens expérimentaux nous
permettant de quantifier directement la proportion des aérosols dans le mélange au ras des
brindilles. La fraction molaire des aérosols X; dans ce mélange a alors été calculée a partir de
la quantité d’aérosols ma estimée dans le conduit d’extraction. D’aprés 1’équation (11) (chapitre
1) nous savons que :

m, = my FE, (64)

Mmeo = my FEco (65)

avec m, et mg,, respectivement la masse des aérosols et du CO et FEa et Fco les facteurs
d’émission associés. On peut alors écrire :

=, FEa
= Mo Trg,

Mg

(66)
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Le nombre de moles d’aérosols n, est donc donné par :

Nco (67)

_ Mco FEgq4
Na =~ FE
a co

Nous pouvons encore écrire cette relation sous la forme :

Mg = fco Nco (68)
M FE
avec foo = ML: ﬁ

La fraction molaire du CO est donnée par :
Xco = nﬁ% (69)
T

ol nFT'R est le nombre totale de moles dans le mélange analysé par le FTIR (c’est-a-dire sans

les goudrons). En définissant X¢q par :

Xeo =722 (70)

nr

avec ny = nETR 4+ n,, nous obtenons d’aprés les relations (70) et (71) :

x Xco
Xco = 1+fcoXco (71)
et
Xa=32= feoXco (72)

Au ras des branches, nous retrouvons la vapeur d’eau (24,35%) dans des proportions
similaires a celles observées dans le conduit a tig, le dioxyde de carbone (39,57%), dont le taux
a diminué au profit du monoxyde de carbone (13,10%) et des aérosols (16,64%). La différence
observée entre la quantité de CO et d’aérosols dans le conduit et au ras du lit est due a
I’emplacement du prélevement. En effet, le prélevement est effectué au centre du panier, ce qui
correspond d’une part au point ou la densité de flux rayonné est la plus importante (Wilson,
Dlugogorski et Kennedy 2003) et donc ou la dégradation est la plus avancée, et d’autre part a
I’endroit ou le mélange avec ’air est le plus riche. Nous retrouvons également tous les autres
composés minoritaires dans des proportions plus importantes : le méthane (2,65%), le propane
(0,09%), le pentane (0,04%), les oxydes d’azotes (0,08%), I’ammoniac (0,04%), et le
formaldéhyde (0,25%). A ces composés viennent s’ajouter des composés aliphatiques (1’éthane
(0,02%), 1I’éthene (0,66%), le propéne (0,07%), le butadiéne (0,21%), I’isobutylene (0,04%) et
I’acétyléne (0,61%)), du benzeéne (0,04%), des aldéhydes (acétaldéhyde (0,31%) et acroléine
(0,08%)), du dioxyde de souffre (0,70%) et de I’acide cyanhydrique (0,21%). Tous ces
composés, qui étaient largement minoritaires dans le mélange a 1’intérieur du conduit (0,14%),

représentent 6,35% du mélange gazeux émis au ras du lit. lls peuvent ainsi participer a

Lara Leonelli 107



Chapitre 3 : Etude de la réaction au feu des végétaux

I’inflammabilité du mélange. Il convient de rappeler que, les valeurs présentées sont relatives
aux seuls composés émis et ne tiennent pas compte de I’air (oxygéne et azote) présent, dans un

souci de comparaison avec les valeurs présentées pour le mélange a I’intérieur du conduit.
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Figure 41 : Composition du mélange gazeux a tig au ras du lit de brindilles

Les aérosols ont également été prélevés sur filtres au moyen d’une pompe et leur
composition chimique a été déterminée. Le mélange des goudrons étant complexe, les
composés ont dans un premier temps été séparés en plusieurs fractions chimiques par
chromatographie flash en fonction de leur polarité. Les fractions ainsi obtenues ont été
analysées en DTA-CPG-DIF/SM. La méthodologie a été détaillées dans le chapitre 2. La Figure
42 présente la composition des goudrons en fonction des différentes familles chimiques
identifiées pour le ciste et la fougére. Au total, 70 composés ont été identifiés, ce qui représente
70% du mélange de goudrons pour les aérosols issus du Ciste et 47% pour ceux provenant de
la fougére. La liste des constituants est disponible en Annexe 1. Comme nous pouvons le
constater, les goudrons sont majoritairement composés de sucres, a 69% pour le ciste et 58,84%
pour la fougeére. Le Iévoglucosane est le plus abondant, il représente 44% des goudrons issus
de la dégradation du ciste et 44,34% pour la fougére. Williams et Besler (1996) ont montré que
pour une température comprise entre 300 et 360 °C, la cellulose est majoritairement dégradée
en lévoglucosane (numéro 65) et que d’autres produits issus de cette dégradation peuvent étre
émis en furane et dérivés furaniques. Seul le 2,3-dihydro-benzofurane (numéro 52) a été

identifi¢ dans notre cas. Cela peut s’expliquer par le fait que ces derniers ont un point
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d’¢ébullition bas et ont pu étre volatilisés durant le traitement des aérosols, notamment lors de
I’évaporation du solvant. Le furane et ses dérivés sont également des produits de dégradation
de I’hémicellulose (Fengel et Wegener 1984). Selon, Williams et Besler (1996) le
Iévoglucosane peut lui-méme étre dégrade en phénol, mais ce dernier ainsi que ces derives
peuvent également étre issus de la dégradation de la lignine. Ainsi, nous observons des produits
tels que des dérivés du guaiacol et de 1’eugénol (composé 37 et 41-47) issus de la dégradation
de la lignine. Fengel et Wegener (1984) indiquent que ces composés sont issus de la
dégradation de la lignine lorsque la température de degradation est supérieure a 280°C. Nous
trouvons également quelques COVNM lourd comme les alcanes, représentant 11,77% et
14,33% du mélange, ainsi que du benzene (et ses derivés) et des phénols, qui représentent
chacun environ 7% pour le ciste et 9% pour la fougere. Nous notons également la présence de
HAP, qui représentent 4,55% et 5,5% du mélange respectivement pour le ciste et la fougere.
Les autres composeés représentent 0,79% du mélange pour le ciste et 3,15% pour la fougére,
dont 1% de composeés azotés et 0,4% de composés soufrés, absents dans les goudrons émis par
le ciste. Cela, s’explique notamment par le fait que I’analyse élémentaire de la fougére présente

une forte proportion en élément Azote et Soufre (cf. chapitre 2) contrairement au ciste.

) Acides et Alcanes  Alcénes ) Acides et Alcanes Alcénes
diacides 11,77% 0,04% HAP diacides 14,33% 0,1% HAP
0,05% 4,55% 0,52% 5,5%
Benzt ¢ Benzéne et
Tertrte dérivés
e;}; €S 9,41%
0
Phénol et Phénol et
dériveés dérivés
6.93% 8,77%
Aldéhydes
Cétones .
0,04%
0 L)
0.07% Cétones
Sucres Sucres 0,09%
69% Furane et oo c1e Furane et
Alcools der;‘ €s Alcools _\ Soufrés dérivés
0,04% 1% 0,17% AZOtés - g 4100 0,78%

1,04%

Figure 42 : Composition des goudrons émis par a) le ciste et b) la fougere en fonction des

différentes familles chimiques présentes

Ces résultats montrent la complexité d’un mélange issu de la dégradation de végétaux,

qui comprend des gaz inertes, des gaz et COV combustibles et des aérosols (goudrons) en
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quantité non négligeable. Nous avons pu identifier la grande majorité des composés qui sont
émis devant un front de flamme et qui se retrouvent dans les fumées d’un incendie. La
proportion des composés dans le mélange prélevé au-dessus des échantillons de végétaux varie
en fonction de la zone de prélévement a la fois en raison de I’inhomogénéité de la densité du
flux radiatif impactant le combustible mais ¢galement en fonction de I’entrainement d’air au-
dessus du panier qui va diluer le mélange. Toutefois, ces résultats nous permettent de proposer
un calcul pour la limite inférieur d’inflammabilité¢ de ce mélange, qui reste relatif a la position
des prélevements realises. A partir des résultats obtenus sur la composition du mélange avant
inflammation au ras du lit, les limites d’inflammabilité du mélange ont été calculées d’apres la

loi de Le Chatelier :

L=—5 (73)

avec L la limite inférieure ou supérieure d’inflammabilité du mélange en %, P les proportions
en % des composés du mélange, sans air ni gaz inerte, de telle sorte que };; P, = 100 et N; leurs
limites respectives inférieures ou supérieures d’inflammabilité.

Les limites d’inflammabilité dépendent également de la température du mélange (Drysdale
1998), (Mathis 2016). Nous I’avons assimilée a la température de surface des échantillons,
comprise entre 400°C pour les feuilles et les brindilles de 2 mm et 477°C en moyenne pour les
échantillons d’épaisseur caractéristique supérieure ou égale a 4 mm de diametre. Les limites
inférieures et supérieures d’inflammabilit¢ du mélange au ras du lit de combustible ont été
calculées en prenant en compte les gaz et COV combustibles (monoxyde de carbone, méthane,
ammoniac, hydrocarbures (éthane, propane, pentane, éthéne, propene, butadiéne, isobutyléne,
acétylene), benzene, aldéhydes (formaldéhyde, acétaldéhyde, acroléine), acide cyanhydrique)
ainsi que les goudrons (assimilés au Iévoglucosane). Apreés avoir recalculé les fractions molaires
de chacun des composés du mélange d’apres les relation (64) a (72), nous avons calculé la LIl
et la LSI du nouveau mélange incluant les aérosols sous forme vapeur. Nous obtenons une LII
moyenne de 2,35% et une LS| moyenne de 38,74% pour le mélange identifié d’aprés 1I’équation
(73). La concentration moyenne du mélange combustible au ras du lit est de 36%, ce mélange

est donc inflammable.

Tableau 8 : Limites d'inflammabilité et concentration du mélange combustible au ras du lit
Composés LIl (%) LSI (%)
T =400°C T =477°C T =400°C T =477°C
Goudrons 1,20 1,10 23,88 24,92
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CO 8,84 8,09 93,98 98,08
CHa 3,54 3,24 19,05 19,88
NH3 10,61 9,71 35,56 37,11
C2Hs (Ethane) 2,12 1,94 15,88 16,57
C2Ha4 (Ethéne) 1,91 1,75 45,72 47,72
C2H2 (Acétylene) 1,77 1,62 100 100
CzHs (Propane) 1,56 1,42 12,7 13,25
C3Hs (Propene) 1,42 1,29 14,10 14,71
C4Hs (Butadiéne) 1,42 1,29 15,24 15,91
C4Hs (Isobutyléne) 1,27 1,17 12,19 12,72
CsH12 (Pentane) 1,06 0,97 9,91 10,34
CeH12 (Benzéne) 0,92 0,84 10,03 10,47
CH0 (Formaldéhyde) 4,95 4,53 92,71 96,76
C2H40 (Acétaldéhyde) 2,83 2,59 76,2 79,53
HCN (A. Cyanhydrique) 4,25 3,88 52,07 54,34
C3H40 (Acroléine) 1,98 1,81 39,37 41,09
Mélange 2,35+0,6 38,7479

3.2.2. Débit massique

Le débit massique a été déterminé pour chaque expérience a partir de la dérivée de la
perte de masse m enregistrée par la cellule de pesée au cours du temps (Figure 43). Les débits
massiques (ou MLR « mass loss rate ») ont ensuite été utilises pour conforter nos analyses
chimiques avant I’allumage. En effet, nous avons comparé pour plusieurs expériences la valeur
du MLR a la somme des débits massiques des produits de dégradation i (gaz et aérosols), Y:; m;

identifiés et quantifiés dans le conduit a tig.

Perte de masse

La Figure 43 décrit 1I’évolution de la perte de masse au cours du temps, pour différentes
épaisseurs caractéristiques de particules. Dans un souci de lisibilité, nous n’avons pas présenté
toutes les tailles de particules. Afin de comparer les résultats obtenus pour les differentes
épaisseurs, nous avons choisi d’adimensionner les pertes de masse par la masse initiale de
combustible. Pour 1’ensemble des diametres, nous observons le méme comportement. Tout
d’abord, une faible perte de masse a lieu jusqu’a I’allumage qui correspond a 1’émission de
I’eau (sous forme vapeur), des extractibles et des produits de dégradation. Aprés I’allumage, la

perte de masse augmente. Sous l’effet conjugué de la flamme et du panneau radiant, la
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dégradation du combustible est alors plus intense. Nous notons que la vitesse de perte de masse
des particules les plus fines est plus importante que celle des particules épaisses (pente des
courbes plus raide sur la Figure 43). Aprés I’extinction de la flamme la perte de masse diminue

fortement, ce qui correspond a la combustion des résidus charbonneux.
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Figure 43 : Courbes de perte de masse en fonction du temps pour différentes épaisseurs

caractéristiques des échantillons

Débit massique a ’allumage

La comparaison des débits massiques obtenus avec la cellule de pesée et a partir de
I’analyse chimique des produits de dégradation a tig permet de nous assurer de la cohérence des
résultats provenant de nos différents dispositifs de mesure. Le Tableau 9 présente ces résultats.
Les valeurs moyennes obtenues pour la somme des débits massiques des produits de
dégradation et pour le MLR a tig sont assez similaires avec des valeurs moyennes de 5,28x102
+ 0,86x1072 et 4,85x102 + 0,68x102 g.s™* respectivement, traduisant une cohérence dans les
résultats. Nous constatons un accord global satisfaisant avec une erreur relative moyenne de
6,08%. Ce résultat est d’autant plus remarquable qu’il est difficile de déterminer avec précision
le débit massique a un instant donné (en 1’occurrence a tig), du fait des faibles valeurs des masses
des particules les plus fines. Afin de compléter cette comparaison, le Tableau 9 rapporte
également la comparaison entre les variations de masse enregistrées par la cellule de pesée

durant la phase de pré-allumage et la perte de masse calculé par I’intégration des débits
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massiques des composes identifiés dans les fumées. Dans ce cas, I’erreur relative moyenne sur

ces mesures est de 3,35%.

Tableau 9 : Débits massiques a I’allumage et perte de masse avant 1’allumage pour différentes

épaisseurs caractéristigues des particules

Epaisseurs A tig De to a tig
(mm) % (9.5) MLR (g.5%)  f," Ximi de (g) Am (g)
0,75 4,28E-02 3,52E-02 1,93E-01 1,91E-01
2 5,68E-02 4,72E-02 1,09E+00 6,82E-01
4 5,57E-02 5,42E-02 1,42E+00 1,55E+00
8 5,09E-02 5,10E-02 1,75E+00 2,09E+00
15 5,66E-02 4,95E-02 3,00E+00 2,36E+00

Débit massique surfacique a l’allumage

Le débit massique surfacique moyen a 1’allumage est représenté sur la Figure 44. Il
pourrait s’avérer étre un critére d’inflammation intéressant pour les modeles de propagation
d’incendie. Dans ce cas 1’ignition est supposée se produire lorsque le débit massique des
produits de dégradation par unité de surface du combustible solide est suffisant pour initier la
flamme. Le débit massique surfacique a été calculé a partir du débit massique (MLR) au temps
tig, divisé par la surface apparente de combustible exposée au flux. Cette surface a été calculée
grace au logiciel ®Matlab par traitement d’image a partir de la photographie de chaque panier
de combustible avant ’expérience. Nous constatons que pour I’ensemble des échantillons, le
débit massique surfacique moyen au moment de 1’allumage est quasi-constant avec une valeur
moyenne de 5,3+ 1,1 g.m.s%, ce qui est cohérent avec les valeurs données par Quintiere (2006)
pour le bois. 1l s’agit donc d’un critére d’inflammation trés intéressant puisqu’il ne dépend pas
de I’épaisseur des échantillons brdlés. De plus, il pourrait étre peu dépendant du type de

végétation, puisque les valeurs sont similaires pour le ciste et la fougeére.
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Figure 44 : Débit massique surfacique a l'allumage en fonction de 1’épaisseur caractéristique

des échantillons de ciste et de fougéeres

3.3. Dynamique de combustion
La dynamique de combustion (ou combustibilité) est représentative de la réaction du feu
des végétaux. Elle traduit le potentiel du combustible en tant qu’aliment du feu. Nous 1’avons

étudié a deux échelles : 1’échelle du cone calorimétre et 1’échelle du LSHR.

3.3.1. Etude de la dynamique de combustion a I’échelle du cone calorimétre

L’énergie dégagée par la combustion des échantillons de ciste est représentée sur la
Figure 45. Nous constatons qu’elle croit linéairement avec le diametre des échantillons, suivant
une I’équation:

THR = 91,17d (74)

Ce comportement était prévisible puisque la masse des échantillons croit linéairement avec
I’épaisseur caractéristique des particules (Figure 30). L’efficacité de la combustion calculée
pour ces expeériences (cf. ci-apres) montre que I’énergie produite est quasiment égale a I’énergie
maximum que peut dégager la combustion dans des conditions steechiométriques. Ceci est di
aux conditions de bralage avec le cone calorimétre. En effet, le combustible est disposé dans
un panier aéré a plus de 99%, ce qui permet un apport optimal en comburant et donc une
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combustion trés efficace. L’énergie dégagée par la combustion des feuilles de fougére est
similaire a celle dégagée par la combustion des feuilles et des branches de 1 mm de ciste.
L’énergie dégagée par la combustion des tiges de fougére de 5 mm de diamétre présente des

valeurs comparables a celle dégagée par les branches de ciste de 3 mm de diamétre.
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Figure 45 : Energie dégagée par la combustion en fonction de 1’épaisseur caractéristique des

échantillons de ciste et de fougére

L’efficacité moyenne de la combustion,  est présentée sur la Figure 46 pour I’ensemble
des expériences. Nous constatons qu’elle est quasi-constante pour le ciste et pour la fougére en

repos végetatif, avec une valeur Ymoy = 95%. La combustion des feuilles de ciste est

particulierement efficace (y > 98%), Cela peut étre di a plusieurs facteurs, la rapidité
d’allumage (tig = 5 s, contre plus de 20 s pour les brindilles de 1 mm, Figure 32) qui limite les
imbrulés liés au préchauffage, ou encore 1’arrangement du lit de feuille qui offre une aération
supérieure a celles des lits de brindilles.

Nous constatons également que la combustion des feuilles et des tiges de fougeres vertes
(en vert) est moins efficace que celle des mémes particules prises au repos végétatif (en marron).
Ce résultat corrobore I’hypothese avancée sur I’efficacité de la combustion qui serait accrue par
un temps d’allumage court. En effet, nous avions vu (cf. Figure 33) que le temps d’allumage
des tiges de fougeres au repos végétatif est plus faible que celui des tiges vertes. De plus, comme

le montre la Figure 34, la structure de la fougére évolue en fonction de son cycle physiologique.
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Il en va de méme pour sa composition comme le révele le PCI de ces particules, qui est de
18045 kJ.kg pour la fougére verte et de 18853 kJ.kg™ pour la fougére au repos végétatif. Ces

modifications induisent une meilleure combustibilité des végétaux au repos végétatif.
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Figure 46 : Efficacité de combustion en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons

La Figure 47 présente les courbes d’évolution de la puissance de combustion ou HRR
(Heat release rate, exprimé ici en kW.m?) pour les échantillons de ciste de différentes
épaisseurs caractéristiques en fonction du temps. Elle met en évidence plusieurs points
concernant la puissance calorifique de la combustion. Les courbes sont décalées dans le temps
a cause des différents temps d’allumage des échantillons selon leur épaisseur (Figure 33).
Conformément aux résultats obtenus dans 1’étude de 1’allumage, les courbes de HRR des
brindilles d’épaisseur supérieure a 3 mm débutent quasiment au méme instant. Les courbes de
HRR permettent de distinguer les différentes phases de combustion observées lors de ces
expériences. Ces derniéres sont présentées sur les Figure 48 et Figure 49 correspondant a une
expeérience avec des brindilles de 5 mm d’épaisseur : la phase de dégradation pré-ignition (1),
la phase de flamme (2) et la phase de glowing (3) associée a la combustion des résidus
charbonneux (Figure 48). La puissance augmente rapidement pour former un pic durant les
premiéres secondes de la combustion vive (combustion avec flamme). Aprés ce pic, nous
observons deux comportements distincts en fonction de [’épaisseur caractéristique des
¢échantillons. Concernant les feuilles et les brindilles d’épaisseur inférieure ou égale a 3 mm, le

HRR diminue rapidement jusqu’a 1’extinction de la flamme. Nous observons ensuite un
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changement de pente associé a la combustion des résidus charbonneux. La vitesse de
dégradation des charbons est nettement plus faible que la vitesse d’émission des gaz de
dégradation durant la phase de flamme ce qui entraine une puissance plus faible malgré le fort
PCI du charbon (32,740 MJ.kg* contre 12,884 MJ.kg™* pour les gaz). Concernant les brindilles
d’épaisseur supérieure ou égale a 4 mm, les courbes de HRR sont différentes aprés le premier
pic. En effet, un épaulement apparait pour les brindilles de 4 mm d’épaisseur. Cet épaulement
s’accroit avec I’épaisseur des brindilles jusqu’a devenir un plateau, qui est caractéristique d’une
phase de combustion stable. Pour les brindilles d’épaisseur supérieure a 4 mm, nous distinguons
clairement deux pics de HRR avec des intensités différentes. Le second se produit peu de temps
avant I’extinction de la flamme (« flameout »). Ces différences sont dues au transfert thermique
par conduction dans le combustible et ils peuvent étre illustrés par les images obtenues avec
une cameéra rapide (Figure 49). Pour les feuilles et les brindilles d’épaisseur inférieure a 4 mm,
les flammes sont visibles au-dessus et au-dessous du support de I'échantillon pendant toute la
phase de combustion vive (Figure 49 2c). Ceci suggére que toute la surface du combustible a
atteint une température suffisante et se dégrade, ce qui explique un seul pic pour la courbe de
HRR. Pour les brindilles d’épaisseur supérieure ou égale a 4 mm, un gradient de température
s’installe a I’intérieur des brindilles. Au début de la combustion vive, les flammes sont
uniquement visibles au-dessus du combustible (Figure 49 2a). Seule la face supérieure des
brindilles se dégrade et émet des gaz combustibles. Ensuite, en raison de la conduction
thermique, la température a I’intérieur des brindilles augmente. Un état stable de puissance
apparait alors (plateau de HRR) qui est associé a la propagation de 1’onde thermique dans
I’épaisseur des brindilles. Puis, lorsque la partie inférieure des brindilles a atteint une
température suffisante, ces dernieres dégradent et émettent des gaz par leur face inférieure qui
s’enflamme (Figure 49 2b). Ce type de comportement a déja été observé pour des matériaux
thermiquement épais formant des charbons (Wilkie et Morgan 2009). 1l a été démontré dans le
cadre d’un travail théorique de simulation de la conduction thermique dans les brindilles
(Tihay-Felicelli, et al. 2016). Ces résultats sur les courbes de HRR traduisent un changement

de réaction au feu du combustible végétal pour des brindilles d’épaisseurs supérieures a 3 mm.
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Fiqure 47 : Courbes de HRR moyennées pour les échantillons de ciste de différentes épaisseurs
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Figure 48 : Exemple de courbe de HRR en fonction des phases de combustion pour des

brindilles de 5 mm d’épaisseur (1 : phase de dégradation pré-ignition, 2 : phase de flamme

« flaming » et 3 : phase sans flamme « glowing »)
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Figure 49 : Photographies obtenues en caméra rapide pour les différentes étapes de la

combustion 1) dégradation pré-ignition, 2) combustion en phase de flamme : a) due a

I’émission de gaz sur la partie supérieure des brindilles, b) pyrolyse de la partie inférieure des

brindilles (zone de dégazage encerclée en blanc), ¢) due a 1’émission de gaz par toute

I’enveloppe des brindilles et 3) combustion des résidus charbonneux sans flamme « glowing »

La Figure 50 présente les maxima des pics de HRR (PHRR) et des plateaux de HRR
(PIHRR) pour tous les échantillons de ciste. Nous constatons que les PHHR ont une intensité
relativement stable pour les brindilles de diamétres inférieurs ou égaux a 4 mm (1020 kW.m2

en moyenne). Santoni et al. (2015) ont obtenus des valeurs de 805 kW.m pour 15 g d’aiguilles
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de pin d’épaisseur caractéristique €gale a 2 mm, ce qui correspond en masse au cas des
brindilles de ciste de 3 mm de diametre. Ces valeurs sont légerement inférieures aux valeurs
obtenues dans notre étude (1037 kW.m?), cela peut résulter des conditions d’exposition au flux
(50 kW.m dans cette étude contre 25 kW.m pour Santoni et al.). La différence de PCI entre
les deux combustibles (20302 kJ.kg™* pour les aiguilles de pin contre 18217 kJ.kg™ pour le ciste)
peut également influencer la puissance calorifique de la combustion. Pour les brindilles de
diameétres supérieurs a 4 mm les valeurs des PHRR et des plateaux HRR (PIHRR) diminuent
quand le diameétre des brindilles augmente. Plus le diamétre augmente et moins la dégradation
est forte car le ratio surface volume des particules diminue. Leur surface de dégradation peut
étre considérée de plus en plus petite relativement a leur volume qui met de plus en plus de
temps a chauffer. Ainsi la conduction thermique est favorisée pour les particules les plus fines,
toute 1’énergie calorifique est alors libérée sur une durée trés breéve (quelques secondes).
Lorsque le diamétre des particules augmente 1’énergie calorifique est libérée plus lentement
(quelques minutes) puisque la conduction thermique est plus lente. Les courbes de HRR sont
alors plus larges et plus basses. Pour les diametres de particules les plus importants (supérieurs
a 15 mm) le PHRR est de 520 kW.m en moyenne, ce qui représente la moitié du PHRR des

particules de plus petits diametres.
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Figure 50 : PHRR et des PIHRR pour tous les échantillons de ciste

D’apres ces résultats sur la combustibilité qui compléte ’analyse sur I’allumabilité,

deux classes de combustibles peuvent étre distinguées en fonction de leur épaisseur
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caractéristique. La premiére classe correspond aux feuilles et aux brindilles de diametre
inférieur ou égal a 3 mm. La seconde classe correspond aux brindilles ayant un diameétre
supérieur ou égal a 4 mm. La valeur de 4 mm apparaissant comme la limite entre ces deux
classes. Ces résultats concordent avec les conclusions du paragraphe 3.1 sur I’allumabilité
thermique. Ils semblent indiquer que le choix de 6 mm comme taille limite de combustible
participant a la dynamique du front de feu dans les modéles de propagation d’incendie ne serait
pas appropriée (pour des conditions d’exposition de 50 kW.m™). La premiére classe de particule
serait un meilleur choix pour ces modeles. Quant aux tailles de particules supérieures a 4 mm,
elles auraient plutot tendance a briler derriére le front de flamme.

Les HRR moyens des feuilles et des brindilles (de 5 mm d’épaisseur) de ciste ont été
comparés aux HRR moyens des feuilles et des tiges de fougéres (Figure 51). Les HRR des
feuilles et des tiges de fougéres ont été moyennés a partir des expériences realisées avec la
fougere au repos végétatif et verte. En effet, I’allure des courbes de HRR est identique pour les
feuilles de fougeéres, indépendamment de 1’état du végétal. Pour les tiges le comportement
differe légérement. Les courbes de HRR des tiges de fougére verte et eu repos végétatif ont
donc été tracées en plus de la courbe moyenne. De plus, les courbes ont été décalées dans le
temps pour débuter en méme temps que la courbe de HRR des brindilles de ciste de 5 mm
d’épaisseur, afin d’offrir une meilleure visibilité pour la comparaison. Nous constatons que
I’évolution au cours du temps des HRR des feuilles de ciste et de fougére sont similaires, ce qui
traduit une méme réaction au feu. Pour les branches de ciste et les tiges de fougére en revanche
les courbes de HRR présentent des différences notables. Tout d’abord I’allumage des tiges de
fougeére se produit plus t6t comme discuté dans la section 3.1.1. De plus les courbes de HRR
des tiges de fougere ont une allure différente de celle des brindilles de ciste. En effet, le premier
PHRR est plus élevé que le second, a I’inverse des courbes de HRR obtenue pour les brindilles
de ciste. Ce comportement est encore plus marqué pour les tiges de fougeére seches. Ceci est di
a la structure des tiges de fougere (Figure 34) qui sont creuses a ’intérieur et d’autant plus
lorsqu’elles sont séches. L hypothése suivante peut-étre émise, qui mériterait d’étre confortée
par des simulations numériques. La conduction a I’intérieur des tiges de fougéres se ferait en
priorit¢ dans les couches externes (puisque l’intérieur est poreux), ce qui favoriserait
I’augmentation de la température et donc I’émission des gaz combustibles sur une grande partie
du pourtour des échantillons rapidement aprés 1’allumage. Le second PHRR se produirait
lorsque I’ensemble des vaisseaux internes de la tige Serait amené a la température de

dégradation.
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----- Feuilles Ciste Branches Ciste Feuilles Fougere
Tiges Fougere —— Tiges seéches Tiges vertes

1000

900 A

800 A

HRR (KW/m?)
3 2 3
[en] (] (]

400 -
300 ~
200 ~
100 ~
() t——tf———r——— T T T T T T T T eSS S S e
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140

Figure 51 : Comparaison du HRR moyen du ciste et des fougéres pour les feuilles, les brindilles et
les tiges

Ces résultats montrent que 1’épaisseur caractéristique des échantillons, assimilée jusqu’a
présent au diametre, n’est pas forcément la dimension pertinente pour étudier la dynamique de
combustion des végétaux. Dans le cas des tiges de fougere, une dimension liée a 1’épaisseur de
la couche externe de la tige, voisine de 1 mm, serait plus pertinente pour décrire 1I’allumage.
Toutefois, si I’allumage des tiges est conforme a celui des particules de ciste de diamétre 1 mm,
il en va différemment du HRR. Le profil de ce dernier ne correspond ni a celui obtenu pour les
brindilles de ciste de 1 mm d’épaisseur ni a celui obtenu pour les brindilles de ciste plus
¢épaisses. En raison de la vitesse d’allumage des tiges de fougere, ces dernieres doivent étre
prises en compte dans les modéles de propagation d’incendie. Mais dans ce cas, la question de
I’hypothese de particules thermiquement minces pour 1’équation d’énergie de la phase solide

mériterait d’étre revisitée au vu de leur structure interne.

3.3.2. Etude de la dynamique de combustion d’un ciste a I’échelle du LSHR

L’objectif de ce paragraphe est de présenter la dynamique de combustion d’un ciste a la
pleine échelle. Cette étude s’inscrit en complément de I’analyse des fumées a différentes
échelles qui sera présentée dans le Chapitre 4. Les résultats obtenus sur la dynamique de
combustion a cette échelle ne sont pas directement comparables a ceux obtenus avec le cone

calorimétrique en raison de la porosité du combustible a la pleine échelle et du protocole

Lara Leonelli 122



Chapitre 3 : Etude de la réaction au feu des végétaux

expérimental utilisé. Toutefois, nous avons souhaité les présenter a la suite de 1’étude menée a
I’échelle du cone calorimétre car elle concerne les mémes grandeurs.

Le Tableau 10 fournit les principales variables relatives a la dynamique de combustion du ciste
a I’échelle du LSHR, a savoir la masse brllée m,, 1’énergic libérée par la combustion AE,
I’efficacité de la combustion y ainsi que le pic de HRR. La masse initiale de combustible m; est
quatre fois supérieure a la masse de combustible brilée, il y a donc une grande partie du ciste
qui ne brile pas. En effet, I’allumage se produit au niveau du houppier de I’arbuste, qui jouxte
les panneaux radiant, et la propagation s’étend a travers ce dernier. Une caractérisation des
arbustes en fonction de 1’épaisseur caractéristique des brindilles avant et apres la combustion a
démontré que seules les feuilles et les brindilles d’épaisseur comprise entre 0 et 2 mm brQlaient
au cours de ces expériences pour la quasi-totalité d’entre elles (Tramoni 2018). Ces résultats
confortent I’étude réalisé a 1’échelle du cone calorimétre ou nous avions défini une taille limite
de 4 mm pour I’épaisseur des brindilles de ciste a prendre en compte pour représenter la
propagation d’un feu dans une cistaie. L’énergie maximum qui pourrait étre dégagée, 4Fmax,
est donnee par :

AE 0 = Mgacne X PCI (75)

oU mg.pe représente la masse séche qui a été consomme. Les arbustes n’ayant pas été séchés a
I’étuve, la masse perdue déterminée par pesée a la fin de 1’expérience correspond a la masse
consommeée brute (somme de la masse séche consommée et de 1’eau évaporée), My, e = 552
+ 108 g. Or, la masse de combustible briilée & prendre en compte pour le calcul de I’énergie
maximum dégageée est mgecpe =429 £ 96 g, qui a été déterminée dans I’ Annexe 3 pour le calcul
des facteurs d’émission a 1’échelle du LSHR (cf. chapitre 4). La valeur du PCI utilisée est de
18700 J.g’%, elle correspond a la moyenne pondérée des valeurs de PCI des feuilles (18841 J.g°
1y et des brindilles de ciste (18217 J.g%). Nous notons que I’efficacité de la combustion (cf.
Tableau 10) est inférieure a celle des expériences réalisées a I’échelle du cone calorimeétre (95%
en moyenne et 98% pour les feuilles), bien que les feuilles et les brindilles de 0 a 2 mm
représentent respectivement 54,5% et 45,5% de la masse brllée. Cette efficacité inférieure
s’explique par les différences de conditions expérimentales, notamment une densité de flux
radiatif provenant des panneaux radiants plus faible, mais aussi I’incidence de ce dernier. Les
panneaux radiants étant placés face a I’arbuste (et non au-dessus comme avec le cone
calorimétre), ils permettent I’ignition mais ils participent peu a la propagation et au maintien de

la flamme. La valeur moyenne des pics de HRR est de 201,1 + 32,44 kW.
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Tableau 10 : Variables relatives a la dynamique de combustion du ciste a I'échelle du LSHR
mi (kg) mb () AE (kJ) AEmax (KJ) x (%) PHRR (kW)
2+0,18 552 + 108 7317 +1737 8028 £1795 91,1+28 201,1 + 32,44

Comme indiqué précedemment, les valeurs de HRR obtenues avec le LSHR ne peuvent
pas étre comparées avec les résultats obtenus avec le cone calorimeétre. Toutefois, afin de
rechercher des analogies entre les dynamiques de combustion des particules de ciste a 1’échelle
du cone calorimetre et du LSHR, les HRR en kW ont été divisé par la masse de combustible
brdlée. Les courbes de HRR ainsi obtenues (en kW.kg™) sont présentées sur la Figure 52 pour
quatre expériences différentes. Ce graphique révele trois parties correspondant aux phases de
combustion suivantes : 1) la phase de dégradation pré-ignition, 2) la phase de flamme et 3) la
phase de smoldering. Ces derniéres sont illustrées sur les photographies présentées a la Figure
53. Apres I’extinction de la flamme on observe une phase de smoldering et non de glowing
comme c¢’était le cas pour les expériences réalisées a 1’échelle du cone calorimetre. En effet, a
I’échelle du cone calorimetre, la totalité des gaz de dégradation avait été émis par le combustible
lors de la phase de flamme. Il ne restait donc que les résidus charbonneux rougeoyants apres
I’extinction de la flamme. A 1’échelle du LSHR, 25% seulement de la masse du ciste a été
consommeée a I’extinction de la flamme. On observe donc une phase de smoldering aprés
I’extinction de la flamme, durant laquelle une partie du combustible imbriilé est consommé en
méme temps que les résidus charbonneux (glowing). Cette phase de smoldering consomme peu
de combustible avec une faible puissance. On observe une bonne reproductibilité des
expériences (Figure 52), avec des valeurs de PHRR et des temps de combustion similaires. Le
PHRR moyen est de 401,04 + 36,58 kW.kg™. La puissance calorifique croit de maniére
progressive dés I’inflammation, pour atteindre son maximum apres une durée moyenne de 25
secondes. Le HRR décroit apres environ 10 secondes de plateau, de maniere progressive. On
observe un changement de pente a I’extinction des flammes, environ 70 secondes apres
I’inflammation. Le HRR diminue alors progressivement (durée de 90 s) jusqu’a I’extinction

compléte du ciste.
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Figure 52 : Courbes de HRR adimensionnées pour des arbustes entiers de ciste

Figure 53 : Photographies des différentes phases de combustion : 1) préchauffage et allumage,

2) phase de flamme, 3) phase de smoldering

La Figure 54 montre les courbes moyennées et adimensionnées de HRR en kW.kg*

obtenues aux deux échelles d’expérimentation (LSHR et cone calorimétre). Le Tableau 11

donne les PHRR moyens des expériences réalisées au cone calorimétre pour les feuilles et les
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brindilles de ciste d’épaisseur comprise entre 1 et 4 mm et le PHRR moyen calculé pour les
expériences réalisées au LSHR sur des arbustes entiers. L’allure de la courbe moyenne de HRR
obtenu avec le LSHR présente des différences fortes avec les HRR obtenus pour les particules
les plus fines (épaisseur caractéristique inférieure a 2 mm) avec le céne calorimetre. Toutefois,
les courbes de HRR ainsi que les valeurs moyennes de PHRR au LSHR sont similaires aux
résultats obtenus pour des brindilles de 4 mm d’épaisseur avec le cone calorimétre (PHRR de
401,04 et 344,58 kW.kg™ respectivement pour le LSHR et le cone calorimétre). Ces résultats
proviennent de la différence d’exposition subis par les échantillons de ciste aux deux échelles.
Avec une densité de flux de 50 kW.m2, la dynamique de combustion des échantillons les plus
fins a I’échelle du cone calorimétre est nettement plus forte que celle obtenue avec le LSHR.
Une autre distinction concerne la période qui suit I’inflammation. Le HRR croit brutalement
avec le cone calorimeétre apres I’inflammation alors que cette croissance est plus progressive
avec le LSHR. Il convient également de mentionner que les temps d’inflammation sont trés
variables avec le LSHR, allant de 42 a 930 s, avec une moyenne de 345 s. Ces résultats illustrent
la difficulté de confronter les dynamiques de combustion aux échelles du céne calorimétre et

du LSHR. lIs démontrent également la complémentarité des deux dispositifs expérimentaux.
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Figure 54 : Comparaison des HRR aux deux échelles d'expérimentation
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Tableau 11 : PHRR movyen (KW.kg™) obtenus avec le cdne calorimétre pour différentes classe

de particules et avec le LSHR pour le ciste entier

Echantillons (mm) 0,75 1 2 3 4 Arbuste
PHRR (kW.kg') 64354 114461 940,95 532,49 344,58 401,04

Dans ce chapitre, nous avons étudié la réaction au feu des végétaux a différentes échelles
et pour différentes configurations. Nous avons montré que le comportement au feu des végétaux
est fortement dépendant des conditions expérimentales et de la structure des échantillons de
végetaux. Si pour ce dernier point, ’effet de 1’épaisseur caractéristique des échantillons est bien
connu, notre étude a révélé un effet non négligeable de leur structure interne (cas des tiges de
fougeres) sur I’allumabilité et la combustibilité. Tout ceci rend ardu la définition, par exemple,
d’un critére d’inflammation « universel » utilisable pour les mod¢les de propagation d’incendie.
Nos résultats a I’échelle du cone calorimétre indiquent que ce critére pourrait étre le débit
massique surfacique a I’allumage, qui s’est révélé indépendant de I’épaisseur caractéristique ou
de la structure interne des particules végétales étudiées. Toutefois il n’a pas pu étre vérifié a

I’échelle du LSHR car les conditions expérimentales ne s’y prétent pas.
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vegétaux — Etude a trois échelles

Les feux de forét produisent des gaz, des COV, des particules solides et liquides, des
cendres et des gouttelettes d’eau qui affectent la composition de I'atmospheére. Il est important
de distinguer les polluants dits « primaires » qui sont émis par les sources de pollution, des
polluants dits « secondaires » qui se forment lorsque les polluants primaires réagissent dans
I’atmosphére. Nos travaux portent uniquement sur la caractérisation des fumées et des polluants
primaires associés. Cette étude présente un intérét non seulement en raison des effets des
fumées sur la santé, liés a leur teneur en composes toxiques, mais également a cause de leur

opacité, qui désoriente les personnes en diminuant I’acuité visuelle.

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats relatifs a la caractérisation des fumées
émises lors de la combustion du ciste et de la fougere pour « trois échelles de mesure et
d’analyse »: macroscopique, microscopique et moléculaire. Ces résultats sont comparés
(chaque fois que cela est possible) pour « trois échelles d’expérimentation » & savoir : 1’échelle
matériau (avec le cone calorimétre), I’échelle systéme (avec le LSHR) et 1’échelle du terrain
(cas des brilages diriges). En partant du niveau macroscopique, nous exposerons les résultats
relatifs a I’opacité des fumées. Puis nous caractériserons la morphologie et la taille des aérosols
au niveau microscopique. Enfin, nous présenterons le travail réalisé au niveau moléculaire sur
les polluants émis aux différentes échelles d’expérimentation ainsi que les conclusions

obtenues.

4.1. Echelle de mesure et d’analyse macroscopique : I’opacité des fumées

Aux échelles d’expérimentation des calorimétres, nous avons pu suivre 1’évolution de
I’opacité des fumées au cours des expériences. Le parametre mesuré est le coefficient
d’extinction K. Il renseigne sur I’opacité induite par les fumées lorsqu’elles passent dans le
conduit d’extraction. Il permet de calculer le SPR, le TSP ou encore le SEA (cf. chapitre 1.4.1).
A I’échelle du cone calorimetre, les expériences ont déja été décrites dans le chapitre précédent
pour le ciste et la fougere. A I’échelle du LSHR, les expériences ont concerné la combustion
d’arbustes de ciste de Montpellier. Ces mesures nous ont en partie permis d’étudier 1’effet du

changement d’échelle.
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4.1.1. Etude a I’échelle expérimentale du cOne calorimétre

Le Ciste de Montpellier

Nous présentons sur la Figure 55 des photos représentant les différentes étapes de la
combustion, permettant d’apprécier visuellement la production des fumées. La premiére phase
(Figure 55 a) correspond a la phase de dégradation avant 1’inflammation ou 1’on observe une
grande quantité de fumées blanchatres. La deuxiéme phase correspond a la phase de flamme
(Figure 55 b) intervenant aprés I’ignition. Nous observons la flamme sans distinguer les fumées
extraites dans le conduit d’extraction. Apreés I’extinction de la flamme, la troisiéme phase dite
de « glowing » débute (Figure 55 c). Elle correspond a la combustion des résidus charbonneux.

Nous ne déecelons pas visuellement de production de fumées durant cette phase.

Figure 55 : Photographie de la combustion du ciste de Montpelier. Détermination des trois

phases de dégradation : a) pré-ignition, b) combustion avec flamme, ¢) glowing

La Figure 56 présente 1’évolution du coefficient d’extinction k au cours du temps, pour
plusieurs échantillons de ciste d’épaisseur caractéristiques (d) différentes. Les échantillons
présentés sont les feuilles (0,75 mm), ainsi que les brindilles de diamétre 2, 4 et 8 mm qui sont
représentatives des comportements des combustibles thermiquement fins et thermiquement
épais observés au chapitre 3. La courbe des brindilles de 4 mm de diamétre est présentée car
cette épaisseur caractéristique marque la transition entre les tailles de particules végétales dont
le temps d’allumage varie avec le diamétre (d < 3) et celles pour lesquelles le temps d’allumage
est constant (d > 4).

Sur les Figure 56 a et b nous observons que le coefficient d’extinction k augmente
fortement durant la phase de pré-ignition avec un pic survenant au moment de I’ignition du
combustible et atteignant une valeur de 3 + 0,6 m™ en moyenne pour les feuilles et pour les

brindilles de 2 mm d’épaisseur. Apres 1’ignition, durant la phase de flamme, le coefficient k
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reste stable, avec une valeur moyenne de 0,3 + 0,05 m™, dénotant une production de fumées
quasi constante. Cette valeur de k est en accord avec celles obtenues par Romagnoli (2014). En
effet, dans cette étude sur des aiguilles de pin de 2 mm d’épaisseur, la valeur du coefficient k
était de 0,4 + 0,1 m™ pour une masse brilée de 15g. Le coefficient k est nul aprés extinction de
la flamme lors de la phase de glowing, confirmant 1’absence de production de fumées, constatée
visuellement. Ce résultat est en désaccord avec les travaux de Mulholland (2000) qui observe
une production de fumées lors de la phase de dégradation apres extinction de la flamme. Nous
pouvons expliquer cette différence par nos conditions expérimentales. En effet, nos expériences
de combustion sont réalisées en conditions sur-ventilées. Tout le combustible susceptible de se
gazéifié est dégradé et oxyde durant les deux premieres phases. De ce fait, seul le résidu
charbonneux est présent aprés extinction de la flamme, entrainant une combustion hétérogeéne,
qui ne produit que des gaz (majoritairement CO> et CO) transparents au laser. Les résultats de
Romagnoli (2014) montrent également une absence de production de fumées durant la phase
de glowing, pour des expériences de combustion réalisées en conditions sur-ventilées. Dans ce
cas, le combustible n’était pas soumis a une densité de flux radiatif (contrairement a nos
expériences), ce qui renforce 1’idée que la sur-ventilation favorise 1’intensité du feu et donc la
gazéification durant les deux premiéres phases.

Les Figure 56 c et d présentent les courbes de k obtenues pour des brindilles de cistes
de 4 et 8 mm d’épaisseur. Comme précédemment, le maximum d’opacité est atteint a
I’inflammation (k = 2,8 + 0,2 m™ pour les brindilles de 4 mm et k=2 + 0,1 m™ pour les brindilles
de 8 mm). Durant la phase de flamme, le coefficient k se stabilise, avec une valeur moyenne de
0,5 + 0,1 m? et suit le comportement de la puissance calorifique. Aprés I’extinction de la

flamme, le laser ne détecte pas d’émission de particules.
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Figure 56 : Mesure du coefficient d’extinction (k) pour : a) les feuilles, b) les brindilles de

Ciste de 2 mm, ¢) 4 mm et d) 8 mm d’épaisseur caractéristique (1 : pré-ignition, 2 :

combustion avec flamme et 3 : glowing)

Le coefficient d’extinction k permet de calculer le SPR (chapitre 2, équation 44) exprimé
en m2 de fumées par seconde. La Figure 57 présente le SPR et le HRR en fonction du temps
pour les échantillons étudiés ci-dessus. Nous observons que le SPR suit les mémes tendances
que le coefficient d’extinction en fonction de 1’épaisseur des échantillons avec un pic de SPR
obtenu au moment de 1’ignition. Ce résultat est nouveau par rapport au travail de Santoni et al.
(2015). Dans ce précédent travail, les auteurs n’avaient observé les fumées que pendant la phase
de flamme et le pic de SPR coincidait avec le pic du HRR. Les auteurs avaient utilisé de
I'éthanol pour enflammer les échantillons, ce qui exclut la phase de dégradation pré-ignition.
Au vu de nos résultats, il est important de considérer cette phase qui correspond a un
dégagement important de fumées.

Apres I’ignition, nous voyons que la production de fumées est moins importante. Pour
les échantillons dont 1’épaisseur est inférieure & 4 mm, la courbe de SPR forme un 2" pic,
coincidant avec le pic de HRR. Pour les échantillons d’épaisseur supérieure ou égale a 4 mm
deux autres pics de SPR sont observés durant la phase de flamme, ainsi qu’une zone de plateau
située entre les deux pics, traduisant une production de fumées quasi-constante. Pour cette
phase, la valeur maximale du SPR (second pic) est atteinte au moment ou le HRR augmente,
du fait de I’inflammation de la face inférieure des brindilles. Les courbes de SPR sont corrélées
aux courbes de HRR. Ces résultats montrent qu’il n’est pas possible d’utiliser le HRR pour
caractériser les émissions de fumées, notamment pour les modéeles de propagation d’incendie.
En effet, malgré la forte corrélation de ces deux grandeurs durant la phase de flamme,
I’émission de fumees est principalement due a la phase de pré-ignition pour laquelle le HRR

est nul.
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Figure 57 : SPR et HRR pour a) les feuilles, b) les brindilles de ciste de 2 mm, c) 4 mm et d) 8

mm d’épaisseur caractéristique (1 : pré-ignition, 2 : combustion avec flamme et 3 : glowing)

Pour analyser la variation du SPR en fonction du diamétre du combustible dans les
phases de pré-ignition et de flamme, nous avons représenté les moyennes des pics de SPR sur
la Figure 58. Nous constatons que les pics de SPR varient peu pour les diamétres supérieurs a
4 mm, pour les deux phases de dégradation. En revanche, pour les échantillons d’épaisseur
inférieure ou égale a 4 mm les pics de SPR présentent une plus grande variabilité pour la phase
de flamme. Pour I’ensemble des échantillons de combustible, nous observons que le pic moyen
de SPR est plus élevé pendant la phase de pré-ignition.

Lors de la phase de pré-ignition, les feuilles et les brindilles d’épaisseur inférieure ou
égal & 4 mm présentent un pic de SPR atteignant des valeurs de 2,4x102 + 0,1x10?2 & 2,7x10°2
+0,2x102 m2.s™. Ce pic est inférieur pour les brindilles d’épaisseur supérieure a 4 mm, avec
une valeur moyenne de 1,9x102 + 0,2x102 m2.s™t. En I’absence de données dans la littérature

concernant le SPR durant cette phase nous n’avons pas comparé nos résultats a d’autres études.
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Lors de la phase de flamme, les échantillons dont 1’épaisseur est inférieure & 4 mm présentent
un 2" pic de SPR dont la valeur moyenne est de 6,5x10° + 1,5x10° m2.s™%. De plus, nous avons
calculé un SPR moyen sur toute la durée de la phase de flamme pour ces échantillons
thermiquement fins. Nous avons obtenu une valeur de SPRmoy de 4x107 + 1x10° m2.st. Ces
résultats sont en accord avec les valeurs des pics de SPR (8,9x102 + 0,2x10° m2.s?) et de
SPRmoy (3,1x107 + 0,4x10° m2.s1) fournies par Santoni et al. (2015) pour des aiguilles de pin
de 2 mm d’épaisseur, soit des combustibles végétaux thermiquement fins.

Pour les brindilles d’épaisseur supérieure ou égale a 4 mm, le 1° épaulement observé sur les
courbes de SPR juste aprés 1’inflammation est suivi d’un plateau ayant une valeur moyenne de
2,1x10% + 0,3x10° m2.s™%. Enfin, pour le dernier pic de SPR, coincidant avec le 2" pic de HRR,
les valeurs moyennes des pics de SPR sont de 1x102 + 0,2x102 m2.s™. Ces valeurs obtenues
lors de la phase de flamme pour des échantillons de combustible thermiquement épais sont
relativement stables. Elles sont en accord avec les résultats de Ostman and Tsantaridis (1993),
qui obtiennent des valeurs moyennes comprises entre 2,53x102 et 1,56x1072 m2.s? (aprés
conversion car les auteurs expriment le SPR en dB/m) lors de la combustion de panneaux de
bois d’épicéa de 11 mm d’épaisseur, exposés a la méme densité de flux radiatif, a savoir 50
kKW.m2,

s SO0 m Pic SPR pré-ig + Plateau SPR flam A Pic SPR flam
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Figure 58 : SPR moyen en fonction de la phase de combustion et de I’épaisseur des échantillons de

combustible (Pic SPR pré-ig : Pic de SPR pendant la phase de pré-ignition, Plateau SPR flam : Plateau

du SPR pendant la phase de flamme et Pic SPR flam: Pic de SPR pendant la phase de flamme)
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La Figure 59 présente la quantité totale de fumée produite (TSP : « Total Smoke
Production ») lors de la combustion. Les valeurs varient entre 0,08 £ 0,01 et 1,4 £ 0,1 m? de
fumées produites. Le TSP augmente linéairement avec 1’épaisseur des brindilles, et donc avec
la masse de combustible brdlée, selon la droite d’équation :

TSP = 0,07d + 0,21 (76)

Le TSP pré-ig (durant la phase de pré-ignition) est relativement constant, avec une valeur
moyenne de 0,3 + 0,5 m2, excepté pour les feuilles (0,03 £ 0,01 m?). Le TSP flam (durant la
phase de flamme) augmente de maniere analogue au TSP total.

Pour les feuilles, I’allumage étant tres rapide, le TSP pré-ig représente seulement 40% du TSP
total. Pour les brindilles de 1 et 2 mm d’épaisseur, la phase de dégradation pré-ignition dure
plus longtemps que la phase de combustion avec flamme et le TSP pré-ig représente en
moyenne 75% du TSP total (Figure 60). Ce pourcentage diminue avec 1’augmentation de
I’épaisseur des échantillons. Il retombe a 40% pour des brindilles de 6 mm d’épaisseur puis ne
représente plus que 25% du TSP total pour des échantillons d’épaisseur supérieure ou égale a
12 mm. Ce phénomene est dii a I’augmentation de la durée de la phase de flamme, tandis que
la phase de pré-ignition est constante pour les brindilles de plus de 5 mm d’épaisseur, avec une
durée moyenne de 50 s (Figure 60).

Pour des échantillons de 3 mm de diametre, le TSP flam moyen est de 0,1 + 0,02 m2, ce qui est
du méme ordre de grandeur que la valeur moyenne de TSP observée par Santoni et al. (2015)

(0,16 + 0,02 m?2) pour une masse équivalente (15 g) d’aiguilles de pin de 2 mm d’épaisseur.
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Figure 59 : TSP moyen en fonction de la phase de combustion et de I’épaisseur des échantillons de combustible
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Figure 60 : Durées des phases de pré-ignition et de flamme en fonction de 1’épaisseur des

feuilles et des brindilles de ciste

La Figure 61 présente les valeurs moyennes de SEA déterminées pour les phases de pré-
ignition et de flamme, pour les différentes épaisseurs d’échantillons de combustible. Il
correspond a la quantité de fumées produite par kilogramme de combustible brdlé (rapport entre
le SPR et le taux de perte de masse du combustible, cf chapitre 1, équation 9). De la méme
maniere que pour le SPR, trois tendances se distinguent sur les courbes de SEA (non présentées
afin d’éviter la redondance) en fonction des phases de combustion. Nous observons un pic de
SEA important au moment de 1’ignition, suivi par une zone de plateau plus faible et constante
lors de la combustion stable en phase de flamme, puis un second pic, moins important que le
pic a I’ignition, a la fin de la fin de la phase de flamme. Ces pics et plateaux moyens ont été
calculés et sont présentés en Figure 61. Comme pour le SPR, le SEA est plus important durant
la phase de pré-ignition que durant la phase de combustion avec flamme. Les valeurs des pics
de SEA a lignition diminuent lorsque 1’épaisseur du combustible augmente, pour les
échantillons d’épaisseur inférieure ou égale a 4 mm. Ces valeurs sont comprises entre 490,6
95,6 m2.kg™* pour les brindilles de 1 mm et 397,9 + 95,4 m2.kg™ pour les brindilles de 4 mm.
Elles se stabilisent aux alentours de 390 + 30 m2.kg™ pour les diamétres de brindilles supérieurs
ou égaux a 4 mm. On note une valeur de SEA plus faible pour les feuilles (316,19 £+ 90,32
m2.kg™). Cela peut s expliquer par le fait que le temps d’ignition est beaucoup plus faible pour
les feuilles que pour les brindilles de plus grande épaisseur (cf. chapitre 3, Figure 33). 1l convient

de noter que les valeurs de SEA présentent un ecart-type important. Ceci provient des variations
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du débit massique (calculé a partir de la perte de masse) qui intervient au dénominateur de
1I’équation (9) (chapitre 1). Durant la phase quasi-stationnaire de combustion avec flamme, le
SEA est stable pour les différentes épaisseurs de brindilles avec une valeur moyenne de 11 £ 4
m2.kg™. Cette phase n’est pas observée pour les feuilles et les brindilles de 1 et 2 mm
d’épaisseur, la phase de flamme étant trop bréve. Enfin, les valeurs moyennes des pics flamme
de SEA pour les différentes épaisseurs d’échantillons varient peu (45 + 10 m2kg?), a
I’exception des feuilles et des brindilles d’épaisseur inférieure ou égale a 2 mm (14,7 + 8,2
m2.kg™), pour lesquelles ces valeurs se rapprochent de celles observées lors de la phase quasi-
stationnaire de combustion avec flamme pour les brindilles de plus grande épaisseur. Ces
valeurs de SEA en phase de flamme sont du méme ordre de grandeur que celles présentées par
Chew (1999) pour des matériaux de construction en bois, allant de 6,1 a 46,3 m2.kg™ (valeur
moyenne de 26,9 m2.kgt). Santoni et al. (2015) ont obtenu des valeurs de pics de SEA similaires
durant la phase de flamme (SEA = 10,6 + 3,2 m2.kg?), dans le cas d’aiguilles de pin maritime

de 2 mm d’épaisseur.
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Figure 61 : SEA en fonction des phase de combustion et de I’épaisseur des échantillons de

combustible (Pic pré-ignition : Pic de SEA durant la phase de pré-ignition, Plateau flamme : Plateau

de SEA pendant la phase de flamme et Pic flamme : Pic de SEA pendant la phase de flamme)
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La Fougere Aigle

La Figure 62 représente le SPR et le HRR pour les feuilles et les tiges de fougere. Les
courbes de SPR présentent une bonne reproductibilité. Il n’y a pas de différence significative
sur la production de SPR et sur I’allure du HRR en fonction de I’état du végétal (sec ou vert).
Nous avons donc présenté des courbes moyennées a partir de toutes les expériences pour les
feuilles et pour les tiges de fougere. De plus, afin d’éviter une trop grande redondance avec le
cas du ciste, les courbes du coefficient d’extinction (K) de la fougére ne sont pas présentées.
Nous retrouvons un comportement similaire a celui du ciste, avec un pic de SPR a I’ignition.
Toutefois, les pics de SPR a I’ignition sont nettement supérieurs a ceux observés pour le ciste.
En effet, nous observons des pics de SPR de 6x1072 + 1,5x102 m2.s™* pour les feuilles de fougére
et 11x102 + 1,5x102 m2.s™* pour les tiges, contre 2,7x1072 + 0,2x10? m2.s™ au maximum pour
les feuilles et les brindilles de ciste d’épaisseur inférieure ou égale a 4 mm. De plus, lors de la
phase de flamme la valeur du SPR pour les feuilles de fougére est trés faible, de I’ordre de 1%10°
3 m2.st et la phase est trés bréve (moins de 15 secondes). Cette valeur de pic de SPR élevée a
I’ignition pourrait s’expliquer par le ratio surface volume des feuilles de fougére qui est plus
grand que celui des feuilles de ciste (9400 contre 2000 respectivement). Elles offrent donc une
plus grande surface exposée au flux radiatif incident et émettent leurs fumées plus rapidement
avant 1’ignition et quasiment plus apres 1’ignition, lors de la phase de flamme. A contrario, la
valeur du SPR lors de la phase de flamme est plus importante pour les tiges de fougere que pour
le ciste. Cette valeur est de 1,5x1072 + 0,5x102 m2.s pour la fougére contre 6x10° + 1x103
m2.s pour le ciste (valeur moyenne sur toute la phase de flamme comprenant le plateau et le
pic). Dans ce cas, la structure « alvéolaire » des tiges de fougere induit non seulement un
allumage plus rapide que pour le ciste (Figure 34, chapitre 3) mais également une dégradation
interne de la tige plus rapide. Le mélange air ambiant/gaz de dégradation est donc plus riche,
ce qui entraine une combustion certainement moins compléte, donc génératrice de plus
d’imbralés. Enfin, il n’y a pas de pic de SPR lors de la combustion de la fougére en phase de

flamme. La relation avec le HRR est donc moins visible que pour le ciste.
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Figure 62 : Représentation du SPR et du HRR pour les feuilles (0,5 mm d’épaisseur) et les tiges

de fougére (5 mm d’épaisseur) (1 : pré-ignition, 2 : combustion avec flamme et 3 : glowing)

La quantité totale de fumées (TSP) produite par les feuilles de fougere est de 0,27 £ 0,03
m2, ce qui correspond aux valeurs de TSP obtenues pour le ciste a masse équivalente soit pour
les feuilles et brindilles de ciste de 1 mm d’épaisseur (6 g). Le TSP des tiges de fougere est de
0,69 £ 0,12 m2. Cette valeur est deux fois supérieure a celle des brindilles de ciste (0,33 £ 0,1
m2) pour une masse équivalente (15 g), soit pour des brindilles de ciste de 3 mm. Elle est
également supérieure a celle des brindilles de ciste de méme diametre, soit 5 mm (0,55 + 0,16
m?2).

Pour la phase de pré-ignition, le pic de SEA calculé pour les feuilles de fougere est de
310,49 + 117,26 m2.kg? (317,15 + 139,15 m2.kg* pour la fougére séche et 297,17 + 78,69
m2.kg! pour la fougere verte), ce qui est du méme ordre de grandeur que la valeur obtenue pour
les feuilles de ciste 316,19 + 90,32 m2.kg™* avec une méme masse de combustible brdlée (6 g).
Le pic de SEA est de 424,49 + 97,5 m2.kg™ (411,61 + 102,77 m2.kg et 432,22 + 105,63 m2.kg"
L pour les tiges de fougére séches et vertes respectivement). Cette valeur coincide avec celles
obtenues pour les brindilles de ciste. Ainsi, nous obtenons des pics de SEA pré-ignition
identiques pour le ciste et pour la fougére (feuilles et brindilles/tiges) tandis que les pics de SPR
pré-ignition sont plus importants dans le cas de la fougere. Ce phénomeéne est dii a un débit
massique en pré-ignition plus important pour cette derniére (6,14x102 + 2,37x107 g.s™* pour
les feuilles et 7,43x102 + 1,17x102 g.s* pour les tiges contre de 4,85x102 + 0,68x102 g.s!
pour le ciste). Durant la phase de flamme, le SEA est faible et plut6t stable pour les feuilles
(8,56 + 6,82 m2.kg!) comme pour les tiges (24,12 + 11,17 m2.kg™?). Ces valeurs correspondent

aux valeurs de SEA obtenues pour les brindilles de ciste.
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4.1.2. Etude a ’échelle d’expérimentation du LSHR

Cette partie présente I’étude réalisée sur des arbustes de ciste a I’échelle du LSHR afin
d’investiguer ’effet du changement d’échelle sur les émissions de fumées. Le protocole (cf.
chapitre 2) est différent de celui utilisé avec le cdne calorimétre, ce qui ne permettra pas une
comparaison idéale. Cependant, les expériences présentent 1’avantage de concerner des
arbustes. La géometrie de la plante est donc respectée.

La Figure 63 présente les courbes de SPR de cing expériences réalisées. Nous observons
une bonne reproductibilité des tests. Durant la phase de pré-ignition, le SPR est faible, avec une
valeur de 2,6x1072 + 1,4x10%2 m2.s™. Aprés I’ignition le SPR augmente et atteint une valeur pic
de 6,8x101 + 0,7x10t m2.s? (25 + 5 s aprés I’allumage), ce qui coincide avec le comportement
des courbes de HRR comme dans le cas du cone calorimétre. Le SPR diminue ensuite
brusquement, et nous observons un changement de pente 70 s aprés 1’allumage, qui correspond
a la phase de smoldering. Durant la phase de smoldering, le SPR diminue progressivement
jusqu’a zéro. En faisant une moyenne sur la durée de cette phase (entre le flameout et la fin de
la combustion) nous obtenons une valeur de SPR moyenne de 2,5x102 + 1,2x102 m2.s™,
similaire & la valeur de SPR obtenue pour la phase de pré-ignition.

Nous constatons que, contrairement aux expériences réalisées a 1’échelle du cone, le pic
de SPR ne se produit pas au moment de I’ignition, et ce pour plusieurs raisons. Tout d’abord,
seule une petite partie du houppier, soumise au flux radiatif issu des panneaux radiants avant
I’ignition, se dégrade. De plus, le pic de SPR correspond a I’instant ou I’ensemble du houppier
est en flamme. Il convient également de remarquer que certaines particules de ciste ne sont pas
totalement dégradées a I’issue de la phase de flamme, ce qui explique la production de fumées
apres le flame out, associée a une oxydation sans flamme de la matiére solide.

Pour les expériences réalisées a 1’échelle du cone calorimétre, les valeurs moyennes des pics de
SPR étaient de 2,7x102 + 0,2x102 m2.s? lors de la phase de pré-ignition et de 6,5x103 +
1,5x10° m2.s lors de la combustion avec flamme. Nous voyons que la valeur moyenne du SPR
obtenue lors de la phase de pré-ignition avec le LSHR est trés proche de la valeur du pic de
SPR obtenue a I’échelle du cone.

Cependant, pour la phase de flamme, nous notons des valeurs de pics de SPR 100 fois plus
importantes pour les expériences conduites avec le LSHR que dans le cas de celles menées avec
le cone calorimétre. Cette observation est confirmée par les valeurs du TSP en phase de flamme,
qui sont de 0,16 + 0,1 m? (moyenne des feuilles et des brindilles de 1 et 2 mm d’épaisseur) pour

le cOne et de 16,41 + 4,65 m? pour le LSHR. Enfin, avec le LSHR nous observons des valeurs
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de SPR de 2,5x102 + 1,2x10"2 m2.s* apres le flame out, tandis que pour cette phase le SPR était
nul avec le cone. Cela provient d’une différence dans le mode de dégradation, il s’agit de
smoldering a I’échelle du LSHR alors que nous avions du glowing avec le cone calorimétre.

Nous voyons donc que le changement d’échelle d’expérimentation conduit a des
dynamiques de dégradation différentes. En effet, les phases ou les pics de SPR se produisent
sont inversés (phase de pré-ignition pour le cone et phase de flamme pour le LSHR). De plus,
les émissions apres le flame out n’avaient pas été révélées a I’échelle du cone. 11 est toutefois
important de comparer les valeurs des SEA lors des phases de pré-ignition et de flamme aux
deux échelles. Les pics de SEA sont corrélés aux pics de SPR et se produisent donc durant la
phase de pré-ignition pour le cone (avec une valeur moyenne de 453,72 + 111,86 m2.kg™* pour
les feuilles et les brindilles de 1 et 2 mm d’épaisseur) et durant la phase de flamme pour le
LSHR, avec une valeur moyenne de 2238,55 + 586,72 m2.kg. Pour rappel, la valeur moyenne
calculée lors de la phase de flamme était de 14,7 + 8,2 m2.kg™ pour les feuilles et les brindilles
de 1 et 2 mm d’épaisseur et de 45 + 10 m2.kg™ pour les brindilles de plus grande épaisseur a
I’échelle du cone. Le SEA obtenu a I’échelle du LSHR durant la phase de flamme est donc 50
a 150 fois plus important que celui obtenu a I’échelle du cone durant cette phase, ce qui coincide
avec le rapport 100 observé ci-dessus pour les pics de SPR. Nous avons également calculé des
valeurs moyennes pour le SEA équivalentes durant les phases de pré-ignition (81,16 + 13,52
m2.kg?) et de smoldering (82,08 + 33,7 m2.kg™). Lors de la phase de pré-ignition, le SEA moyen
calculé a I’échelle du LSHR est 5,6 fois plus faible que le pic de SEA obtenu avec le cone. Ces
deux valeurs sont difficilement comparables du fait de la différence dans la dynamique de
production de fumées.

Ces résultats montrent bien un effet d’échelle sur la production de fumées, notamment
durant la phase de flamme. Cette derniére est 100 fois plus importante a 1’échelle du LSHR

qu’a I’échelle du cone calorimeétre.
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Figure 63 : SPR pour cing expériences de combustion d’arbustes de cistes (1 : pré-ignition,

2 : combustion avec flamme et 3 : smoldering)
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Figure 64 : SPR et HRR sur des pieds de ciste (1 : pré-ignition, 2 : combustion avec flamme

et 3 : smoldering)
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4.2. Echelle de mesure et d’analyse microscopique : caractérisation et quantification

des aérosols

Dans les paragraphes précédents, nous avons constaté d’apres la mesure du coefficient
d’extinction K, et les calculs du SPR, du TSP et du SEA, qu’a I’échelle du cone calorimeétre,
I’opacité des fumées est plus importante durant la phase de pré-ignition que durant les phases
de flamme et de glowing. Ces résultats corroborent nos observations visuelles. Les fumées sont
plus denses et plus blanchatres lors de cette phase que durant la phase de flamme, ou les fumées
sont noires. Cela semble indiquer que les aérosols émis durant ces deux phases sont de natures
différentes. De ce constat, nous avons décidé de les récolter séparément afin de les quantifier et
de les caractériser de maniere indépendante. Cette partic de 1’étude a été conduite sur des
prélevements réalisés a échelle du cone calorimétre. Seule [’observation des suies au
microscope électronique a transmission, présentée dans la section 4.2.1 ci-dessous, a été

effectuée sur des prélévements réalisés aux échelles du céne calorimetre et du LSHR.

4.2.1. Caractérisation morphologique des aérosols

La Figure 65 montre la photographie des filtres en fibres de verre sur lesquels ont
initialement été prélevés les aérosols, durant la phase de pré-ignition (filtre a gauche sur
I’image) et au cours de la phase de flamme (filtre a droite sur I’image). Nous observons que
les aérosols émis durant ces deux phases sont tres différents. Ils sont jaunes, tres odorants et
collants en phase de pré-ignition. Tandis qu’ils sont noirs, peu odorants et non collants en phase

de flamme.

Figure 65 : Photographie des aérosols prélevés sur des filtres durant la phase de pré-ignition (filtre

a gauche sur la photo) et durant la phase de flamme (filtre a droite sur la photo)
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Observation au microscope électronique a balayage

L’observation des filtres a été réalisée au moyen d’un microscope électronique a
balayage (MEB). Sur la Figure 66 a nous observons les aérosols collectés durant la phase de
pré-ignition. Il s’agit d’aérosols plus ou moins sphériques assimilables a des gouttelettes
visqueuses enroulées autour des fibres de verre des filtres de prélevement. Leur taille est de
I’ordre de 1 a 2 um. Sur la Figure 66 b nous percevons des aérosols de plus petite taille déposés
a la surface du filtre qui semblent de nature solide. Les observations sont bien distinctes, nous
n’observons pas d’aérosols solides lors de la dégradation pré-ignition et inversement il n’y a

pas de gouttelettes émises en phase de flamme.

Figure 66 : Observation au MEB des aérosols prélevés sur des filtres en fibre de verre, a)

durant la phase de dégradation pré-ignition et b) et durant la phase de flamme

Les aérosols émis lors de la phase de pré-ignition sont des goudrons, tel que nous I’avons
vu dans le chapitre 3 (section 3.2.1). Les fumées blanches observées avant I'inflammation sont
en partie composées de vapeur d'eau mais aussi de vapeurs d'hydrocarbures lourds recondensés.
La dégradation du végétal entraine des émissions d'hydrocarbures Iégers et lourds. Au-dessus
du combustible solide, ces hydrocarbures se mélangent avec I’air plus froid entrainé par la hotte
du calorimetre. Leur température descend en dessous de la température de condensation et il
apparait des microgouttes de goudrons. Lors de la phase de flamme, les aérosols solides emis
sont des suies, comme nous le verrons dans le paragraphe suivant. Les prélevements sur filtres
en fibres de verre nous ont permis de mettre en évidence la nature différente de ces aérosols,
par une observation visuelle (Figure 65) et une observation au MEB (Figure 66). Toutefois, ce
mode de prélévement s’est révélé inadapté a une observation morphologique au microscope,

du fait de la surcharge des filtres (amas de suies) et de la pénétration des aérosols a I’intérieur
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des fibres. De ce fait, des prélévements ont été réalisés sur des filtres de nature différente, en
Téflon® dans un premier temps, puis en polycarbonate. La Figure 67 montre 1’observation
microscopique (au MEB) des filtres en Téflon® (Figure 67 a et c) et en polycarbonate (Figure
67 b et d). Les aérosols sont déposés en plus faible quantité sur ces filtres par des temps
d’exposition plus courts. De plus, leur structure est moins favorable a I’accumulation et laisse
passer une partie des particules, contrairement aux filtres en fibres de verre. Ce mode de
prélevement permet une meilleure observation (Figure 67 a et b) avec un grossissement
identique a celui utilisé precédemment (Figure 66). En augmentant le grossissement on parvient
a distinguer la morphologie des aérosols (Figure 67 c et d). Elle est identique pour les aérosols
émis par le ciste et la fougere. En revanche, il est difficile de définir leur taille ainsi que leur
nombre. Cela est di au fait que les aérosols solides sont émis en quantité importante et
s’accumulent en tas sur les filtres. Nous avons donc changé le mode de prélévement ainsi que
le mode d’observation au microscope dans le but de caractériser morphologiquement ces

particules.

Figure 67 : Observations MEB des aérosols sur filtres a) et ¢) en Téflon® et b) et d) en

polycarbonate
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Observations au microscope électronique a transmission

Afin d’obtenir des informations plus précises sur la taille et la forme des aérosols émis
en phase de flamme, des observations au microscope électronique a transmission (MET) ont
donc éte réalisées. Ces observations ne peuvent pas étre réalisées sur les aérosols liquide a cause
du vide a l’intérieur du MET car ces derniers seraient volatilisés. Les prélévements ont été
effectués sur des grilles en cuivre recouvertes d’un film en Formvar (grilles Formvar-Carbon
200 Mesh) (Figure 68 a) au moyen d’un dispositif spécifique reli¢ a une pompe (Figure 68 b)
aspirant les effluents dans le conduit d’extraction du cone calorimétre. Ce dispositif, constitué
d’une piéce en laiton et d’une piéce en acier coulissant le long de la piéce en laiton, a été fournie

par le laboratoire CORIA.
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Figure 68 : Dispositif de prélévements des aérosols pour ’observation au MET

Des clichés des particules issues de ce mode de prélévement sont présentés sur la Figure
69. La Figure 69 a présente une vue d’ensemble des aérosols. Leur taille est pour la quasi-
totalité inférieure a 1 um. Ces observations proviennent du brllage de ciste et de fougere. Les
prélévements ont été réalisés directement sur des grilles, lors de la combustion des végétaux, et
n’ont subi aucun traitement avant 1’observation. Les Figure 69 b a d montrent des aérosols a un
grossissement plus important, permettant d’observer leur structure et de mesurer leur taille.
Nous constatons qu’ils ont des formes diverses et que leur plus grande longueur varie entre 0,04
et 2 um, bien que les particules supérieures a 1 um de longueur restent assez rares (a ne pas
confondre avec les tailles de particules qui seront évoquées dans la section suivante et qui
correspondent a leurs diametres aérodynamiques). lls sont toujours composés de petites

sphérules de tailles comprises entre 40 et 60 nm. Les sphérules sont regroupées en chaines ou
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en tas. Cette morphologie d’agrégats de sphérules est caractéristique des particules de suie
(Chakrabarty, et al. 2006).

Figure 69 : Observations au MET des aérosols pour des expériences réalisées avec le cone

calorimeétre (les fléches indiquent les particules de suie) a) vue d’ensemble. b), ¢) et d) zoom

sur différentes formes de particules

Les aérosols provenant de la combustion de ciste a 1I’échelle du LSHR ont également été
observés au MET. Les observations sont présentées sur les Figure 70. Nous notons sur la Figure
70 b que certains d’entre eux sont identiques en formes et en tailles aux aérosols provenant de
la combustion du ciste réalisée avec le cone calorimétre. En revanche, de nouveaux eéléments
ont été observeés (cf. Figure 70 c et d). 1l s’agit de particules de suies chargées avec une phase
liquide, comme le suggere le halo dans lequel se trouve la particule ainsi que les taches autour
(Figure 70 c), reflétant des traces de goudrons. En effet, lors de la combustion du ciste sous le
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LSHR, les deux types d’aérosols (liquides et solides) sont émis simultanément. La flamme se
propage dans le houppier, provoquant un préchauffage devant le front de flamme, ce qui
entraine I’émission de goudrons simultanément a la production des suies issues de la
combustion. Nous n’avons pas observé de cendres sur nos prélévements, ces dernieres étant
pourtant fréqguemment présentes dans les fumées lors feux de forét (Dokas, Statheropoulos et
Karma 2007). Nous avons tout de méme visuellement constaté 1’émission de cendres et de

flammeéches dans les effluents lors des expériences réalisées avec le LSHR.

Figure 70 : Observations au MET des aérosols pour des expériences réalisées avec le LSHR
a) vue d’ensemble, b) particule de suie, ¢) et d) particule de suie hydratée

Ces observations mettent en lumiére la différente nature des aérosols émis en fonction
de la phase d’émission. Les aérosols émis lors de la dégradation pré-ignition sont des goudrons,
constitués de carbone organique. Dans la littérature, ils sont appelés OC pour « organic
carbon ». Alors que les aérosols émis durant la phase de flamme sont des suies et sont constitués
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de carbone élémentaire. Ils sont appelés EC ou BC pour « elemental carbon » ou « black
carbon » en fonction de la méthode d’analyse utilisée. Les EC sont quantifiés par analyse
thermale évolutive (définie dans la section 4.2.3) suite a une collecte sur filtres, les BC sont
quantifiés par des dispositifs de mesure laser (cf. chapitre 1, section 1.4.3). Dans un feu de forét,
ces deux types d’aérosols sont émis simultanément, tout comme dans nos expeériences réalisées
avec le LSHR. Dans la littérature ils sont récoltés simultanément. Les OC sont ensuite séparés
des particules solides par extraction liquide-liquide a 1’aide de différents solvants, et sont
généralement définis comme étant la fraction soluble des particules. Dans notre cas, le dispositif
expérimental du cone calorimetre nous a permis de réaliser les préléevements distinctement en

fonction des phases de combustion et ainsi d’étudier les OC et les BC séparément.

4.2.2. Caractérisation granulométrique des aérosols par mesure optique

Nous nous intéressons dans cette section a la distribution en tailles de ces aérosols. Pour
cela, nous avons utilisé un dispositif optique (compteur GRIMM, cf. chapitre 2, section 2.2.4)
qui permet de compter le nombre de particules pour des tailles allant de 0,3 a 20 um et pour des
concentrations comprises entre 0,001 et 100 mg.m=. La détermination de la taille des aérosols
est importante pour des questions de santé publique. En effet, les particules en fonction de leur
taille pénétrent dans la trachée, les bronches et les bronchioles. Les PM; (particules de taille
inférieures a 1 um) peuvent pénétrer profondément dans 1’organisme. Les particules de 1’ordre
de 0,5 um se déposent sur les alvéoles pulmonaires. En dessous de 0,5 um, les particules se
comportent comme des gaz dans 1’organisme et suivent la ventilation pulmonaire (Leonard, et
al. 2007). Les Figure 71 a et b présentent les concentrations massiques des aérosols émis au
cours du temps, (tailles comprises entre 0,3 et 20 um), pour les expériences réalisés au céne
calorimetre et pour des feuilles et des brindilles de 8 mm d’épaisseur en exemple. Lors de ces
expériences, nous avons constaté que le signal délivré par la mesure optique est saturé si on
effectue le prélévement directement dans le conduit d’extraction. Il est donc nécessaire de diluer
la concentration des aérosols. Pour cela, nous nous sommes placés en extérieur, a 5 metres de
la bouche de I’extracteur. Ces mesures n’ont pas pour objectif de déterminer la concentration
massique des aérosols car celle-ci dépend du taux de dilution. Il s’agit surtout de nous
renseigner sur la distribution des tailles d’aérosols dans les fumées. Nous observons la méme
tendance concernant les tailles d’aérosols émis pour les expériences réalisées avec les feuilles
et les brindilles de ciste de différentes épaisseurs. Cela implique que le type de combustible

(feuilles ou brindilles) et I’épaisseur des échantillons n’influence pas la taille des aérosols émis.
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Les aérosols émis durant la phase de dégradation pré-ignition ont principalement des tailles de
1,6 um, 2um, 1 um et en moindre proportion une taille de 0,3 pum. La taille de particule de
goudrons n’excéde jamais 2 um. Les goudrons peuvent étre considérés comme des PM2s. En
termes de taille, ces particules sont connues comme étant dangereuses pour la santé (Leonard,
et al. 2007), (IARC 2017). Toutefois, les goudrons n’étant pas solides, le principal risque pour
la santé provient de leur composition chimique et donc de leur nature intrinséque plus que de
leur taille (De Vos, et al. 2009), (Kelly et Fussell 2012). Lors de la phase de flamme, les
principaux aérosols émis sont de plus petite taille, avec une grande majorité de particules de 0,3
pm, ainsi que de 0,4 um et 0,5 um. Ces observations sont en accord avec la littérature (Lighty,
Veranth et Sarofim 2000), qui mentionne que les particules de suies sont inférieures 1 um et
font donc partie de la famille des PMg, particulierement dangereuses pour la santé (Leonard, et
al. 2007). Nous rappelons, que la limite basse pour la mesure optique est de 0,3 um. Cela
implique notamment que d’éventuelles particules de suies plus fines ne sont pas détectées par
le GRIMM.
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Figure 71 : Concentrations massiques des tailles d’aérosols émis pour les expériences avec a)

des feuilles et b) des brindilles de ciste de 8 mm d’épaisseur

Ces résultats ont permis de confirmer les observations réalisées au MEB et au MET sur
la taille des aérosols : émission d’aérosols de 1 a 2 um en phase de dégradation pré-ignition et
émission trés majoritaire d’aérosols de 0,3 um en phase de flamme (limite du compteur de
particules). Ces résultats sont obtenus indépendamment de 1’épaisseur caractéristique des

combustibles étudiées (feuilles et brindilles).

4.2.3. Mesure du carbone élémentaire et du carbone organigue

Des mesures sur le carbone élémentaire (EC) et le carbone organique ont (OC) été
effectuées sur les aérosols émis par des échantillons de ciste (feuilles et brindilles mélangés) et
de fougere (verte uniquement, feuilles et tiges mélangés) a 1’échelle du cone calorimetre. Ces
analyses ont été réalisées par la société Analytice® (selon la méthode NIOSH 5040) gréace a
une technique associant analyse thermale évolutive (TOA pour « Thermal Optical Analysis »)
et détection par ionisation de flamme (FID). Le Tableau 12 présente les quantités de carbone
organique, élémentaire et total obtenues pour le ciste et pour la fougére. Le carbone organique
(OC) représente en masse 87,23% des aérosols emis par le ciste et 73,88% des aérosols émis
par la fougére. Nous avons calculé le ratio de OC/EC afin de comparer nos résultats avec ceux
de la littérature. Ce ratio est de 6,83 pour le ciste et 2,83 pour la fougere. Nous trouvons dans

la littérature des valeurs assez disparates pour le ratio OC/EC, allant de 1,2 (Hosseini, et al.
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2013) a 9,6 (Aurell, Gullett et Tabor 2015) pour du combustible forestier brilé en laboratoire.
Une autre étude réalisée sur différents combustibles forestiers en laboratoire fourni des ratios
OC/EC compris entre 7,83 et 56 avec une valeur de 13,2 pour les combustibles de type maquis
(McMeeking, et al. 2009). Les valeurs supérieures a 1 sont communes pour la combustion de
la biomasse (J. Aurell, B. Gullett, et al. 2017).

Tableau 12 : Mesure des quantités de OC et EC

Mesure Ciste (ug) Fougeére (ug)
oC 5600 990
EC 820 350
TC 6420 1340

4.2.4. Quantification des aérosols et facteurs d’émission associés

La quantification des aérosols émis lors de la combustion de ciste de Montpellier a été
réalisée grace a deux types de mesures distinctes : d’une part ’analyse gravimétrique de la
masse d’aérosols prélevés, et d’autre part la mesure optique du coefficient d’extinction k des
fumées, donnée par le laser He-Ne.

Les masses d’aérosols émises durant les phases de dégradation et combustion ont été
déterminées a I’aide d’un dispositif de prélévement comprenant des filtres en fibres de verre, et
une pompe de prélévement (débit de 4 L.min™) reliée au conduit d’extraction du cone
calorimetre (cf. chapitre 2, section 2.2.4). Les prélevements ont eu lieu sur des filtres différents
durant la phase de dégradation pré-ignition puis durant la phase de flamme. Les filtres ont été
pesés avant et aprés prélevement sur une balance de précision (Balco Mettler® — AE 200,
précision 10° g) afin d’en déduire la masse d’aérosols récoltés. La masse totale des aérosols
produits a été estimée a partir du ratio entre le débit d’extraction des fumées du cone calorimetre

et le débit de la pompe de prélévement.

La masse d’aérosols produits m, peut également s’obtenir a partir du coefficient

d’extinction k par la relation suivante :

m, = fot%"’dt (77)

ou v (m®.s™) représente le débit volumique des fumées et o (m2.kg™) est la surface d’extinction

spécifique par unité de masse d’aérosols. La quantification des aérosols émis lors des phases de
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dégradation pré-ignition et de flamme est alors réalisée en deux étapes. Dans une premiére
etape, nous avons déterminé la surface d'extinction spécifique g, pour les deux types

d’aérosols mis en évidence selon la phase d’émission ¢, par la relation suivante :

0, = [P ——dt (78)

0 ma,pesée(p

ou Mg pesée, représente la masse, obtenue par pesée, des aérosols récoltés pour chaque phase

durant un temps t,, de prélevement. Le Tableau 13 présente les valeurs de g, obtenues en

fonction des phases de dégradation, pour les feuilles et les brindilles de ciste.

Tableau 13 : Valeurs de Oy obtenues en fonction des phases de dégradation, pour les feuilles et

les brindilles de ciste

Echantillons Opré-ignition (M2.91)  Gflamme (M2.9?)
Feuilles 3,29 £ 0,47 8,29 + 0,53
Brindilles 3,29 +0,51 8,29 +0,76

Ces valeurs sont proches de celles relevées dans la littérature ou Mulholland et Croarkin

(2000) donnent également des valeurs différentes pour les phases de pré-ignition et de flamme

avec Oprs—ignition = 4 %1 m2.g*t et Oflamme =87 %11 m2.g’, pour une combustion sur-
ventilée. Nous n’avons pas relevé de différence entre les valeurs de g, pour les feuilles et les

brindilles de ciste pour une méme phase de dégradation. En revanche les valeurs de o, different
fortement en fonction des phases de combustion et donc de la nature des aérosols émis. En effet,
la surface d’extinction spécifique par unité de masse d’aérosols g, dépend de la distribution,

de la taille et des propriétés optiques des particules présentes dans la fumée.

Dans une deuxiéme étape, nous avons déterminé la masse d’aérosols produite pour
I’ensemble des expériences réalisées sur toutes les particules de ciste de différente taille

caractéristique, présentées dans la premiere partie de ce chapitre. Pour cela, nous avons calculé

m, en utilisant les différentes valeurs de o, déterminées pour chaque phase d’émission. La

Figure 72 présente la masse d’aérosols produite par phase d’émission, en fonction de 1’épaisseur

des échantillons de ciste. Nous constatons que la masse d’aérosols totale, qui varie de 0,065 g
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pour les brindilles de 1 mm, a 0,31 g pour les brindilles de 20 mm, croit linéairement avec
I’épaisseur du combustible suivant 1’équation :

m, = 0,012d + 0,061 (79)

Pour comprendre ce comportement, il est nécessaire d’observer les masses d’aérosols produites
durant les phases de pré-ignition et de flamme séparément. La masse d’aérosols émis lors de

phase de pré-ignition, M, . ;, AUgMente de 0,062 a 0,1 g pour les échantillons d’épaisseurs

inférieure ou égale a 4 mm, ce qui représente 87,41 + 6,65% de la masse d’aérosols totale. Puis
elle se stabilise pour les brindilles de plus de 4 mm d’épaisseur, avec une valeur moyenne de

0,106 + 0,017 g. Nous notons que mg,,,_, ~ est corrélée a la durée de la phase de pré-ignition

(Figure 33 et Figure 60) qui présente la méme tendance. La masse d’aérosols émis durant la

phase de flamme, m, flam CTOIt linéairement avec 1’épaisseur du combustible, de maniére
analogue a la masse d’aérosols totale. mg,,, ~ est donc proportionnelle a la masse de

combustible bralée durant la phase de flamme, qui est considérablement plus importante que la
masse de combustible perdue avant I’ignition.

Le ratio entre les aérosols émis durant la phase de pré-ignition (assimilables aux OC) et
ceux émis lors de la flamme (assimilables aux EC) est de 6,79 + 1,29 pour les feuilles et les
brindilles inférieures ou égales a 4 mm d’épaisseur, et il est en moyenne de 1,39 + 0,71 pour
les brindilles d’épaisseur supérieure a 4 mm. Ces valeurs sont en accord avec le ratio OC/EC
calculé a partir des analyses TOA qui était de 6,83 pour le ciste.

La comparaison avec une précédente étude (Romagnoli 2014) dans laquelle la phase de
pré-ignition n’était pas prise en compte (I’allumage des échantillons se faisait a 1’éthanol)
montre que la masse d’aérosols mesurée dans la présente étude est bien plus élevée du fait de
la présence d’aérosols émis durant la phase de dégradation pré-ignition. En effet, pour une
méme masse de combustible (15 g) la masse d’aérosols est de 0,084 + 0,03 g dans notre cas
tandis qu’elle était de 0,019 + 0,002 g dans cette précédente étude (Romagnoli 2014). En
revanche, nos résultats sont en accord avec cette précedente étude pour la masse d’aérosols
émis en phase de flamme, qui est de 0,012 + 0,003 g dans notre cas. Ces résultats mettent en
lumiere la nécessité de prendre en consideration cette phase de dégradation pré-ignition lors de
la quantification des fumées afin de prédire ces émissions au plus juste, pour les modeles

d’émission utilisés dans les mode¢les de propagation d’incendie.
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Figure 72 : Masse d’aérosols émise en fonction de I’épaisseur du combustible et des phases de

combustion

Les facteurs d’émission des aérosols en fonction des phases de combustion ont été

calculés selon les formules suivantes :

Mq,
FE, = (80)

mp

FE, = FEpre_ig + FEfiam + FEgiow (81)

avec FE, le facteur d’émission pour une phase de dégradation donnée (¢ = pré-ig, flam et glow

respectivement pour les phases de pré-ignition, de flamme et de glowing), Mg, la masse

d’aérosols émise durant la phase considérée et m,;, la masse seche de combustible brilée. Les
facteurs d’émission totaux des aérosols FE,, sont obtenus en sommant les facteurs d’émission
des différentes phases (notons que FEg,, = 0, a I’exception du cas des feuilles de fougere
vertes).

La Figure 73 présente les facteurs d’émission (FE) des aérosols en fonction de la taille
des échantillons de ciste et de fougere pour les différentes phases de dégradation. Pour la phase
de dégradation pré-ignition, les FEps.ig du ciste sont de 9,17 + 3,29 g Kg* pour les feuilles et
de 12,72 + 4,56 g Kg? pour les brindilles de 1 mm d’épaisseur. Puis ils diminuent lorsque
I’épaisseur caractéristique des échantillons de ciste augmente, suivant la relation :

FEpys_ig = 14,25d7084 (82)
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ou d représente 1’épaisseur caractéristique des feuilles et le diamétre des brindilles de ciste.
Cette tendance est liée a la masse de combustible dégradée lors de la phase de pré-ignition

(Mmpre—ig), Qui augmente de maniere significativement moins importante que la masse totale

brilée (m,), avec 1’épaisseur caractéristique des échantillons. Nous supposons qu’elle est
également la résultante de la différence dans la structure ligno-cellulosique des feuilles et des
brindilles de ciste de 1 mm d’épaisseur par rapport aux brindilles de plus grande épaisseur. Le
FEpre-ig moyen pour 1’ensemble des échantillons de ciste est 3,56 + 3,21 g.kg™.

Concernant la fougere, nous observons une différence significative dans la production
d’aérosols entre les tiges de fougere verte et au repos végetatif (séche). Les feuilles (séches et
vertes) et les tiges (vertes uniquement) de fougére émettent des quantités de goudrons
comparables aux feuilles et aux brindilles de ciste de 1 mm d’épaisseur avec des valeurs de
FEpre-ig de 13,03 + 0,93 et 10,47 + 1,29 g.kg* pour les feuilles séches et vertes et 13 + 6,71 g.kg"
! pour les tiges de fougeére verte. Le FEpr-ig des tiges de fougére verte peut étre attribué a leur
structure creuse comme discuté a la section 4.1.1. En revanche, les tiges de fougere séche
émettent une quantité de goudrons nettement inférieure avec une valeur de FEps.ig de 6,19 £
0,21 g.kg*. Ce FEps.ig plus faible que celui des tiges vertes est dii a la durée de la phase de pré-
ignition, qui est réduite de moitié dans le cas des tiges seches (11 + 1 s, contre 20,4 + 8,5 s pour
les tiges vertes). L’état du cycle végétatif de la fougere influence donc la production de
goudrons pour les tiges mais pas pour les feuilles. Enfin, bien que les valeurs des pics de SPR
(cf. section 4.1.1) dénotent une différence dans les dynamiques de dégagement des aérosols
pour le ciste et la fougére, nous constatons que les facteurs d’émission sont voisins pour ces
deux especes.

Pour la phase de combustion avec flamme, les FEfam présentent d’abord une 1égére
augmentation (Figure 73) en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons (ciste et
fougeére confondus) avant de se stabiliser. Leur courbe de tendance suit la relation :

FEf1qm = 0,35In(d) + 0,56 (83)

Le FEnam moyen est de 1,34 + 0,42 g.kg* pour les échantillons de ciste et de 1,31 + 0,64 g.kg"
1 ciste et fougére confondus. Les feuilles de ciste et les tiges de fougére séche présentent des
valeurs quelque peu supérieures, de 2,41 + 0,52 g.kg™ et 3,15 + 0,72 g.kg* respectivement, qui
sont exclus de cette équation. Ce résultat est accord avec la valeur de 1,318 + 0,193 g.kg™
donnée par Romagnoli (2014) pour la combustion d’aiguilles de pin. L’émission de suies durant
la phase de flamme est donc peu dépendante de 1’épaisseur caractéristique des échantillons ou

encore de I’espéce végétale considérée.
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Les facteurs d’émission des aérosols sont plus importants en phase de pré-ignition qu’en phase
de flamme pour les échantillons dont 1’épaisseur est inférieure ou égale a 8 mm. En revanche,
pour les brindille d’épaisseur supérieure a 8§ mm, les facteurs d’émission se stabilisent pour la
phase de flamme et deviennent équivalent aux facteurs d’émission en phase de pré-ignition qui
continuent de diminuer. Pour comprendre ce comportement il est nécessaire de mentionner que
la durée de la phase de pré-ignition est constante pour les brindilles d’épaisseur supérieure a 5
mm (aux alentours de 50 s) tandis que la durée de la phase de flamme augmente avec 1’épaisseur
des échantillons (Figure 60), car la masse de ces derniers augmente (cf. chapitre 3, Figure 30).
Les facteurs d’émission en phase de flamme sont constants pour les brindilles dont 1’épaisseur
est supérieure a 8 mm car la masse de combustible brllée durant cette phase augmente, tout
comme la masse totale de combustible brdlée. En effet, la masse d’aérosols émis durant la phase
de flamme est proportionnelle a la masse de combustible brilée, qui est considérablement plus
importante que la masse perdue avant 1’ignition (dont I’effet devient négligeable dans
I’Equation 80).

Enfin, nous notons une émission d’aérosols durant la phase de glowing pour les feuilles
de fougére verte, avec un FE de 1,91 + 0,61 g.kg?, qui n’est pas observée pour les autres
échantillons.

Les facteurs d’émission pour I’ensemble des phases diminuent lorsque 1’épaisseur des
¢échantillons de ciste augmente, suivant I’équation :

FE, = 11,92d7°53 (84)

lIs suivent la méme tendance que les FEpr.ig, 1a phase de pré-ignition étant la principale
contributrice de I’émission d’aérosols pour les échantillons d’épaisseur inférieure ou égale a 9
mm. Les valeurs maximales des facteurs d’émission totaux observées pour les échantillons de
ciste sont de 13,05 + 4 g.kg? et de 11,58 + 3 g.kg™. Ils correspondent aux émissions des
brindilles de 1 mm d’épaisseur et des feuilles respectivement. Ces valeurs sont en accord avec
les valeurs observées pour les échantillons de fougére verte, qui sont de 12,65 + 1,72 g.kg™ et
14,3 + 6,52 g.kg* respectivement pour les feuilles et les tiges, et pour les échantillons de fougére
séche, qui sont de 13,07 + 0,93 g.kg* et 9,34 + 0,92 g.kg™* respectivement pour les feuilles et
les tiges. Pour le ciste, la valeur minimum observée correspond a la moyenne des émissions des
échantillons de plus grande épaisseur (supérieure & 16 mm) et est égale a 2,5 + 0,3 g.kg™. Le
facteur d’émission total moyen pour I’ensemble des échantillons de ciste est 4,87 + 3,11 g.kg’
! Pour la fougere le facteur d’émission total moyen est 11,21 + 2,63 g.kg* lorsque qu’elle est

seche et 13,47 + 1,17 g.kg™* lorsqu’elle est verte.
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Toutes ces valeurs sont en accord avec la littérature, qui propose des valeurs allant de
7,2 + 2,3 9.kg! (Andreae et Merlet 2001) 11,6 + 6,9 g.kg™* (McMeeking, et al. 2009), (Aurell,
Gullett et Tabor 2015) pour des expériences realisees en laboratoire. Garcia-Hurtado et Alves
proposent des valeurs quasi-identiques de 3,4 et 3,5 g.kg™* (Garcia-Hurtado, Pey, et al. 2013),
(Alves, Gongalves, et al. 2010) pour des feux de maquis méditerranéens, qui rejoignent la valeur
de 4,3 g.kg™* proposée par Vicente pour une végétation de type forét méditerranéenne (Vicente,
Alves et Calvo, et al. 2013). Ces valeurs correspondent également a celles proposées pour des
feux de maquis semi-arides (7,06 + 1,5 g.kg* (Yokelson, et al. 2013)), mais aussi de maquis
tempérés (9,7 + 4,3 g.kg* (Urbanski, Hao et Baker 2009)) ou californiens (7,85 + 0,55 et 11,9
+ 5,8 g.kg! (Hardy, et al. 1996), (Akagi, et al. 2011)).

O FEtotal O FE pre-ig X FE flam + FE glow
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Figure 73 : Facteurs d’émission des aérosols en fonction des phases de dégradation et de

’épaisseur des échantillons de ciste et de fougére

Afin de mieux appréhender la dynamique d’émission des aérosols lors de la combustion
nous avons calculé les taux d’aérosols émis par phase pour le ciste, définis par les relations

suivantes :

Mayre_ig Mafiam
W =P ety = _flam (85)
pré—ig mp . flam my
pré—ig flam

oum, . . etm représentent les masses d’aérosols émises dans les phases de pré-ignition
Apré—ig Aflam

etde flamme, m;,_ . .
pré—

L

etm,, sont respectivement les masses de ciste brilées dans les phases
g flam

de pre-ignition et de flamme. Les valeurs obtenues sont présentées dans la Figure 74 en fonction
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de I’épaisseur des feuilles et des brindilles du ciste. Nous remarquons que la valeur de Yoreig

présente un maximum pour les feuilles et les brindilles de ciste de 1 mm d’épaisseur et que sa

valeur vaut 66,84 + 17,42 g.kg? pour les échantillons d’épaisseur supérieure a 1 mm.

Concernant la phase de flamme, nous voyons que Yas10m augmente avec I’épaisseur des

échantillons, tout comme FE, Y,

flam' ~Apré—i

5 ot beaucoup plus important que Y, Flam8VEC UN

facteur 100 pour les feuilles et un facteur moyen de 45 pour les branches, entre la phase de pré-

ignition et la phase de flamme.
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Figure 74 : Taux d'aérosols émis pour chaque phase de combustion en fonction du diamétre

des échantillons

43.  Echelle de mesure et d’analyse moléculaire : facteurs d’émissions des gaz et des COV

Dans cette partie nous étudions la composition chimique des fumées en gaz et COV, et
nous présentons les facteurs d’émission de ces constituants. L’étude a été réalisée a trois
échelles d’expérimentation, a savoir le cone calorimetre, le LSHR et 1’échelle du terrain
(briillages dirigés), dans 1’optique de s’assurer de la cohérence des résultats entre les différentes
échelles. 11 s’agira d’examiner s’il est possible de mener des expérimentations a la plus petite
échelle, celle du cone calorimeétre (appareil normé), ce qui permettrait de réaliser un maximum
d’expérimentations en un minimum de temps et d’obtenir des données utilisables a la pleine

échelle. Les résultats détaillés dans la suite de cette partie concernent uniquement 1’étude

réalisée en laboratoire avec le cone calorimétre pour le ciste de Montpellier et la fougére Aigle.
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Les résultats obtenus a I’échelle du LSHR et a 1’échelle du terrain sont brievement rapportés ici

et sont présentés en Annexe 3 et 4.

4.3.1. Facteurs d’émission des especes gazeuses et des COV

Les Figure 75 et Figure 76 présentent les facteurs d’émission des deux principaux gaz
émis lors de la combustion de la biomasse, a savoir le dioxyde et le monoxyde de carbone (CO>
et CO). Les facteurs d’émission ont été tracés pour les phases de dégradation pré-ignition,
combustion avec flamme et glowing en fonction de 1’épaisseur caractéristique des échantillons.
Les facteurs d’émission (FE) ont été calculés a partir de la relation suivante :

My

FE, = (86)

mp

ou m, représente la masse émise de I’espéce X. Le facteur d’émission total (FE total) du CO>
(Figure 75) est quasi constant quel que soit le diametre des combustibles. Sa valeur moyenne
est 1540,26 + 47,91 g.kg™* pour le ciste, tous diamétres confondus, alors qu’il est de 1665,97 =
23,51 g.kg si on considére seulement les feuilles et les brindilles de ciste de 1 mm, qui ont une
composition légerement différente des brindilles dont I’épaisseur est supéricure ou égale a 2
mm. Pour la fougére, nous retrouvons des différences en fonction de son cycle de
développement (sec ou vert). Le FE moyen est de 1615,36 + 28,74 g.kg™ pour la fougére séche
(proche de la valeur obtenue pour les feuilles et rameaux de ciste). La fougere verte en revanche,
présente un FE moyen de 1423,04 + 75,97 g.kg™. Cette valeur est inférieure aux valeurs
obtenues pour le ciste et la fougere séche. Cela peut étre di a la quantité de carbone dans le
combustible, qui est inférieure pour la fougére verte (47,7%) par rapport au ciste (49%, valeur
moyenne pour les feuilles et les brindilles) et a la fougere seche (50,3%).

Nous notons que les FE globaux sont en accord avec la littérature. En effet, nous avons
relevé dans la littérature des FE totaux de 1550 + 95 g.kg™ (Andreae et Merlet 2001), 1538 +
125 g.kg* (McMeeking, et al. 2009), 1565 + 128 g.kg™ (Soares Neto, et al. 2011), 1712 + 66
g.kg! (Romagnoli 2014) et 1793 + 12 g.kg? (Aurell, Gullett et Tabor 2015) pour des
expériences réalisées en laboratoire. Les valeurs relevées sur des expériences de terrain pour
des feux de type maquis sont du méme ordre de grandeur, & savoir 1478 + 18 g.kg* (Hardy, et
al. 1996), 1684 + 45 g.kg™ (Urbanski, Hao et Baker 2009), 1700 g.kg* (Alves, Gongalves, et
al. 2010), 814 — 1752 g.kg* (Garcia-Hurtado, Pey, et al. 2013), 1710 + 39 g.kg™ (Akagi, et al.
2011) et 1674 g.kg™ (Yokelson, et al. 2013).
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L’examen des FE par phase de combustion révele que le CO2 est principalement émis
durant la phase de flamme, a 69% et dans une moindre mesure durant la phase de glowing, a
30%. Pour les feuilles et les brindilles de ciste dont 1’épaisseur est inférieure ou égale a 4 mm,
nous observons une légére diminution des FEpw.ig et des FEfiam, ainsi qu’une légere
augmentation des FEgiow, quand 1’épaisseur des échantillons augmente. Ces résultats suggérent
que la production de charbon pourrait étre plus importante pour les combustibles les plus épais
ce qui accroitrait 1’émission de CO2 durant cette phase.
En comparant les FE par phase de la fougére verte avec ceux du ciste et de la fougere seche
nous constatons que la différence provient principalement du FEfiam, qui est inférieur pour la

fougere verte. Nous expliquerons ce résultat en discutant la production du CO ci-dessous.
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Figure 75 : Facteurs d’Emission du CO> en fonction des phases de dégradation et de

I’épaisseur du combustible

Le facteur d’émission global du CO (Figure 76) est quasi constant dans le cas du ciste
quelle que soit 1’épaisseur du combustible. Le facteur d’émission total moyen du CO est de
109,9 + 3,54 g.kg? pour le ciste. En revanche, il est différent en fonction de la nature des
échantillons de fougere (feuilles et tiges) ainsi que de leur état physiologique. Sa valeur est de
129,85 + 3,39 g.kg? et 148,7 + 10,1 g.kg™ pour les feuilles et les tiges de fougére verte et de
69,44 + 18 g.kg* et de 116,97 + 14,07 g.kg™ pour les feuilles et les tiges de fougére séche. Les
tiges de fougére seche présentent un facteur d’émission total de CO en accord avec celui du

ciste. Le CO est principalement émis durant la phase de glowing, a 91%, tout type d’échantillon

Lara Leonelli 160



Chapitre 4 : Caractérisation des fumées émises lors de la combustion de végétaux — Etude a trois échelles

confondus. Les différences entre les quantités de CO émises en fonction des combustibles
correspondent a cette phase. En phase de pré-ignition et en phase de flamme, les facteurs
d’émission sont faibles et constants pour tous les combustibles.

Les valeurs des facteurs d’émission obtenus pour le CO sont en accord avec la littérature
dans laquelle nous avons constaté une grande variabilité des données. Les valeurs relevés pour
des expériences de laboratoire sont de 78 + 31 g.kg™? (Andreae et Merlet 2001), 93,2 + 24,1
g.kg* (McMeeking, et al. 2009), 50,3 + 17,1 g.kg* (Soares Neto, et al. 2011) et 55,5 + 7,7 g.kg"
! (Romagnoli 2014). Les valeurs relevés pour des campagnes de terrain (cas de feux de type
maquis) sont de 69,7 + 6,17 g.kg™* (Hardy, et al. 1996), 69 + 17 g.kg™* (Urbanski, Hao et Baker
2009), 35 g.kg? (Alves, Gongalves, et al. 2010), 67 + 13 g.kg™ (Akagi, et al. 2011) et 73,8 +
18,4 g.kg* (Yokelson, et al. 2013). Une étude récente sur les feux de maquis méditerranéens
fournie des valeurs de facteur d’émission du CO comprises entre 51 et jusqu’a 594 gkg?
(Garcia-Hurtado, Pey, et al., Carbon emissions in Mediterranenan shrubland wildfires: An
experimental approach 2013). Ces auteurs précisent toutefois que ces valeurs, plus élevées que
celles généralement trouveées dans la littérature, concordent avec une prédominance de la phase
de smoldering lors de leurs expérimentations comme en atteste leurs MCE (Modified
Combustion Efficiency) (0,73 = 0,03). Nous retrouvons également des valeurs élevées dans
d’autres études sur des feux de forét méditerranéenne & dominante smoldering, avec des
facteurs d’émission de I’ordre de 206 = 79 g.kg™ (pour un MCE de 0,82 + 0,08) (Evtuygina, et
al. 2013) et 268 + 92 g.kg? (pour un MCE compris entre 0,6 et 0,86) (Vicente, Alves et
Monteiro, et al. 2011).

Pour nos expériences, les valeurs moyennes des MCE obtenus pour les combustions des
échantillons de ciste et des fougeéres séche et verte sont respectivement de 0,93, 0,95 et 0,91.
Ces valeurs supérieures a 0,9 indiquent une prédominance de la phase de flamme dans les trois
cas. Nous pouvons toutefois constater une plus grande proportion de la phase de glowing pour
la fougére verte par rapport a la fougére seche et au ciste. Ainsi nous voyons que la fougere
verte produit plus de CO en phase de glowing. Elle aurait donc tendance a produire plus de
charbon que les autres combustibles étudies, ce qui explique que son facteur d’émission de CO2

pendant la phase de flamme soit le plus faible.
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Figure 76 : Facteurs d’Emission du CO en fonction des phases de dégradation et de

I’épaisseur du combustible

Nous présentons dans le Tableau 14 la liste des especes que nous avons identifiées ainsi
que leurs facteurs d’émission totaux. Les analyses chimiques ont été réalisées avec les
analyseurs NDIR, le spectrometre IRTF et le couplage DTA/CPG-SM (cf. chapitre 2). Nous
rappelons que la production des aérosols a été estimée avec le Laser He-Ne. Au total, nous
avons identifié 38 composés. Hormis le CO2, I’Hz20, le CO, et les aérosols, les principaux
composés émis dans les fumées sont les NOx (principalement du NO et en plus faible quantité
du NO), le CH4, le NH3 et dans le cas de la fougére le SO». Les facteurs d’émission ont été
calculés sur la moyenne des résultats pour I’ensemble des échantillons, pour le ciste et pour les
deux types de fougere (seche et verte) séparément. Nous donnons ici les facteurs d’émission
totaux, c'est-a-dire sans distinguer les phases de pré-ignition, flamme et glowing. Nous notons
une différence pour le facteur d’émission de 1’eau, qui présente une valeur plus faible pour la
fougeére verte par rapport au ciste et a la fougere seche. Nous observons également la présence
de composés supplémentaires émis par les feuilles de fougere, comme le dioxyde de soufre,
I’acétaldéhyde, 1’acide cyanhydrique ainsi que des hydrocarbures (éthene, propéne, butadiéne,
etc.). La présence de SOz et de HCN s’explique par la composition de la fougere, dont 1’analyse
élémentaire révéle la présence de souffre (0,22% pour la fougere verte et 0,06% pour la fougére
seche) et d’azote (3,32% pour la fougere verte et 0,58% pour la fougere seche), feuilles et tiges
mélangées, en proportions élevées. Ces valeurs sont 2 a 10 fois plus importantes que dans le

ciste, qui contient 0,03% de souffre et moins de 0,3% d’azote (0,63% pour les feuilles). Ces
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composés (SO2 et HCN), additionnés a I’ammoniac, sont responsables du caractére toxique et
irritant des effluents issus de la combustion de la fougére, ressenti par les pompiers lors de
brdlages dirigés. En effet, le SO. et le NHz sont des gaz irritants, et le HCN est un gaz
asphyxiant.

Les valeurs des facteurs d’émission des principaux gaz émis, a savoir les NOX, le CHg,
le NHs et le SO2 (pour la fougere) sont en accord avec la littérature. Pour des expériences
réalisées en laboratoire, les auteurs ont proposé des FE des NOx de 1,1 + 0,6 g.kg™ (Andreae
et Merlet 2001), 2,2 + 2,2 g.kg™* (McMeeking, et al. 2009), 2,74 + 0,75 g.kg™* (Soares Neto, et
al. 2011) et 4,39 + 2,4 g.kg* (Romagnoli 2014) ; des FE de CH4 de 2,5+ 2,1 g.kg™* (McMeeking,
et al. 2009), 1,16 + 0,8 g.kg* (Romagnoli 2014), et 0,89 + 0,29 g.kg™* (Aurell, Gullett et Tabor
2015) ; des FE de NH3 de 1,3 g.kg™ (Andreae et Merlet 2001), 1,5 + 1,3 g.kg™* (McMeeking, et
al. 2009) et 0,24 + 0,12 g.kg™* (Romagnoli 2014). Pour des expériences de terrain les auteurs
ont relevés des FE de NOx de 0,3 g.kg? (Alves, Gongalves, et al. 2010), 3,26 + 0,95 g.kg™
(Akagi, et al. 2011) et 2,18 + 0,78 g.kg* (Yokelson, et al. 2013) ; des FE de CH4 de 2,8 + 0,55
g.kg* (Hardy, et al. 1996), 2,31 + 1,08 g.kg™* (Urbanski, Hao et Baker 2009), 1,4 g.kg* (Alves,
Gongalves, et al. 2010), 2,51 + 0,72 g.kg™ (Akagi, et al. 2011) et 3,69 + 1,36 g.kg™ (Yokelson,
et al. 2013) ; des FE de NHs de 1,25 g.kg™ (Alves, Gongalves, et al. 2010), 1,03 + 0,66 g.kg™
(Akagi, et al. 2011) et 1,5 + 1,43 g.kg (Yokelson, et al. 2013) pour des feux de type maquis.
Pour le SO; en revanche, les FE proposés par les auteurs (0,23 + 0,3 g.kg™* (Andreae et Merlet
2001) et 0,4 + 0,2 g.kg! (McMeeking, et al. 2009) en laboratoire et 0,15 g.kg? (Alves,
Gongalves, et al. 2010) et 0,68 g.kg™* (Akagi, et al. 2011) sur le terrain sont inférieurs a ceux
gue nous avons obtenu pour la fougere.

Concernant les COVNM, le benzéne est le composé majoritairement émis, son facteur
d’émission est compris entre 97 + 2,8 mg.kgta 113,8 + 11,2 mg.kg™. Ce résultat est en accord
avec les travaux de Romagnoli (2014) (98 + 3 mg.kg™) et Aurell (2015) (92 + 20 mg.kg?)
réalisés en laboratoire. En revanche, il est quelque peu inférieur aux valeurs proposées par
Urbanski et al. (2009) (220 mg.kg™?) et Yokelson et al. (2013) (451 + 287 mg.kg™) pour des
feux de maquis tempérés et semi-arides. Les TEXS (toluéne, éthylbenzéne, xylenes et styrene)
sont également présents ainsi que le furane et ses dérivés avec des FE respectifs de 54,2 a 118,7
mg.kg? et de 7,4 a 82,9 mg.kg™. Nous notons également la présence d’un HAP volatil (le
naphtaléne) en faible proportion.
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Tableau 14 : Facteurs d'émission totaux (0.kg™) moyens des composés identifiés en laboratoire

N° Méthode / Composes

FE cone (g.kg™)

Analyse par IRND

Ciste

Fougeére séche

Fougere verte

1 CO- (dioxyde de carbone)

1540,26 + 47,91 1615,36 + 28,74 1423,04 £ 75,97

2 CO (monoxyde de carbone) 109,9 + 3,54 93,21 £29,78 139,28 +12,52
Mesure par Laser He-Ne Ciste Fougere séche Fougere verte
3 Aérosols 4,87 +£3,11 11,21 £ 2,63 13,47 £1,17
Analyse par IRTF Ciste Fougeére séche Fougere verte
4 H>0 (eau) 502,09 + 38,74 527,56 + 72,56 419,72 £ 52
5 CH4 (méthane) 0,36 £ 0,18 0,64 + 0,63 1,61+£1,13
6 C2He (éthane) - 0,03 +£0,01* 0,05+ 0,01*
7 CsHg (propane) 0,20 £ 0,06 0,24 £ 0,06 0,26 £ 0,06
8 CsH12 (pentane) 0,11 + 0,06 0,09 £ 0,01 0,09 £ 0,01
9 C2H4 (éthéne) - 0,68 £ 0,61 0,72 £ 0,60
10 C3Hs (propéne) - 0,72+£0,41 0,72 £0,38
11 CsHe (1,3-butadiene) - 0,41 +0,19* 0,41+0,17*
12 C2H2 (acétylene) - 0,17+£0,1 0,21+£0,1
13 CH20 (formaldéhyde) 0,04 £ 0,02 0,78 £0,17 0,81+0,14
14 C2H40 (Acétaldéhyde) - 0,79 £ 0,55* 1,12 +0,15*
15  HCN (acide cyanhydrique) - 0,11 + 0,02* 0,22 £ 0,02*
16 NO (monoxyde d’azote) 2,35+1,06 2,74 £ 0,84 3,76 £2,12
17 NO: (dioxyde d’azote) 0,19 £ 0,06 0,17 £ 0,02 0,15+ 0,02
18 NHs (ammoniac) 0,31 +0,50 0,33+0,26 0,60 £ 0,48
19 SO> (dioxyde de souffre) - 0,46 + 0,16* 3,06 £ 0,54*
Analyse par DTA/CPG-SM x 1073
20 CsHs (propéne) 10,3+1,4 13,2+8,0 16,0+7,4
21 CeH14 (n-hexane) 59,6 +8,4 32,1+24 39,7+3,1
22 C7H16 (heptane) 1,3+0,7 43+24 7,4+ 3,2
23 CeHs (benzene) 1138+11.2 97,2+2,8 98,1+2,11
24 C7Hs (toluéne) 16,7+ 3,4 91,0+3,1 68,8 £ 6,4
25 CsH1o (éthylbenzéne) 17,1+ 1,9 151+1,2 16,3+7,8
26 CsHio (xylénes)' 94+24 8,1+3,6 79125
27 CgHg (styrene) 11,0+ 5,1 45+27 13,1+53
28 C7H60 (benzaldéhyde) 9,8+4/4 2,1+11 3324
29 CsHsO (phénol) 7,844 36+23 24+20
30 C4HsN (pyrrol) 6,8+3,8 114+4,4 134+23
31 CsHsO (méthylfurane) 258+119 - -
32 CeHgO (diméthylfurane) 93+4,1 2,1+0,7 -
33 CsH402 (furfural) 47,8 +21,2 11,4+48 74+17
34 CgHs (Phényléthyne) 126+1,0 - -
35 C7H140 (heptanal) 105+5,3 19+11 -
36 C4HeO> (butadione) 13,0+ 3,4 - -
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37 C2H40- (acide acétique) 69+14 4,4 +26 2,8+1,8
38 C1oHs (naphtaléne) 29124 41+17 28+1,.2
*uniquement détecté dans les feuilles ; 'isoméres ; - non détecté

Les facteurs d’émission des gaz analysés par I’IRTF ont également été calculés en
fonction des différentes phases de combustion. Ces résultats qui apportent des précisions sur

certaines différences observees dans le Tableau 14 sont présentés en Annexe 2.

4.3.2. Facteurs d’émission dynamiques

Les facteurs d’émission présentés ci-dessus et en Annexe 2 nous renseignent sur la
production totale des effluents ainsi que sur la production par phase de dégradation. Toutefois,
afin d’améliorer notre compréhension sur la dynamique des émissions par phase nous avons
représenté sur les Figure 77 et Figure 78 les facteurs d’émission dynamiques des gaz et des
aérosols pour les particules de ciste thermiquement fines et thermiquement épaisses. Les profils
d’émission sont semblables sur les deux graphiques en ce qui concerne les phases de pré-
ignition et de glowing. Durant la phase de flamme, nous retrouvons les deux pics
caractéristiques des courbes de HRR déja décrites (cf. chapitre 3, section 3.3.1) pour les
particules €paisses alors qu’un seul pic d’émission est présent pour les particules les plus fines.
Les phases d’émission sont simplement plus longues dans le cas des particules les plus épaisses.
Comme nous I’avions constaté sur la Figure 73, les aérosols sont principalement émis durant la
phase de pré-ignition, a 95% pour les feuilles et les brindilles de 1 et 2 mm d’épaisseur et & 76%
en moyenne pour tous les échantillons confondus. IIs sont d’ailleurs majoritaires durant cette
phase puisqu’ils représentent, hors CO2 et H20, 98% des especes émises pour les feuilles et les
brindilles de 1 mm d’épaisseur et 61% pour les brindilles d’épaisseur supérieure a 1 mm. Le
CO est le gaz majoritaire émis durant cette phase. Il représente en moyenne 30% des especes
émises pour les brindilles, hors CO2 et H-O. Il est également majoritaire dans le cas des feuilles,
bien qu’il représente moins de 1% du mélange (composé a 98% d’aérosols). Le CO», le NO et
H>0O sont émis principalement durant la phase de combustion avec flamme & 69%, 67% et 85%
respectivement (valeurs moyennes pour tous les échantillons). Nous constatons que leurs
productions représentent respectivement 71,5%, 0,08% et 27,5% des gaz émis, tous diametres
confondus durant cette phase. Le CO, le NHs et le CH4 sont majoritairement émis lors de la

phase de glowing, a 91%, 86%, et 69% respectivement et leurs productions représentent en
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moyenne 98%, 0,2% (2,5% pour les feuilles) et 0,3 % (0,9% pour les feuilles) des gaz émis,
tous diametres confondus.

Ces résultats, montrent 1’importance de distinguer 1’émission des constituants en
fonction de la phase de dégradation dans les modéles de propagation. Cela pourrait permettre
par exemple de prédire les émissions des polluants pour évaluer I’exposition aux fumées des

personnes situées au contact direct des incendies.
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Figure 77 : Evolution de la production des principaux produits de combustion au cours de la

combustion d’échantillons de ciste thermiguement fins (2 mm d’épaisseur)
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Figure 78 : Evolution de la production des principaux produits de combustion au cours de la

combustion d’échantillons de ciste thermiguement épais (8 mm d’épaisseur)

4.3.3. Bilan massique de carbone

L’analyse des produits de combustion du ciste et des fougeéres a partir des chaines
analytiques a mis en évidence de nombreux composés carbonés. Un bilan massique de carbone
a été effectué (Tableau 15) afin d’évaluer la qualité de nos analyses. Ce bilan permet de
comparer la quantité de carbone analysée dans les fumées avec la quantité de carbone disponible
dans le combustible, déterminée par les analyses élémentaires (cf. chapitre 2, Tableau 2). Ces
derniéres ont mis en évidence la présence de 493,2 de g carbone par kg de végétal brdlé, noté
ge.kgwo 2, pour la combustion compléte du ciste (moyenne du carbone présent dans les feuilles
et les brindilles), 477 gc.kgw™ pour la fougére verte et 503 gc.kgw™ pour la fougére séche. La
masse totale de carbone émis a été calculée en additionnant le carbone identifié en phase
gazeuse et en phase particulaire (goudrons et suies). Comme nous 1’avons vu dans le chapitre
3, section 3.2.1., le composé majoritaire des goudrons est le Iévoglucosane a 69% pour le ciste
et 59% pour la fougére. Nous avons donc assimilé tous les goudrons a ce compose. Les suies
ont été assimilées a du carbone pur. Au total nous retrouvons 95,91% du carbone émis pour le
ciste, dont 85,17% sous forme de CO2, 9,55% sous forme de CO, 0,6% sous forme d’aérosols
et 0,18% pour le reste des composés. Ces proportions sont similaires pour la fougeére seche, ou

nous retrouvons 97,75% de carbone dans nos analyses dont 87,56% sous forme de CO., 7,94%
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sous forme de CO, 1,16% sous forme d’aérosols, et 1,06% pour le reste des composés. Ainsi
que pour la fougere verte, ou nous retrouvons 96,11% de carbone dans nos analyses dont
81,36% sous forme de CO2, 12,51% sous forme de CO, 1,26% sous forme d’aérosols, et 0,98%

pour le reste des composés.

Tableau 15 : Bilan massique de carbone pour la combustion du ciste et des fougeéres a

I’échelle du cone calorimétre

Méthode / Composés

Bilan massique de carbone (gc.kgvn™)

Analyse par IRND

Ciste

Fougere seche

Fougere verte

CO; (dioxyde de carbone) 420,07 +£13,07 440,55+6,53 388,10 + 25,35
CO (monoxyde de carbone) 47,1 +£1,52 39,94 + 1,55 59,69 £ 5,71
Mesure par Laser He-Ne Ciste Fougére seche  Fougeére verte
Goudrons CeH100s (Iévoglucosane) 158 +1,44 4,27 £2,15 5,21 +£0,80
Suies 1,34+0,42 1,59 + 0,64 0,79 +0,73
Analyse par IRTF Ciste Fougére seche  Fougeére verte
CHs4 (méthane) 0,27 £ 0,13 0,855+0,765 1,223 +1,043
C2Hs (éthane) - 0,024 + 0,008 0,04 £ 0,008
CsHg (propane) 0,163 + 0,05 0,196 £0,049 0,213+ 0,049
CsH12 (pentane) 0,091 + 0,05 0,075+0,008 0,075 £ 0,008
C2H4 (éthene) - 0,583+0,514 0,617 £0,694
CsHs (propéne) - 0,617+0,351 0,617 +£0,326
CsHs (butadiéne) - 0,364 +£0,169 0,364 £ 0,151
C2H2 (acétylene) - 0,157 +£0,092 0,194 + 0,092
CH20 (formaldéhyde) 0,016 £ 0,01 0,316 £ 0,068 0,344 £ 0,056
C2H40 (Acétaldéhyde) - 0,458 £0,071 0,611 + 0,082
HCN (acide cyanhydrique) - 0,049 £0,009 0,098 £ 0,009
Analyse par DTA/CPG-SM
CsHs (propéne) 0,009+0,001 0,011+0,007 0,014 £ 0,006
CeH14 (hexane) 0,050+ 0,007 0,027 £0,002 0,033 £ 0,003
C7H16 (heptane) 0,001 +£0,001 0,004 £0,002 0,006 + 0,003
CeHs (benzene) 0,105+0,010 0,090 +0,003 0,091 + 0,002
C7Hs (toluene) 0,015+0,003 0,083+0,003 0,063+ 0,006
CsHuo (éthylbenzene) 0,015+0,002 0,014+0,001 0,015+ 0,007
CsHao (xylénes)! 0,009 +0,002 0,007 £0,003 0,007 £ 0,002
CsHs (styrene) 0,010+0,005 0,004 £0,002 0,012 £ 0,005
C7H60 (benzaldéhyde) 0,008 +0,003 0,002+0,001 0,003 0,002
CeHsO (phénol) 0,006 +£0,003 0,003+0,002 0,002+ 0,001
CsHsN (pyrrol) 0,006 +0,003 0,010+0,004 0,011+ 0,002
CsHsO (méthylfurane) 0,019 + 0,009 - -
CeHsO (diméthylfurane) 0,007 +£0,003 0,002 £ 0,001 -
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CsH4O (furfural) 0,030 +0,013 0,007 £0,003 0,005 + 0,001
CsHs (Phényléthyne) 0,012 + 0,001 - -
C7H140 (heptanal) 0,008 +0,004 0,001 £ 0,001 -
C4Hs02 (butadione) 0,007 + 0,002 - -
C2H40- (acide acétique) 0,004 +£0,001  0,003+£0,002 0,002+ 0,001
C1oHs (naphtaléne) 0,003 +0,002 0,004 +0,002 0,003 0,001
Carbone total analysé 470,96 + 16,76 491,70 + 13,62 458,46 + 35,14
Carbone total* 493,2 503 477
% de carbone retrouveé 95,91% 97,75% 96,11%

*obtenu via les analyses élémentaires

4.3.4. Analyse de I’effet d’échelle

L’étude réalisée en laboratoire a 1’échelle du LSHR a été menée sur des arbustes de ciste
de Montpellier. Il s’agit d’une échelle intermédiaire entre 1’échelle du cone calorimétre, ou les
particules végétales sont brllées dans un porte échantillon en étant assemblées sans respecter
la structure initiale de 1’arbuste, et I’échelle du terrain, ou le complexe vegétal comprend
également d’autres espéces végétales. Comme précédemment, nous avons déterminé les
facteurs d’émission en fonction des phases de dégradation/combustion a cette échelle. Les
résultats de cette étude sont fournis a I’ Annexe 3 pour alléger la présentation de cette partie. A
I’échelle du terrain, I’étude a été menée lors de brllages dirigés dans des maquis ligno-herbacés
et/ou arbustifs, situés aussi bien sur le littoral qu’en altitude (chapitre 2, section 2.1.5). Les
résultats sont également fournis dans I’Annexe 4. A cette €chelle, il n’est pas possible de
distinguer les phases d’émission (dégradation/combustion), ainsi la comparaison avec les autres
échelles sera faite sur la base des facteurs d’émission totaux.

Les facteurs d’émissions obtenus aux trois échelles sont fournis dans le Tableau 16.
Notons que pour I’échelle du céne calorimetre, nous présentons ici les FE des particules fines
(feuilles et brindilles de diameétre inférieur ou égal a 2 mm) uniquement, en cohérence avec les
deux autres échelles. En effet, a ’échelle du LSHR seules les particules fines sont brilées et il
en va de méme sur le terrain pour les brilages dirigés. Afin de vérifier statistiquement s’il y a
un effet d’échelle sur les principaux constituants émis dans les fumées aux trois échelles, nous
avons utilisé un test de comparaison statistique (STATGRAPHICS®, test ANOVA). Nous
n’observons pas de différence significative (p > 0,05) sur les FE du CO», du CO et des aérosols
aux trois échelles. Néanmoins, en observant les FE des aérosols par phases a 1’échelle du
laboratoire, nous notons une augmentation du FEqam avec un facteur 5 entre le céne (1,21 + 0,8

g.kg?) et le LSHR (5,79 + 1,22 g.kg™), tandis que les FEprs-ig sont identiques. Nous notons une
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augmentation des FE du CHa avec un facteur 4 entre I’échelle du cone et celle du LSHR et un
facteur 10,5 entre le cone et le terrain. Cela peut étre dit a une diminution de 1’efficacité de
combustion lorsque 1’échelle d’étude augmente. En effet, d’aprés Koppmann et al. (2005) les
FE du CHs augmentent lorsque 1’efficacit¢é de combustion diminue. Les FE du CH20
augmentent également avec 1’échelle, d’un facteur 3 entre I’échelle du cone et celle du LSHR
et 40 entre le cOne et le terrain. Le FE du NO est plus fort a I’échelle des expériences du
laboratoire qu’a 1’échelle du terrain, tandis que le bilan azoté est redistribué au profit des FE de
NO: et de NH3 a I’échelle du terrain. Si les NOx ne semblent pas affectés par 1’effet d’échelle
au laboratoire (p > 0,05), il y a bien un effet en passant a I’échelle du terrain. Nous notons une
diminution de la production de NO avec un facteur 2 et une augmentation de la production
de NO: et de NH3 avec des facteurs 18 et 7 respectivement entre les échelles du laboratoire et
celle du terrain. Cet effet d’échelle peut étre expliqué par la présence de plus grande quantité
d’H20 dans le mélange sur le terrain (16000 ppm en moyenne) par rapport au laboratoire (12000
ppm en moyenne). En effet, HO va augmenter la dilution du mélange ce qui aura pour effet de
défavoriser I’oxydation du NHz en NO (Pérez-Ramirez, et al. 2012). H2O va également abaisser
la température du mélange et ainsi déplacer 1’équilibre NO/NO; en faveur du NO; (Pérez-
Ramirez, Santoni et Darabiha 2014). Il y a donc un effet d’échelle entre le laboratoire et le

terrain sur plusieurs espéces (p < 0,05).

Tableau 16 : FE (g.kg™) des principaux composés identifiés aux trois échelles et MCE

Composeés Cone LSHR Terrain
CO- (dioxyde de carbone)  1602,98*+ 11,93  1581,73*+ 26,48  1577,57% + 338,52
CO (monoxyde de carbone)  104,49% £ 13,62 102,60% + 10,43 68,442 + 30,5
CH4 (méthane) 0,47* + 0,45 1,98 + 0,32 5,00+ 1,57
CH20 (formaldéhyde) 0,07+ 0,02 0,20° + 0,06 2,95°+ 1,25
NO (monoxyde d’azote) 4,22 + 085 4,51° + 0,39 2,332+ 0,22
NO: (dioxyde d’azote) 0,28+ 0,09 0,34%+ 0,19 5,46 + 0,39
NHs (ammoniac) 0,93+ 0,50 0,56% £ 0,25 4,71+ 0,08
Aérosols 11,412+ 2,39 14,972 + 4,92 14,00+ 12,5
dont : pré-ignition 10,202 + 1,14 7,822 + 3,69
flamme 1,212+ 0,8 5,79 + 1,22

avec les indices a, b et ¢ représentant des groupes de valeurs statistiquement différentes, tels que a<b<c

Le Tableau 17 présente les bilans massiques de carbone pour les trois échelles. Le CO-
représente 89,25% et 88,4% du carbone émis en laboratoire, a 1’échelle du cone et du LSHR

respectivement, et 89,63% a 1’échelle du terrain. Le pourcentage de carbone émis sous forme
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de CO diminue avec I’échelle et passe de 9,14% a I’échelle du cone, a 8,89% a 1’échelle du
LSHR et 6,11% a D’échelle du terrain. Les pourcentages d’aérosols, de méthane et de
formaldéhyde augmentent légérement entre 1’échelle du cone et les plus grandes échelles, ils
représentent respectivement 1,17%, 0,07% et 0,01% du carbone émis a 1’échelle du cone,
1,98%, 0,30% et 0,02% a 1’échelle du LSHR et 1,84%, 0,78% et 0,25% a 1’échelle du terrain.
Enfin les autres composés carbonés représentent 0,08% du carbone émis a 1’échelle du cone,
0,42% a I’échelle du LSHR et 0,28% a 1’échelle du terrain.

Tableau 17 : Bilan massique de carbone (gc.kaw™) aux trois échelles

Composes Cone LSHR Terrain
CO- (dioxyde de carbone) 437,18 £ 9,19 428,46 £ 7,22 430,25 £ 92,32
CO (monoxyde de carbone) 4478 + 2,14 43,09 + 4,47 29,33 + 13,07
CH4 (méthane) 0,36 + 0,17 1,43 10,24 3,75+1,18
CH20 (formaldéhyde) 0,06 + 0,01 0,08 £ 0,02 1,18 +0,50
Aérosols 5,75+ 1,94 9,59 + 2,86 8,81+ 7,87
ALtres OMPOSes carbones 454 4 g 2,06 + 0,54 1,33+ 0,69
analysés

Les fumées ont donc été caractérisées a trois échelles de mesure (macroscopique,
microscopique et moléculaire) et a trois échelles d’expérimentation (matériau avec le cone
calorimetre, systéme avec le LSHR et terrain lors de brilages dirigés. Un effet d’échelle a été
observé sur la production des suies, du méthane, du formaldéhyde et des composés azotés, mais
pas sur la production de CO; et de CO. Toutes ces valeurs pourront étre utilisées en
modélisation pour les composés ne présentant pas d’effet d’échelle (CO2 et CO), ainsi que pour
les composés présentant un effet d’échelle en appliquant les facteurs correctifs déterminés pour
les espéces végétales et dont la caractérisation serait faite a 1’échelle du cone. Plus de résultats

seraient nécessaires afin de confirmer cette tendance.
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lors de brilages dirigés

Les émissions de polluants liées aux incendies de végétation représentent une menace
pour la santé Humaine (IARC 2010). A court terme, les fumées émises lors d’incendies peuvent
causer des intoxications chez les professionnels du feu et la population alentours (Miranda, et
al. 2012). A long terme elles contribuent a 1’augmentation de la pollution atmosphérique
(Langmann, et al. 2009) et des risques sanitaires comme les maladies respiratoires et les cancers
(Sandoval, et al. 1993), (Pérez-Padilla, et al. 1996). Les fumées contiennent de nombreux
composés toxiques comme le monoxyde de carbone (CO) qui est un gaz asphyxiant, ou encore
le benzene et les particules fines qui sont des cancérogenes (IARC 2017). Bien qu’il existe
quelques études sur les émissions de polluants (Collet 2004) et les effets sanitaires liés a
I’exposition aux fumées (Austin 2008), (ANSES 2012), des lacunes subsistent. Face a cette
problématique, nous avons mené une étude sur la composition des fumées, présentée dans le
chapitre 4. Dans ce chapitre nous nous intéresserons a leur potentiel de toxicité. Apres avoir
identifiés en laboratoire les polluants émis par la combustion de deux combustibles forestiers
(le ciste de Montpellier et la fougere aigle), I’étude a été poursuivie a 1I’échelle du terrain lors
de brhlages dirigés. L’exposition des opérationnels aux fumées a été mesurée. L’objectif de ce
travail de recherche est de contribuer a la détermination des risques encourus a court et long
terme par le personnel intervenant au cours de travaux de brdlages dirigés. Et plus largement,
de caractériser les polluants émis lors de la combustion des végétaux (y compris en cas
d’incendies de végétation) pour définir un potentiel toxique par rapport au degré d’exposition
des intervenants. Dans un premier temps nous avons étudié 1’atmosphére de travail des
opérationnels en condition de brdlages dirigés, que nous avons caractérisée en procédant a
I’identification et a la mesure des substances toxiques au voisinage de leur poste de travail. Puis
dans un second temps, nous avons recherche les métabolites de ces substances dans I'air expiré
et dans les urines des opérationnels exposés. L’évaluation des risques pour la santé se fait alors
par comparaison avec des références appropriées, que sont les valeurs limites d’exposition
professionnelles (VLEP) pour les concentrations atmosphériques et les indices biologiques

d’exposition (IBE) pour les métabolites (cf. chapitre 1, section 1.6.2).
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5.1. Etude de ’atmosphére de travail des opérationnels en condition de briilage dirigé

Comme décrit dans le chapitre 2 (section 2.2.2), les prélevements de fumées a I’échelle
du terrain ont été effectués en des positions permettant de satisfaire deux objectifs (Figure 17).
Le premier objectif, qui consistait & comparer les valeurs des FE mesurées sur le terrain avec
celles obtenues en laboratoire a été exposé dans le chapitre 4 (section 4.3.3). Ces mesures ont
été réalisées directement dans le panache de fumées au moyen d’un compteur de particules
(GRIMM) et de dispositifs de collecte des fumeées (sacs Tedlar et tubes Tenax). Le second
objectif, qui était de déterminer I’exposition aux fumées des opérationnels en conditions de

brhlages dirigés sera traité dans cette section.

5.1.1. Composition de I’atmosphére de travail des opérationnels

Nous avons suivi huit brilages dirigés au cours desquels 1’atmosphére de travail des
opérationnels a été analysée au moyen de détecteurs de gaz (MX6) et de dispositifs actifs de
collecte des fumées (sacs Tedlar et tubes Tenax reliés a des pompes de prélevement) placés sur
des individus volontaires durant leur activité. De cette maniére, il est possible de connaitre la
composition de I’air et les quantités de polluants inhalées. La Figure 79 présente la composition
des fumées au niveau des opérationnels. Elle est constituée en moyenne de 20,16% d’O»,
78,43% de N2 et 1,41% d’autres gaz, dont le majoritaire est H20, a 96,11%. Parmi les 3,89%
restants, nous trouvons majoritairement du CO2 (87%) et du CO (7%). En plus faible proportion
nous retrouvons du CHa, des NOx, du NHs, du HCN, des aldéhydes (formaldéhyde et
acetaldéhyde), des BTEXS (benzéne, toluéne, étylbenzéne, xylénes et styréne), du phénol, du
diméthylfurane, des alcanes, des alcenes et de I’hexanal dans des proportions minoritaires. Les
aérosols n’ont pas été mesurés a ce niveau, car le dispositif de mesure (GRIMM) utilisé sur le

terrain est trop encombrant pour étre porté par une personne au cours de 1’activité.
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Diméthyl C,H;,.; C.Hz. Hexanal
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Figure 79 : Composition de I’atmosphére de travail des opérationnels (sans eau)

Nous avons comparé les concentrations moyennes (en ppm) des polluants mesuréees
dans I’atmosphére de travail des opérationnels et dans le panache de fumées. Seuls les composés
récoltés dans les sacs Tedlar et analysé avec I’'IRTF pour les deux localisations ont été comparés
afin d’avoir une meilleure cohérence dans les résultats, qui sont présentés sur la Figure 80. Nous
observons une diminution des concentrations moyennes en polluants de 1’ordre de 50% dans
I’atmosphére de travail par rapport au panache. Cette diminution est moins marquée dans le cas
de certains composés, notamment le NHs, pour lequel les concentrations sont quasiment

identiques, ou encore le NO.
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Figure 80 : Comparaison entre les concentrations moyennes de polluants dans le panache et
au niveau des opérationnels
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La comparaison entre les mesures dans le panache et les mesures sur les opérationnels
montre que les quantités de polluants inhalées par les opérationnels sont inférieures a celles
présentes dans le panache de fumées. Cela implique la possibilité de réduire 1’exposition
personnelle simplement grace a de meilleures « pratiques » (un positionnement adapté) lors des
brllages vis-a-vis des risques encourus. D’aprés nos observations, un allumage a contre vent
permettrait de réduire I’exposition des opérationnels de manicre significative. Reisen et al.
(2011) émettent les mémes conclusions et ajoutent qu’une mise a feu au centre de la zone a
briler serait moins favorable a I’enfumage de la zone qu’une mise a feu classique sur les bords
du chantier. Les opérationnels ont appris a se préserver des fumées, ce qui n’était pas le cas par
le passé (Barnier 2017). Il y a donc une véritable prise de conscience des risques sanitaires liés

aux fumées des feux de vegétaux.

5.1.2. Comparaison des concentrations en polluants avec les VLEP

Nous avons comparé les concentrations en polluants dans I’atmosphére de travail des
opérationnels avec les valeurs limite d’exposition professionnelle a court terme (VLECT),
définies pour une durée d’exposition de 15 minutes. Les valeurs limites d’exposition
professionnelles moyennes (VLEP 8H), définies pour une durée d’exposition de 8 heures n’ont
pas été prises en compte pour établir nos comparaisons car les modes de prélevements utilisés
ne permettaient pas une collecte de fumées durant 8 heures. De plus, les brilages durent souvent
moins de 8 heures.

Le Figure 81 présente les analyses des gaz au cours du temps, obtenues au moyen des
détecteurs de gaz MX6 pour un brilage dirigé particulier. En plus de la concentration des gaz
en ppm, les VLECT sont superposees a ces courbes pour tous les gaz. Les relevés effectués sur
les autres brllages suivaient les mémes tendances. Les analyseurs MX6 fournissent une valeur
moyenne de la concentration avec un pas de temps de 10 secondes, ainsi I’unité de temps sur
les courbes équivaut a 10 secondes. Les quatre courbes présentées proviennent de mesures
réalisées simultanément. Nous constatons que la concentration en CO dépasse la valeur plafond
de 200 ppm (a ne jamais dépasser) recommandée par ’ACGIH a de nombreuses reprises,
certains pics atteignant les 400 ppm. Nous observons également plusieurs pics dépassant la
VLECT sur la courbe de la concentration en NO2. Les concentrations en NH3z et en HCN
n’atteignent pas les VLECT. Néanmoins, les pics observés sur les courbes dépassent les VLEP
8H de ces deux gaz (10 ppm pour NHs et 2 ppm pour HCN). Nous rappelons que toute

atmosphére dont la concentration en polluant chimique est supérieure a la valeur limite
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d’exposition d’un produit présente un risque d’intoxication, tel que nous pouvons 1’observer

dans le cas présent.
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Figure 81 : Concentration du CO, du NO,, du NHs et de HCN dans I'atmospheére de travail des

opérationnels au cours du temps
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Pour I’ensemble des briilages dirigés, nous avons comparé les concentrations (moyennes
et pics d’exposition) des composés présents au niveau de I’atmospheére de travail des
opérationnels aux VLECT, ou a défaut aux STEL («Short Term Exposure Limit»
recommandées par I’ACGIH) et/ou aux VLEP 8H. Les quantités moyennes de composés ont
été déterminées a partir des prélevements realisés au moyen de sacs Tedlar, de tubes Tenax et
de détecteurs de gaz portés par les opérationnels. Les pics de concentrations ont été releves par
les détecteurs de gaz. Les résultats sont présentes dans le Tableau 18.

Les mesures de I’exposition moyenne des opérationnels ont montré que ces derniers
étaient exposes a 38,6 + 6,2 ppm de CO, ce qui est nettement inférieur a la valeur plafond de
I’ACGIH (200 ppm). En revanche, des pics de CO allant jusqu’a 424 ppm ont été relevés sur
les opérationnels, ce qui dépasse de loin la valeur plafond, tel qu’observé sur la Figure 81. De
Vos et al. (2009) ont mesuré des pics de CO de plus de 400 ppm et Miranda et al. ont mesuré
des pics de CO allant jusqu’a 614 ppm sur des feux expérimentaux (Miranda, Martins, et al.
2010). Et des pics de 1000 ppm ont été observés sur des feux de forét (Miranda, Martins, et al.
2012). Le CO est un gaz asphyxiant et une exposition a de telles concentrations (> 400 ppm)
peut étre dangereuse et entrainer une perte de connaissance rapide (NIOSH 2007).

Le CH4 présente des concentrations moyennes plut6t faibles (2,53 ppm) mais des pics
de concentration trés élevés atteignant les 1000 ppm. Ce composé ne présente pas de toxicité
particuliére et n’est soumis a aucune limite d’exposition. Il peut toutefois présenter un danger
de par son inflammabilité.

Pour le NO, les concentrations moyennes au niveau de I’atmosphere de travail (1,79
ppm) sont inférieures a la VLEP 8H (25 ppm) ainsi qu’a la STEL (5 ppm). En revanche, nous
avons mesuré des maximums de concentration allant jusqu’a 94 ppm, soit bien supérieurs aux
valeurs limites. De méme que le CO, le NO est un gaz asphyxiant pouvant engendrer une perte
de connaissance en cas d’exposition prolongée a de fortes concentrations. C’est également un
irritant. Ces pics de concentration peuvent donc présenter des risques pour la santé.

La concentration moyenne de formaldehyde mesurée au niveau des opérationnels (1,25
ppm) est supérieure a la VLECT (1 ppm). Elle est également supérieure aux concentrations
mesurées par Reinhardt et al. (2000) (0,6 ppm) et Slaughter et al. (2004) (0,42 ppm) lors de
brdlages diriges. L’exposition a ce composé présente donc un risque pour la santé, sachant que
c¢’est un irritant mais également un cancérogene avéré (groupe 1) (IARC 2017).

La quantité moyenne de NO2 mesurée est inférieure a la VLECT (3 ppm). En revanche,
des pics dépassant la VLECT ont été mesureés, tel que nous avons pu 1’observer sur la Figure

81. Miranda et al. (2010) ont également mesure des pics de NO2 de 9,1 ppm en moyenne (et
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allant jusqu’a 33 ppm) dépassant largement la valeur limite d’exposition. Il existe donc un
risque d’irritation di a ce gaz.

Les quantités moyennes de N2O, NHz et HCN mesurées sont inférieures a leurs valeurs
limites respectives. En revanche des pics d’exposition atteignant les 12 ppm de NHs et 5,6 ppm
de HCN ont été mesurés. Ces valeurs restent tout de méme inférieures a leurs VLECT
respectives (20 ppm et 10 ppm).

Enfin, le CO2 et I’acétaldéhyde sont présents en quantités largement inférieures a leurs
valeurs limites a court terme (STEL de 30000 ppm et 25 ppm). lIs ne représentent donc pas un
danger pour la sante.

Les COV ont été piégés dans les tubes Tenax et analysés au moyen du dispositif DTA-
CPG-DIF/SM. Ces mesures ont été réalisées au niveau de 1’atmosphére de travail des
opérationnels et les valeurs moyennes obtenues sont présentées dans le Tableau 18. Parmi ces
composés, seul le benzéne présente une concentration dépassant la valeur limite a court terme
(concentration moyenne de 6,32 ppm pour une STEL de 2,5 ppm). Cette concentration est aussi
nettement supérieure a celle mesurée par Reinhardt et al. (2000) (0,088 ppm). L’exposition a
une telle quantité présente un risque pour la santé, sachant que le benzéne présente un effet

cancérogene avéré ainsi qu’un effet mutagéne supposé.

Tableau 18 : Comparaison entre les guantités de polluants présents dans I'atmosphére de

travail des opérationnels et les VLECT

Composés (ppm) Moyenne Pics VLECT/VLEP* Effets
IRTF et MX6
CO: 476 + 83,8 4100 (30000) A
CcoO 38,6 + 6,20 424 (200) A R1A
CHs 2,53 0,23 1000 — —
NO 1,79+£0,17 94 25* Al
NO: 1,46 + 0,48 9 3 I
N20 0,14 + 0,02 — (50)* I
NH3 5,60 0,6 12 20 I
HCN 0,44 + 0,29 5,6 10 Al
CH20 1,25+ 0,65 - 1 G1, M2, 1
C2H40 0,38 +0,41 - (25) C2, 1
DTA-CPG-DIF/SM Moyenne VLECT Effets
Hexane 0,44 £ 0,22 — R2, 1
Heptene 0,41+0,19 -
Octane 0,03+0,01 —
Octéne 0,29 £ 0,13 -
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Nonane 0,06 £ 0,03 —
Nonéne 0,15+ 0,07 —
1-Décéne 0,01 £0,01 -
Benzene 6,32 + 2,88 (2,5) G1, C1A, M1B, |
Toluene 2,58 £ 1,04 100 R2, |
Ethylbenzene 3,96 +1,91 100 G2A, |
(m+p)-Xyléne 1,78 1,02 100 I
0-Xyléne 1,04 + 0,67 100 I
Styrene 1,25 + 0,60 (46,6) R2, |
Phénol 0,29+0,14 4 M2, |
2,5-Diméthylfurane 0,59 £ 0,29 -
Hexanal 0,38 £0,19 —

() valeurs reglementaires indicatives, ( ) valeurs recommandées par I’ACGIH, *VLEP 8H, — absence
de données, A : asphyxiant, | : irritant, CMR : classification INRS, G (groupe) : classification CIRC

Pour résumer, notre étude révéle que les principaux dangers dans I’atmosphére de travail
des opérationnel sont dus aux quantités moyennes de formaldéhyde et de benzéne mesurées,
dépassent les VLECT reglementaires contraignantes francaises. De plus, ces composés sont des
cancérogenes avérés (groupe 1) (IARC 2017). Nous avons également observé des pics
d’exposition au CO et au NO> qui dépassaient les valeurs limites d’exposition a court terme.

Toutefois, seule la VLECT du NO; est une valeur reglementaire frangaise.

Ne connaissant pas les quantités d’aérosols dans 1’atmosphére de travail des
opérationnels, nous avons comparé les valeurs relevées dans le panache avec la VLECT. Les
concentrations moyennes d’aérosols sont de 11,68 mg.m (pour des valeurs comprises entre
0,24 et 34,7 mg.m™®) parmi lesquelles nous notons une concentration moyenne de 6,25 mg.m
(pour des valeurs comprises entre 0,01 et 17,21 mg.m) pour les PMzs. La Figure 82 montre
un exemple des concentrations en aérosols (PM totales et PM2;s) relevées au cours du temps
lors des brilages. Nous observons des pics de concentration dépassant la valeur plafond de 15
mg.m= recommandée par ’ACGIH pour les PM2s. Bien que ces valeurs n’aient pas été
mesurées dans I’atmosphére de travail des opérationnels, elles suggérent une exposition
potentielle importante pour ces derniers. Elles sont en accord avec les concentrations en
particules inhalables mesurées par Reinhardt et al. (2000) (10,5 mg.m) et par Slaughter et al.
(2004) (entre 0,33 et 5,14 mg.m-3) lors de brllages dirigés ainsi que par Miranda et al. (2010)
sur des feux expérimentaux (valeur moyenne 2,2 mg.m et pics atteignant 19,95 mg.m3). Par
extrapolation par rapport aux autres composés mesurés, pour lesquels nous avons observé une

diminution moyenne de 50% entre les concentrations dans le panache et dans I’atmosphére de
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travail, nous pouvons supposer que la concentration en aérosols au niveau des opérationnels
pourrait étre de I’ordre de 5,84 mg.m= et 3,13 mg.m™ pour les PMzs. Ces valeurs sont
inférieures a la valeur plafond de 15 mg.m™ recommandée par I’ACGIH. Néanmoins, certaines
des concentrations estimées (ayant permis d’obtenir ces données moyennes) étaient supérieures
a cette valeur plafond. Les PM (définies comme particules en suspension dans la pollution de
I’air extérieur, et toutes tailles confondues) et les suies sont particulieérement toxiques et
cancérogeénes (groupe 1) (IARC 2017). Une exposition a de telles concentrations représenterait

donc un risque pour la santé.
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Figure 82 : Concentration des aérosols dans le panache de fumées

Parmi les composés identifiés et quantifiés ci-dessus, certains sont donc reconnus
comme étant toxiques pour la santé Humaine. Nous distinguons la toxicité aigué, provoquée
par I’exposition a une forte dose de polluants pouvant entrainer un accident de travail, voir
I’hospitalisation ou le déces du personnel intervenant, et la toxicité chronique. Cette derniére,
provoquée par I’exposition répétée a de faibles doses de polluants peut entrainer des maladies
professionnelles (mal reconnues) et potentiellement conduire a un nombre de déceés plus
important que la toxicité chronique (non dénombrable). Dans la suite de ce chapitre, nous allons

définir des traceurs de ces toxicités.
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5.2.  Mesure de la toxicité aigué

5.2.1. Détermination d’un potentiel toxique

Pratiquement tous les composés chimiques peuvent présenter une toxicité aigué a plus
ou moins forte dose. Les effets toxiques aigus les plus courants sont 1’asphyxie et Iirritation.
Les principaux gaz asphyxiants émis par les feux de végétations sont le CO, ’HCN et le NO.
Le CO> est également considéré comme un gaz asphyxiant dans la mesure ou, en trop grande
quantité, il va diminuer le pourcentage d’oxygéne dans 1’air, créant ainsi une atmosphere
asphyxiante. Parmi les composés identifiés, les NOx (NO, NO2, N2O), le NHs, I’HCN, les
aldéhydes (formaldéhyde et acétaldéhyde), les BTEXS, le phénol et les PM sont connus pour
leurs effets irritants.

A partir des mesures effectuées au niveau des opérationnels, nous avons défini un
potentiel toxique pour I’exposition aux fumées. Il représente la concentration d’exposition
nécessaire pour produire des effets sur ’organisme. Il a été défini pour des effets asphyxiants
et irritants, par le calcul d’un indice asphyxiant (IA) et d’un indice d’irritation (IR), selon les

relations suivantes :
Ca

A= ¥a-1 VLECT, (87)
_\n Ci
IR =Xz VLECT; (88)

Lorsque ces derniers sont inférieurs a 1, il n’y a pas d’effets asphyxiants ou irritants. Les indices
moyens ont été calculés a partir des concentrations moyennes en polluants et les indices max
ont été calculés a partir des pics de concentration. Nous obtenons un |Amey = 0,31, signifiant
une absence d’effet asphyxiant. Or, nous avons un [Amax = 6,34, révélateur d’une atmospheére
asphyxiante de maniere épisodique car liée aux pics d’exposition. L’IRmoy est de 6 et I’'IRmax
atteint des valeurs de 13,9 lorsqu’il est calculé a partir des pics de concentrations relevés pour
les NOx, NHz et HCN et des concentrations maximales mesurées pour les autres composés. Ces
IR sont représentatifs d’effets irritants non négligeables. De plus, une exposition a des
concentrations de benzéne comprises entre 16 et 50 mg.m durant 5 heures, telle que nous
avons pu ’observer lors des briilages dirigés (20,15 mg.m= en moyenne), provoque des
céphalées (Romagnoli, et al. 2014). L’atmosphére de travail des opérationnels en conditions de

brllages dirigés est donc toxique et irritante avec des épisodes asphyxiants.
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5.2.2. Détermination du pourcentage de carboxyhémoglobine chez les opérationnels

Le caractére asphyxiant des fumées a également été déterminé par la mesure du
monoxyde de carbone dans 1’air exhalé par les opérationnels en fin de poste. Ces mesures ont
été réalisées sur 50 individus volontaires et non-fumeurs, avant et aprés ’activité de brulages
dirigés, dont la durée moyenne d’activité était de 6 = 1 heures. Le taux de CO (en ppm) dans
’air exhalé est corrélé au pourcentage de carboxyhémoglobine!* (%COHb) par les
relations suivantes (INRS 2016) :

%COHb = COpxpqis X 0,15 (89)

Et

%COHb = —0,5 4 (COpxnais/5) (90)

La relation (89) permet de déterminer le pourcentage de carboxyhémoglobine dans
lorsque le taux de CO dans I’air exhalé est inférieur ou égal a 10 ppm, et la relation (90) est
utilisée pour un taux de CO exhalé supérieur ou égal a 10 ppm. Le %COHb est fréquemment
utilisé pour déterminer le niveau d’intoxication des fumeurs. Ces mesures ont été réalisées en
fonction du poste occupé par les opérationnels lors du bralage, a savoir le poste d’allumage
(mise a feu, contrble de la propagation et utilisation des torches) et le poste de
contréle/extinction du feu (contrdle des flancs du feu en creusant des layons ou avec des lances
a eau). Les résultats sont présentés sur la Figure 83. Ils montrent que plus de la moitié des
opeérationnels (52,1%) présentent un taux de CO inférieur a 5 ppm dans ’air exhalé soit un
%COHDb inférieur a 0,75%. Ce taux de carboxyhémoglobine correspond en terme de tabagisme
a des non-fumeurs, ne présentant pas d’intoxication au CO. Environ un tiers des opérationnels
(31,2%) présentent un taux de CO dans 1’air exhalé compris entre 5 et 10 ppm, équivalent a un
%COHb compris entre 0,75 et 1,5%. Cela correspond a une légere intoxication au CO résultant
d’un tabagisme modéré. Enfin, 16,7% d’entre eux présentent un taux de CO dans I’air exhalé
supérieur a 10 ppm, soit plus de 1,5% de %COHDb, ce qui correspond a une intoxication au CO
significative car représentative d’un tabagisme régulier. Cette valeur reste tout de méme

inférieure a la VGF et au BEI recommandée par I’ACGIH (3,5% de %COHDb) (INRS 2016).

11 |_e pourcentage de carboxyhémoglobine représente le pourcentage d’hémoglobine du sang liées & des molécules
de monoxyde de carbone, en compétition avec la liaison naturel oxygene-hémoglobine.
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Figure 83 : Pourcentage de carboxyhémoglobine obtenu en fin d’activité en fonction des
postes occupés par les opérationnels

Nous observons une différence importante du niveau d’intoxication au CO selon le
poste occupé (Figure 84). En effet, 65% des opérationnels occupant un poste « allumage »
présentent un taux de CO inférieur a 5 ppm dans I’air exhalé, soit un %COHb inférieur a 0,75%,
tandis que les opérationnels occupant un poste « extinction » sont seulement 9% dans ce cas.
27% des opérationnels occupant un poste « allumage » présentent un taux de CO compris entre
5 et 10 ppm, soit un %COHb compris entre 0,75 et 1,5%, contre 46% pour ceux occupant un
poste « extinction ». Enfin, seuls 8% des opérationnels occupant un poste «allumage »
présentent un taux de CO supérieur a 10 ppm, soit un %COHb supérieur a 1,5%, contre 45%
pour ceux occupant un poste « extinction ». D’aprés ces mesures, NOUs pouvons constater que
les opérationnels occupant un poste « extinction » présentent une intoxication au CO plus
importante que les opérationnels occupant un poste « allumage ». Ils sont donc plus exposes
aux fumées. Les opérationnels occupant un poste « allumage » présentent tout de méme une

Iégere intoxication au CO, représentative d’une exposition aux fumées.
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Figure 84 : Pourcentage de carboxyhémoglobine en fonction du poste occupé

Globalement, le niveau d’intoxication au CO reste relativement faible, traduisant une
exposition aux fumées modérée. Parmi les individus présentant un taux de CO dans I’air exhalé
supérieur a 10 ppm, un seul dépassait les 20 ppm. Il occupait un poste d’extinction et présentait
un taux de CO dans I’air exhalé de 23 ppm soit un %COHb de 4,1%. Cette observation est en
accord une précédente étude sur 1’exposition des pompiers au CO lors de feux de forét (Materna,
Koshland et Harrison 1993) qui a montré que seul 6% des pompiers présentaient un %COHb
supérieur a 3%. La valeur de 20 ppm de CO dans I’air exhalé correspond a la VGF et a la BEI
de 3,5% de %COHb a ne pas dépasser recommandée par I’ACGIH (INRS 2016). Elle est
représentative d’un tabagisme important et traduit une exposition moyenne a plus de 25 ppm
de CO sur une durée de 8 heure (TLV-TWA de I’ACGIH). Et un taux de COHb de 5% résultant
d’une exposition de 3 a 4h a des concentrations de CO de 35 ppm, tel qu’observée durant cette
étude (concentration moyenne en CO dans 1’atmosphére de travail de 38,6 + 6,2 ppm), pourrait
engendrer fatigue et désorientation (Goh, et al. 1999). La valeur moyenne de CO exhalé pour
I’ensemble des individus est de 6,6 £ 5,27 ppm, soit 1 = 0,8% de %COHb. Toutefois, il est a
noter que le CO est rapidement éliminé par simple ventilation pulmonaire. Pres de 50% du CO
inhalé est éliminé en 20 a 30 minutes apres la fin de I’exposition (INRS 2016). Cela peut en
partie expliquer les variations de %COHb. En effet, lors des brllages les opérationnels sont
dispersés sur le terrain et les mesures de CO exhalé sont effectuées en fin de poste lorsque toute
I’équipe est réunie. Le délai entre I’instant t de la mesure et I’arrét de 1’activité, et par
conséquent la fin de I’exposition au CO, n’est pas identique pour tous les individus. De plus, le
CO ne présente pas d’effet cumulatif connu, bien qu’il ait été classé comme reprotoxique avéré

(R1A) (INRS 2016) et présente donc une toxicité chronique. Ainsi, le CO exhalé n’est peut-
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étre pas un bon marqueur de toxicité suite a I’exposition aux fumées notamment pour la toxicité
chronique. C’est pourquoi nous avons choisi d’étudier d’autres traceurs de I’exposition aux
fumées par I’intermédiaire de biomarqueurs d’exposition, permettant de mieux prendre en

compte la toxicité chronique des fumées.

5.3.  Analyse de la toxicité chronique

Les principaux effets chroniques (effets a long terme) sont les effets cancérogenes,
mutageénes et reprotoxiques (CMR). Parmi les composés identifies sur le terrain certains font
partie des CMR (Tableau 18) (INRS 2016). De plus, le benzéne, le formaldéhyde et les
particules fines ont été classes comme cancérogenes (groupe 1) (IARC 2017). En laboratoire,
nous avons également identifiés le 1,3-butadiene (C1A, M1B) ainsi que des HAP dans les
goudrons présentant des effets CMR. Il s’agit du benzo[a]anthracéne (C1B), du benzo[a]pyréne
(groupe 1, C1B, M1B, R1B), du chrysene (C1B, M2) et du naphtaléne (C2) en plus des autres
composés toxiques identifiés sur le terrain. Afin d’étudier la toxicité chronique des fumées,
nous avons quantifié les métabolites urinaires des composés classés comme cancérogenes
(groupe 1 ou C1A).

5.3.1. Choix des métabolites urinaires

La premiére étape réside dans le choix des biomarqueurs d’exposition aux fumées :

e Le benzéne est métabolisé en époxybenzene par voix hépatique, lui-méme métabolisé
en phénol, hydroquinone, acide S-phénylmercapturique (S-PMA) et acide trans, trans-
muconique (t,t-MA). Ces deux derniers métabolites, ainsi que du benzéne sous forme inchangée
sont éliminés dans les urines et sont donc potentiellement utilisables comme biomarqueurs
urinaires d’exposition au benzéne. Le t,t-MA représente 1 a 4% des métabolites urinaires du
benzene et son pic d’élimination se situe 4 a 6 heures apres le début de I’exposition. Le
prélevement d’urine se fait en fin de poste de travail, dans ’heure qui suit I’exposition au
benzéne. [l n’y a pas d’interférence significative avec le tabagisme (Lauwerys 2007), (Bismuth
2000). 1l existe une bonne corrélation entre le concentration atmosphérique en benzéne et celle
du t,t-MA en fin de poste de travail (Lagneau 2010). C’est donc un bon biomarqueur
d’exposition, pour des concentrations atmosphérique de benzéne supérieures a 0,1 ppm (INRS
2017). Le S-PMA et le benzéne sous forme inchangé représentent respectivement 1% et 0,1%

des métabolites urinaires du benzéne. Le prélévement d’urines est également effectué en fin de
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poste avec un pic d’¢élimination situé 9 a 13 heures apres le début de I’exposition pour le premier
et une ¢élimination tres rapide dans les 2 heures suivant 1’arrét de 1’exposition pour le second.
Ces biomarqueurs sont intéressants pour de faibles expositions (0,02 a 0,3 ppm) et il existe
également une bonne corrélation entre les concentrations en benzéne atmosphérique et celles
de S-PAM et de benzéne urinaire.

e Le formaldéhyde est métabolisé en acide formique puis en CO2, qui est exhalé.
Toutefois, le métabolisme hépatique du formaldéhyde est trés rapide et sa demi-vie dans le sang
exceéde rarement 2 minutes chez ’homme (AFSSET 2008). L’acide formique peut également
étre éliminé dans les urines, ou sa concentration reste inférieure & 100 mg.L™* (Schweda 1985).
L’acide formique n’est donc pas un bon biomarqueur d’exposition au formaldéhyde par
inhalation et son dosage est inutile (Duffort, et al. 2010).

e Il n’existe pas de biomarqueur d’exposition aux particules de suies. En revanche, les
HAP, contenus dans les aérosols, sont métabolisés en hydroxy-HAP (OH-HAP) par voie
hépatique et sont excrétés par voie urinaire a hauteur de 15 a 20%. lls sont fréquemment utilisés
comme biomarqueurs d’exposition aux fumées et aux HAP (Leroyer, et al. 2010). Ce sont de
bons indicateurs de I’exposition humaine (Viau, et al. 1995) tout en étant simples et fiables
(Lafontaine, et al. 2004). Néanmoins, une des difficultés de cette approche, est la validation
d’un biomarqueur unique, représentatif de I’exposition aux différents mélanges d’HAP et de la
toxicité qui leur est associée (Barbeau 2011). Le 1-OH-Pyr est le plus utilisé pour évaluer la
dose de HAP dans I’organisme, car le pyréne est toujours présent en grandes proportions dans
les mélanges atmosphériques. L’élimination de son métabolite est essentiellement urinaire,
avec un maximum d’excrétion 1 a 2 heures apres 1’exposition respiratoire au pyréne, facilitant
sa détection (Jongeneelen 1997). Il peut permettre d’évaluer la toxicité chronique car il présente
une accumulation au cours de la semaine de travail, mais ne permet pas d’évaluer le risque
cancérogene car le pyrene n’est pas cancérogene. Afin d’évaluer le risque cancérogene relatif a
I’exposition aux HAP le biomarqueur le plus représentatif est le 3-OH-BaP, le BaP étant le seul
HAP classé cancérogéne pour I’Humain (groupe 1) (IARC 2017). Malgré sa forte valeur
ajoutée, le 3-OH-BaP ne remplace pas le 1-OH-Pyr que [’utilisation universelle rend
incontournable, d’autant plus que son elimination est majoritairement fécale via 1’excrétion
biliaire (Peltonen et Dipple 1995) et non pas urinaire comme c’est le cas pour le 1-OH-Pyr. Son
maximum d’excrétion est situ¢ 16 heures apres 1’exposition au BaP. Ces deux approches sont
complémentaires pour une bonne estimation du risque encouru suite a I’exposition aux HAP

(Mistretta et Charlier 2013).
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Les biomarqueurs d’exposition choisis sont : I’acide trans, trans-muconique (t,t-MA)
comme métabolite du benzeéne car il est le seul a étre adapté pour 1’exposition a de fortes
concentrations de benzéne atmosphériques (supérieures a 0,1 ppm) telles que relevées lors des
brilages dirigés (6,3 ppm en moyenne relevés dans 1’atmosphére de travail des opérationnels).
Et deux hydroxy-HAP (OH-HAP): le 1-hydroxypyrene (1-OH-Pyr) et le 3-
hydroxybenzo[a]pyréne (3-OH-BaP) comme métabolites du pyréne et du benzo[a]pyrene
(BaP). Enfin, la créatinine a été dosée dans les échantillons d’urine d’apres la méthode Jaffé
(Jaffée 1886), (Henry 1974) afin de pouvoir exprimer les concentrations des trois biomarqueurs
d’exposition en mg.g™* de créatinine. Toutes les données urinaires sont présentées normalisées
par rapport a la concentration en créatinine afin d’éviter les variations dues a la dilution plus ou
moins importante des urines en fonction de I’état d’hydratation des individus. En effet, la
clairance!? de la créatinine permet une assez bonne évaluation de la filtration glomérulaire (Hay
1999) et sa sécrétion est continue au cours de la journée, ce qui en fait un bon marqueur de la
concentration urinaire (Brisville 2006). Chacun des trente échantillons d’urine récoltés en fin

de poste lors des brilages dirigés a ainsi été préparé avant analyse.

5.3.2. Préparation des échantillons avant dosage des métabolites urinaires

La méthode de dosage du t,t-MA a été développée a partir des travaux de Ducos et al.
(1990). Tout d’abord 5 mL d’urine ont été prélevés et portés a pH 8-9 par ’ajout de 3 gouttes
d’hydroxyde de sodium 10N.

Les OH-HAP sont éliminés sous formes glucurono-conjuguées et sulfo-conjuguées. La
premiére étape du dosage est 1’hydrolyse enzymatique des échantillons afin d’obtenir le
metabolite sous forme libre. Pour cela, 2 mL d’urine ont été prélevés et acidifiés avec 2 mL de
solution tampon d’acétate de sodium a 0,1 mol.L? afin d’obtenir un pH 4,6, puis 20 uL de -
glucuronidase/arylsulphatase (Helix pomatia, Merk®) ont été ajoutés dans chaque échantillons
d’urine avant incubation & 37°C pendant 12 heures.

Les urines ont ensuite été purifiées au moyen de cartouches d’extraction en phase solide EPS
(SAX, Supelclean®, 500 mg, 3 mL). Les étapes de la purification sont présentées dans le
Tableau 19.

12 a clairance de la créatinine mesure le rapport entre le débit d'élimination de la créatinine par les reins (a travers
l'urine) et sa concentration dans le sang. Cet examen permet d’évaluer la filtration rénale ou glomérulaire.
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Tableau 19 : Etapes de purification des échantillons d'urine au moyen de cartouches EPS

Etape de purification t,t-MA OH-HAP
Conditionnement Méthanol (2,8 mL) Méthanol (2,8 mL)

Equilibrage Eau ultra-pure (2,8 mL) Méthanol/Eau ultra-pure (v/v) (5 mL)
Chargement Urines (1 mL) Urines hydrolysées (2 mL)

Lavage Acide acétique en solution Méthanol/Eau (v/v) (5 mL)

aqueuse (1%) (5 mL)
Elution Acide aceétique en solution Méthanol (5 mL)
aqueuse (10% ) (2,8 mL)
Dilution Eluat/Eau ultra-pure
(2,8/2,2 mL)

Pour le dosage colorimétrique de la créatinine dans les urines, 1 mL de chaque
échantillon a été dilué dans 20 mL d’eau distillée. Puis 0,2 mL de cette solution ont été dilués
dans 1 mL de réactif, composé d’acide picrique (1,75%10°2 mol.L?) et d’hydroxyde de sodium
(1,6 mol.L) (v/v). La créatinine réagit en présence d’acide picrique dans un milieu alcalin pour
donner une coloration jaune orangée. L’absorbance du mélange a 492 nm est ensuite mesurée
par spectrophotométrie. La détermination de la concentration en créatinine dans les échantillons
se fait alors par comparaison de la DO de I’échantillon avec la DO d’une gamme étalon de
créatinine de concentrations connues. Dans notre cas les concentrations de la gamme étalon
étaient comprises entre 6,25 et 100 mg.L™.

L’identification et la quantification du t,t-MA et des OH-HAP ont été réalisées en
CLHP-DBD (cf. chapitre 2, section 2.3.2), par comparaison avec une gamme étalon de
standards. Les concentrations étaient comprises entre 0,04 et 2 mg.L ™ pour le t,t-MA, 0,01 et
10 000 mg.L"* pour le 1-OH-Pyr et 0,1 et 100 mg.L™* pour le 3-OH-BaP.

5.3.3. Quantification des métabolites urinaires chez les opérationnels en fin de poste

La concentration en créatinine relevée dans les urines en fin de poste est présentée en
Figure 85. Elle est comprise entre 0,56 et 3,41 g.L %, soit des concentrations comprises dans le
domaine de validité d’utilisation des échantillons (Barbeau 2011). La présence de ce métabolite
de la créatine (molécule de stockage de 1’énergie pour les cellules musculaires) dans les urines
est parfaitement normale et n’est en aucun cas corrélée a une quelconque toxicité. La quantité
de créatine dans I’organisme est simplement représentative d’une quantité de masse et d’une

activité musculaire plus ou moins importante chez les individus (Brisville 2006).
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Figure 85 : Concentration en créatinine chez les pompiers en fin de poste lors des briilages
diriges

La Figure 86 présente la concentration en t,t-MA relevée dans les différents échantillons
d’urine. Parmi les échantillons récoltés, seuls 15% présentent une concentration inférieure a la
VBI définie par I'ACGIH (BEI = 0,5 mg.g! de créatinine). La concentration moyenne en t,t-
MA quantifiée dans les urines des opérationnels en fin de poste est de 2,47 + 1,9 mg.g™* de
créatinine. On observe une forte variabilité des résultats. La concentration en t,t-MA varie de
0,33 4 7,03 mg.g* de créatinine. Cette variabilité peut s’expliquer par la durée des brilages
dirigés, qui est fonction du chantier (les brilages peuvent durée de 4 a 8 heures). Mais aussi par
I’exposition, qui est différente suivant 1’activité propre des opérationnels sur un briilage. Cette
concentration moyenne est cingq fois supérieure au BEI. Ce résultat traduit une exposition
importante des opérationnels au benzéne. Le benzéne étant une substance cancérogene avére,
son inhalation peut entrainer des effets chroniques. Le rapport entre la concentration moyenne
en t,t-MA et le BEI est cohérent avec le rapport existant entre la concentration moyenne de
benzéne mesurée au niveau de I’atmosphére de travail des opérationnels (20,15 mg.m™) et la
VLEP 8H du benzéne (3,25 mg.m) qui est de six (le BEI correspond a la VLEP 8H). Nous
n’avons pas observé de différence significative concernant la concentration urinaire en t,t-MA
et le poste de travail occupé (« allumage » ou « extinction ») tel que ce f(t le cas pour le
%COHD. Il est tout de méme a noter que le mélange gasoil-essence (60-40%) présent dans les
torches utilisées pour 1’allumage est émetteur de benzéne, ce qui peut augmenter 1’exposition

au benzene des operationnels occupant ce poste.
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Figure 86 : Concentration en t,t-MA urinaire en fin de poste lors des brulages dirigés

L’étude des chromatogrammes n’a pas permis de mesurer la présence des OH-HAP dans
les urines, bien que les concentrations attendues pour le 1-OH-Pyr étaient de 1’ordre du pg.L™.
La non détection du 3-OH-BaP est moins surprenante, du fait des faibles concentrations
attendues, inférieures au ng.L* (Barbeau 2011). De plus, un retard allant jusqu’a 16 heures dans
sa cinétique d’élimination par rapport a celle du 1-OH-Pyr a été observé, rendant difficile le
dosage de ces deux métabolites dans les mémes échantillons d’urine (Gendre, et al. 2004). Afin
de s’assurer les meilleurs résultats pour 1’évaluation de I’exposition au HAP sur une journée
par ces deux biomarqueurs, le 1-OH-Pyr devrait étre dosé au plus tard dans les urines récoltées
le soir de I’exposition, tandis que le 3-OH-BaP devrait étre dose dans les urines récoltées le
matin suivant I’exposition (Barbeau 2011). Nous rappelons que nos échantillons ont été récoltés

en fin de poste, soit dans 1’heure suivant la fin du briilage.

5.4.  Principales contributions de ce chapitre et recommandations pour réduire

I’exposition aux fumées lors des briilages dirigés

Les concentrations en polluants mesurées dans le panache étaient supérieures a celles
mesurées sur les personnes. Ces concentrations peuvent étre influencées par les conditions de
brllage (conditions atmosphériques, vent, topographie du terrain, etc.).

L’atmosphere de travail des opérationnels en condition de brllages dirigés est toxique

et non conforme a la réglementation du code de travail. En effet, trois composés dépassent les
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valeurs limites (VLECT) reglementaires contraignantes francaises définies par le code du
travail, il s’agit du formaldéhyde, du benzéne et du NO>. Les deux premiers composes sont des
cancérogenes averés. De plus, cette atmospheére de travail est asphyxiante, avec un I|Amax de
6,34 et particulierement irritante avec des IR bien supérieurs a 1. Les trois composés dépassant
les VLECT sont egalement des irritants.

L’exposition sur les postes d’extinction semble plus importante que 1’exposition sur les
postes d’allumage au regard du pourcentage de carboxyhémoglobine mesuré. Ce résultat n’est
ni confirmé ni infirmé par les concentrations urinaires en t,t-MA pour lesquelles le poste de
travail ne fait pas ressortir de différence significative. En revanche, ces derniéres sont

supérieures au BEI recommandé par I’ACGIH.

Nous assistons a une récente prise de conscience des risques sanitaires induits par
I’inhalation de fumées issues de feux de végétation, comme en témoigne un récent rapport de
la CNRACL (Caisse Nationale de Retraites des Agents des Collectivités Locales) (2017) sur
les risques relatifs aux fumées pour les pompiers. Il met en lumiére plusieurs éléments relatifs
a une déperdition progressive de la fonction respiratoire au fils des saisons ainsi qu’une
dégradation de I’état de santé général. D’aprés ce rapport, les pompiers sous-estiment toujours
les risques liés aux fumées de feux de végétaux, y compris les intervenants sur brdlages dirigeés.
Ce qui confirme la nécessité de mieux informer les professionnels (et plus largement la
population) sur ces risques, a travers des campagnes de communication et de sensibilisation aux
risques liés aux fumées. A ce jour, il n’existe toujours aucune protection des voies aériennes
respiratoires adaptée a la spécificité des opérations de lutte contre les feux de forét. L’ARIn’est
pas porté en raison de ses inconvenients (lourd et encombrant (15 kg), faible autonomie (30
min)). Les appareils respiratoires filtrants (classiques ou a air propulsé) n’offrent pas une
protection contre tous les composés toxiques des fumées, aucun ne filtre le CO, et I’efficacité
et la durée de vie des cartouches purifiantes reste inconnue. La cagoule est considérée comme
le seul ¢lément de protection des voies respiratoires. Or, il a ét¢ démontré que I’utilisation de la
cagoule comme protection respiratoire était parfaitement inutile (Reh, Letts et Deitchman
1994), (Austin 2008).

L’exposition aux polluants sur un briilage dirigé pourrait donc étre atténuée en fonction
des conditions du brilage. La dispersion d’un panache de fumées dans I’atmosphére est fonction
des conditions atmosphériques (notamment la température et le vent) et du moment de la

journée. Trois cas de figure sont possibles :
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- Premier cas : le sol réchauffé par le soleil, réchauffe I’air, qui monte. Ces conditions
sont idéales pour favoriser la dispersion des fumées dans 1’atmosphére, elles se rencontrent aux
heures les plus chaudes de la journée,

- Deuxiéme cas : le sol refroidit lorsque le soleil se couche (car il rayonne plus d’énergie
qu’il n’en regoit) et refroidit ’air a son contact, tandis que la couche d’air sus-jacente est
toujours chaude. Cela crée une inversion de rayonnement, également appelée plafond
d’inversion nocturne. L’air qui est refroidi ne s’¢léve pas, ce qui empéche la dispersion des
fumées dans 1’atmosphere,

- Le troisiéme cas correspond au matin, lorsque le soleil commence a peine a réchauffer
le sol, I’air proche du sol est entrainé vers le haut mais il est bloqué par une couche d’air plus
froid, elle-méme bloqué par le plafond d’inversion nocturne. En résulte un enfumage généralisé
au niveau du sol, il s’agit donc du moment le plus défavorable a la dispersion des fumées. A
mesure que la température augmente I’inversion nocturne se résorbe et la courbe d’évolution

de la température de 1’air retrouve une allure normale, dite adiabatique.

Il semble donc primordial qu’aucun briilage ne débute avant la disparition complete de
I’inversion thermique nocturne, soit aux environs de 11-12h en hiver, et que tout brilage cesse
avant 16h en hiver. Les bralages de fin de printemps disposent d’une plage horaire plus étendue.
Ils peuvent en effet démarrer plus tot, aux environs de 9h, et se terminer plus tard, aux environs
de 18h. L’absence de vent peut également nuire au bon déroulement d’un brilage, d’une part
car le vent favorise la propagation du feu et permet de réduire le nombre d’allumages et le temps
nécessaires a 1’¢limination de tout le combustible sur la parcelle sélectionnée. Et d’autre part,
car le vent favorise la dispersion des fumées au sol, ce qui permet de réduire considérablement
I’exposition des opérationnels lorsqu’il souffle dans la direction opposée a la progression du
chantier de bralage.

D’apres nos observations et la littérature, nous recommanderions donc :
1) De s’assurer que I’inversion thermique soit dissipée avant de démarrer un brdlage,
2) D’allumer et de briiler avec un léger vent contraire, et si possible en partant du centre
de la zone, afin de réduire 1’exposition des opérationnels,
3) De limiter les temps d’exposition en alternant au maximum les opérationnels sur les
postes les plus exposés,
4) Drutiliser des appareils respiratoires filtrants a cartouches, notamment pour filtrer le

benzéne, le formaldéhyde et les particules (cartouches anti-particulaires/vapeurs
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organiques/formaldéhyde), en particulier sur les postes les plus exposés, en informant
les utilisateurs de leurs limites,
5) De mieux informer les opérationnels sur les risques encourus et les recommandations
existantes en vue de les réduire, par des campagnes de sensibilisation aux risques.
Les recommandations 1, 2 et 3 sont généralement respectées dans la mesure du possible, et ce
car elles répondent a des contraintes techniques et/ou de sécurité pour les opérationnels.
L’utilisation d’appareils respiratoire devra étre testé en raison de la géne qu’ils peuvent

occasionner.
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Ce travail de these s’inscrit dans le contexte de la protection contre les risques incendies.
L’état de I’art est constitué d’un recueil de données concernant les recherches effectuées sur
I’allumabilité, la combustibilité et la dynamique de combustion des combustibles végétaux,
ainsi que sur la composition et I’opacité des fumées qu’ils émettent. Ces données permettent de
déterminer des parametres qui sont intégrés dans des modéles de simulations couplés
feu/atmosphere, dans le but d’apporter une aide a la décision pour la gestion des risques
incendies. Bien qu’il existe dans la littérature une quantité d’informations importante, nous
avons identifié certains points d’amélioration nécessaires. Il s’agit de I’influence de la taille des
particules végétales sur la « flammability », une représentation plus précise des émissions de
fumées (notamment en ce qui concerne les aérosols) et de leur dispersion ainsi que 1I’impact de
ces fumées sur la santé humaine. Nos recherches ont été menées suivant plusieurs objectifs
complémentaires, qui sont :

- L’amélioration des connaissances concernant la réaction au feu des combustibles
veégétaux et la caractérisation des fumées émises en fonction de 1’épaisseur du combustible et
de la phase de combustion,

- La définition de critéres d’inflammation et de termes sources utilisables en
modélisation,

- Ainsi que la mesure des effets toxiques potentiels induits par une exposition aux fumées
a court terme et a long terme.

La premiére partie de notre étude a concerné la réaction au feu de deux veégétaux : le
ciste de Montpellier et la fougere aigle a deux stades de développements physiologiques. Cette
étude a été réalisée en laboratoire a 1’échelle du cone calorimetre, en fonction de 1’épaisseur
caractéristique des particules végétales (feuilles et brindilles de 1 a 20 mm d’épaisseur pour le
ciste, feuilles et tiges de 5 mm pour les fougeres). Nous avons noté 1’effet de 1’épaisseur
caractéristique du combustible mais aussi de sa structure interne (cas des tiges de fougéres) sur
I’allumabilité a travers 1’observation du temps et de la température d’ignition. Ces deux
parametres augmentent avec 1’épaisseur du combustible pour des échantillons inférieurs ou
égaux a 4 mm, puis deviennent constants au-dela de cette épaisseur, a I’exception des tiges de
fougéres qui présentent un comportement thermiquement fin. Les produits de degradation et le
débit massique avant inflammation ont également été étudiés, ce qui nous a permis de définir

un critére d’inflammabilité indépendant de 1’épaisseur du combustible (un débit massique

Lara Leonelli 194



Conclusion et perspectives

surfacique de 5 g.s) ainsi qu’une limite d’inflammabilité pour le mélange. L’étude de la
dynamique de combustion, menée sur I’efficacité de combustion et le HRR, a revélé un
changement de comportement au feu du combustible en fonction de son épaisseur et de sa
structure interne. Ces observations sont en accords avec les résultats concernant I’allumabilité
thermique et nous ont permis de définir une taille limite des particules végétales relative a un
changement de comportement.

Une caractérisation des fumées a été réalisée a trois échelles d’analyses : 1’échelle
macroscopique a travers 1’opacité, 1’échelle microscopique avec la caractérisation et la
quantification des aérosols, en fonction des phases d’émission (pré-ignition, flamme et
glowing), et 1’échelle moléculaire par I’analyse des gaz et des COV et le calcul de facteurs
d’émissions. L’opacité des fumées a été déterminée a 1’échelle du cone calorimétre et a I’échelle
du LSHR par la mesure du coefficient d’extinction k et les calculs du SPR, du TSP et du SEA.
Elle est fortement corrélée au HRR durant la phase de flamme, en revanche elle fournit des
informations supplémentaires durant la phase de pré-ignition lorsque le HRR est nul. Nous
avons noté une différence entre les deux échelles d’étude, 1’opacité est nulle durant la phase de
glowing a I’échelle du cone, tandis qu’elle est corrélée au HRR durant la phase de smoldering
a I’échelle du LSHR. La caractérisation granulométrique, morphologique et chimique des
aérosols a montré qu’ils sont de différente nature en fonction de la phase d’émission. Durant la
phase de pré-ignition, les combustibles végétaux émettent d’ importantes quantités de goudrons,
composés majoritairement de sucres (lévoglucosane) mais aussi de nombreuses substances
toxiques telles que les HAP. Nous avons observé I’émission de suies lors de la phase de flamme,
dont le diametre aérodynamique est de 0,3 pm principalement. Les facteurs d’émission de 38
composés identifiés a I’échelle du cone ont été calculés, pour le ciste et les fougeres, en fonction
des phases d’émission et de I’épaisseur des échantillons. Puis ils ont été comparés aux facteurs
d’émission calculés a I’échelle du LSHR, pour des pieds de ciste, et a I’échelle du terrain, lors
de brilages dirigés. Les principaux gaz émis aux trois échelles sont le CO; et le CO, avec des
FE respectifs de ’ordre de 1600 g.kg™ et 100 g.kg™. Du CH4, du formaldéhyde, des NOXx, du
NHj3 et des aérosols ont également été mesurés. Un effet d’échelle a été observé sur I’émission
du méthane et des composés azotés. Ces données pourront étre utilisées comme intrants dans
les modeles de simulation couplés incendies/atmosphére, pour les composés ne présentant pas
d’effet d’échelle (CO2 et CO), et pour les composés présentant un effet d’échelle apres
application de facteurs correctifs en cas de détermination des FE a I’échelle du cone.

Pour finir, nous avons étudié I’exposition des opérationnels lors des activités de brilages

dirigés ainsi que les effets toxiques potentiels qui en découlent. Nous avons mesure des
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concentrations en polluants susceptibles d’induire des effets toxiques aigus et des effets
toxiques chroniques dans 1I’atmosphére de travail des opérationnels. Ces concentrations étaient
supérieures aux VLECT pour le formaldehyde, le benzene et le NO2, qui sont des irritants. Le
benzene et le formaldéhyde sont également cancérogenes. Le calcul d’un indice d’irritation a
confirmé I’effet irritant de I’atmosphere de travail. Les pics d’exposition au CO, NO et HCN
observés sont indicateurs d’une atmosphére asphyxiante. La mesure du pourcentage de
carboxyhémoglobine semble indiquer une exposition plus importe selon le poste de travail
occupé (allumage ou extinction), mais demeurait inférieure a la valeur limite reglementaire a
une exception prés. En revanche, la mesure du t,t-MA, biomarqueur urinaire d’exposition au
benzéne confirme la surexposition des opérationnels au benzene sans distinction de poste. La
comparaison des concentrations en polluants dans 1’atmosphére de travail des opérationnels et
dans le panache de fumées montre néanmoins une possibilité de réduire 1’exposition en suivant
quelques recommandations. Tout d’abord, il apparait indispensable de s’assurer que les
conditions atmosphériques permettent une bonne dispersion, a savoir 1’absence d’inversion
thermique et la présence de vent (en direction contraire a 1’allumage). La mise en place des
rotations réguliéres lorsque 1’exposition est inévitable peut également étre envisagée.
L’exposition aux fumées lors des briilages, additionnée a I’exposition lors des incendies
peut entrainer une exposition réguliére, d’autant plus dangereuse que de nombreux composés
identifiés présentent des effets chroniques et cumulatifs. Ainsi, il semble nécessaire de
poursuivre ces investigations en multipliant les prélévements d’échantillons d’air inhalé et
d’urines et en y ajoutant des prélévements sanguins permettant d’étudier 1’accumulation des
toxiques au fils des brllages et des saisons. La caractérisation des aérosols (morphologique et

chimique) requerrait également une poursuite d’étude a 1’échelle du terrain.
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Annexe 1 : Analyse chimique par CPG/SM des goudrons issus de la combustion du ciste

de Montpellier et de la fougere Aigle a I’échelle du cone calorimétre

Tableau A1-1 : Composition des goudrons

Solvants  N° Composés (mg.g* de OC) Ciste Fougére

St 1 tetradécane 16,4 13,5
2 heptadécane 9,8 8,1

3 heneicosane 4,6 3,8
4 docosane 16,4 13,5

5 tricosame 5,6 4,6

6 tetracosame 3,3 2,7

7 pentacosame 2,6 2,2

8 hexacosame 8,5 7,0

9 octacosame 6,6 54

10 triacosame 4,6 3,8

11 tetratriacosame 3,3 2,7
Total alcanes 81,6 67,2

St 12 hexadécene 0,1 0,2
13 octadécene 0,1 0,2

14 eicosene 0,1 0,1

Total alcenes 0,3 0,5

S2 15 naphtaléne 5 3,5
16 1-méthyl-napthalene 2 15

17 2-méthyl-napthaléne 1 1,1

18 pyréne 4 3,9

19 anthracene 0,1 0,9

20 benzo[a]anthracéne 0,3 4,8

21 phénanthrene 0,1 3,7

22 fluoranthrene 0,3 3,5

23 benzo[a]pyréne 0,2 0,7

24 chrysene 0,5 0,7

25 rétene 18 15
Total HAP 31,5 25,8

St 26 benzene 32,8 27
27 toluéne 15,6 17,1
Total benzene et dérivés 48,4 441

Sa 28 phénol 8,3 4,7
29 crésol 2,5 1,9

30 méthyl-phénol’ 5,1 4,7

31 pyridiol’ 0,3 0,2

32 diméthyl-phénol’ 0,5 0,5
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33 diméthyl-phénol’ 2,5 2,3
34 diméthyl-phénol’ 1,0 0,9
35 diméthyl-phénol’ 2,0 1,8
36 diméthyl-phénol’ 1,5 1,4
37 créosol 1,1 1,0
38 acide vanillique 2,8 2,6
39 acide syringique 0,5 0,5
40 vanilline 2,1 6,0
41 4-éthylguaiacol 1,7 1,6
42 4-vinylguaiacol 1,9 1,8
43 eugénol 0,5 0,5
44 0-eugénol 0,7 0,6
45 (E)-isoeugenol 1,9 1,7
46 (2)-isoeugénol 1,0 0,9
47 acetate eugénol 0,2 0,2
48 tyrosol 1,1 1,0
49 catéchol 4,8 2,4
50 Méthy-catéchol’ 3,8 1,6
51 Alcool trans-coniférilique 0,3 0,2
Total phénol et dérivés 48,0 41,1
Ss 52 2,3-dihydro-benzofurane 4,0 3,7
Total furane et dérivés 4,0 3,7
Ss 53 acetaldéhyde 0,01 0,1
54 cinnamaldéhyde’ 0,01 0,1
Total aldéhydes 0,02 0,2
S3 55 pentadécanone’ 0,5 0,3
56 3-méthyl-1,2-cyclopentadione' - 0,1
Total cétone 0,5 0,4
S3 57 N-butylbenzénesulfonamide - 1,9
Total Soufrés - 1,9
S3 58 N,N-diméthylformanide - 11
59 styrene-acrylonitrile trimeres - 3,2
60 styréne-acrylonitrile triméres - 0,6
Total azotés - 4,9
Sa 61 gycérol 2,0 1,8
62 heptanol 0,2 0,5
63 octanol 0,04 0,2
64 octacosanol 0,03 0,1
Total alcools 0,3 0,8
Ss 65 lévoglucosane 305 208,0
66 mannosane 108 48,6
67 galactosane 65 19,4
Total sucres 478,0 276,0
Ss 68 acide dodécanoique 0,1 0,8
69 acide hexanedioique 0,15 0,3
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70 acide octanedioique 0,09 1,4
Total acides et diacides 0,3 2,5
Total identifiés 692,9 469,1

i ; isomeéres ; - : non détecté
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Annexe 2 : Facteurs d’émission des composés par phase de degradation/combustion a

I’échelle du cone calorimétre

Les facteurs d’émission des composes analysés pour le ciste et la fougére séche et verte,
sont présentes en fonction des différentes phases de combustion dans le Tableau A2-1. Les
valeurs des FE sont moyennées sur 1’ensemble des échantillons (toutes épaisseurs confondues)
et sont genéralement stables quelle que soit I’épaisseur caractéristique de 1’échantillon.
L’émission des aérosols est dépendante de 1’épaisseur caractéristique des échantillons comme
nous avons pu le voir sur la Figure 73 (ch. chapitre 4, section 4.2.4). Nous notons que certains
facteurs d’émission dépendent notablement du végétal considéré, voir des particules végétales
dans le cas spécifique des feuilles de fougére. Les résultats du Tableau A2-1 nous apportent des
précisions sur certaines différences observées dans le Tableau 14 du chapitre 4 présentant les
facteurs d'émission totaux moyens des composés identifiés. Nous constatons que le facteur
d’émission total de H>O de la fougére verte est plus faible que pour le ciste ou la fougere séche
(cf. chapitre 4, Tableau 14), et cela est di a une plus faible production d’eau durant la phase de
flamme. Nous notons que le CHa, le NH3, le SOz, ainsi que 1’éthéne, le propéne, le butadiéne,
I’acétyléne, 1’acétaldéhyde et le HCN sont principalement produit par la combustion des résidus
charbonneux. Enfin, nous voyons que le formaldéhyde est produit en plus grande quantité par
la fougére que par le ciste et que sa production est répartie de maniére quasi-homogeéne sur

I’ensemble des phases de dégradation/combustion.

Tableau A2-1 : Facteur d’émission moyens (q.kg™) pour le ciste et les fougéres en fonction

des phases de combustion (ciste, fougere verte et fougére séche)

N° Méthode / Composés
Analyse par IRND Pré-ignition Flamme Glowing
1 CO- (dioxyde de carbone) 1557 £23,30 1072,83+79,76 454,32 + 51,33
61,49 + 14,52 1040,24 + 60,0 513,63 £ 52,65
57,69 + 26,96 881,0 £ 56,9 484,36 £ 62,24

2 CO (monoxyde de carbone) 0,98 + 0,39 8,59 + 1,87 100,0 + 4,10
0,55 + 0,24 11,88 +2,3 80,77 £ 31,42
2,02 +1,29 15,89 + 4,09 121,37 + 7,94
Mesure par Laser He-Ne Pré-ignition Flamme Glowing
3 Aérosols 3,56 + 3,23 1,34 £ 0,42 -
9,61 +4,83 1,59 £ 2,20 -
11,73+ 1,79 0,79 £ 0,59 1,91 £0,61*%
Analyse par IRTF Pré-ignition Flamme Glowing
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4 H-0 (eau) 23,77 £ 18,27 427,64 +20,29 50,68 + 24,34
9,25+1,94 391,72 +84,42 126,59 + 25,11
9,63 2,33 294,47 £ 8,15 115,01 64,45
5 CH4 (méthane) 0,019 £ 0,013 0,076 + 0,042 0,266 + 0,160
0,021 £ 0,012 0,111 +£0,072 0,508 £+ 0,135
0,066 + 0,039 0,299 £ 0,122 1,249 + 1,081

6 C2Hs (éthane) - - -
0,002 £0,001* 0,005+ 0,002* 0,021 + 0,009*
0,002 £0,001* 0,009 +£0,003* 0,036 £+ 0,009*
7 CsHs (propane) 0,053 +£ 0,044 0,038 + 0,009 0,109 £ 0,038
0,032 + 0,009 0,043 £0,012 0,158 + 0,031
0,013 £ 0,007 0,057 £ 0,014 0,186 £ 0,072
8 CsHa12 (pentane) 0,030 + 0,026 0,041 +£0,016 0,037 £ 0,026
0,005 £ 0,002 0,021 + 0,007 0,081 + 0,007
0,003 £ 0,001 0,025 + 0,004 0,066 £ 0,005

9 C2H4 (éthene) - - -
0,013 £ 0,007 0,166 + 0,089 0,501 £ 0,345
0,016 + 0,002 0,157 £ 0,102 0,544 + 0,537

10 CsHe (propéne) - - —
0,029 + 0,036 0,141 + 0,098 0,524 +£0,194
0,047 + 0,040 0,133+ 0,080 0,536 + 0,276

11 CsHs (butadiene) - - -
0,012 £0,007*  0,055+0,026* 0,354 + 0,152*
0,015 +0,002* 0,051 +£0,024* 0,346 £ 0,163*

12 C2H2 (acétylene) — — —
0,009 + 0,006 0,038 £ 0,012 0,089 + 0,024
0,013 + 0,007 0,041+ 0,013 0,154 + 0,088
13 CH20 (formaldéhyde) 0,012 +0,011 0,011 + 0,005 0,015+ 0,011
0,204 + 0,194 0,288 + 0,053 0,289 + 0,231
0,176 £ 0,162 0,291+ 0,016 0,339+ 0,282

14 C2H40 (acétaldéhyde) - - -
0,056 +0,040* 0,191 +0,135* 0,385 * 0,544*
0,080 £0,017* 0,270 +0,098* 0,770 £ 0,055*

15 HCN (acide cyanhydrique) — — —
0,007 £0,002*  0,015+0,008* 0,091 £ 0,024*
0,007 +£0,003* 0,029 +0,007* 0,170 + 0,012*
16 NO (monoxyde d’azote) 0,024 + 0,020 1,610 £ 0,694 0,715+ 0,372
0,014 + 0,006 1,562 + 0,942 1,162 £ 0,114
0,027 +£ 0,004 2,280 £ 0,792 1,457 £ 0,865
17 NO: (dioxyde d’azote) 0,010 £+ 0,009 0,102 £ 0,019 0,075 £ 0,047
0,001 + 0,001 0,082 + 0,023 0,057 £+ 0,006
0,002 £+ 0,001 0,063 + 0,012 0,095 + 0,044
18 NH3 (ammoniac) 0,015+ 0,010 0,013 + 0,009 0,284 + 0,495
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0,006 £ 0,002 0,015 + 0,004 0,315+ 0,274

0,005 £ 0,002 0,024 £+ 0,007 0,568 + 0,541
19 SO2 (dioxyde de souffre) - - —

0,011 +0,006* 0,079 +0,026* 0,364 £ 0,012*

0,051 +£0,016* 0,804 £0,184* 2,207 £ 0,573*

*uniquement dans les feuilles
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Annexe 3 : Etude des fumées a I’échelle du LSHR

Cette annexe presente la caractérisation des fumées émises (hors COV) lors de la
combustion d’arbustes de ciste a 1I’échelle du LSHR en distinguant les phases de dégradation
pré-ignition et de combustion. Les arbustes brilés avaient une masse moyenne brute de 2 + 0,18
kg pour une teneur en eau moyenne des particules les plus fines (feuilles et brindilles) de 13 +
6,74%. Dans cette configuration, il convient de rappeler qu’aprées ’extinction de la flamme,
nous observons une phase de smoldering durant laquelle le combustible est consumé par

rougeoiement.

Facteurs d’émission par phase de dégradation/combustion

Les facteurs d’émissions totaux présentés dans le Tableau A3-1 représentent la moyenne
de 12 expériences. Apres visualisation des tailles de particules restant a I’extinction, nous avons
constaté que seules les particules fines (feuilles et brindilles de diamétre inférieur ou égal a 2
mm) avaient briilé. Or, nous avons mesuré une importante émission d’eau qui ne pouvaient pas
provenir uniquement des particules les plus fines (dessiccation également des brindilles de plus
grande épaisseur imbrtlées). Il nous était alors impossible d’estimer la masse seche briilée
(Mmgecne) @ partir de la masse brute perdue (mp,ce, qui représentait en moyenne 552 + 108 g)
et de la teneur en eau initiale des particules fines. Nous avons donc estimé la masse seche brilée
(mgecne) POUr chacune des expériences a partir de 1’équation 47 (chapitre 2, section 2.4) faisant
intervenir de la masse de CO; produite (fournie par I’'IRTF, cf. chapitre 2, section 2.2.3) et de
son facteur d’émission, calculé d’aprés la méthode de la masse du bilan carbone (cf. chapitre 2,

section 2.4, équation 48) a partir de la relation :

mco mco
FECO = Z Mgache = 2 (A3'1)
2 Mseche FEco,

La masse séche briilée moyenne estimée et retenue pour le calcul des FE a 1’échelle du LSHR
est de 429,32 + 96,02 g.
Le facteur d’émission de H20 a nécessité un calcul spécifique. Il a été déterminé a partir

de la production d’eau due a la combustion (my,_, . ), obtenue en soustrayant a la masse d’eau

produite (my,o,,,,,.> fournie par ’IRTF), la masse d’eau due a I’évaporation (mHzoémp) avec :
My, 0¢pap — Mbrute — Mseche (A3-2)
MY,0c0mb — MH20¢0tate — MH206pap (A3-3)
FEy,o = —az9comb (A3-4)

Mseche
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Nous observons que les émissions de CO2, H20, CO et NO sont prédominantes durant
la phase de flamme. Les aérosols sont majoritairement émis durant la phase de dégradation pré-
ignition. Les valeurs des facteurs d’émission sont différentes de celles obtenues par Romagnoli
(2014) a la méme échelle pour la combustion d’aiguilles de pin. Les comparaisons ont été
établies sans prendre en compte la phase de pré-ignition, absente dans les expériences de
Romagnoli. Les différences les plus notables sont pour le CO, (1569,89 + 26,48 g.kg™ dans
notre cas contre 1772, + 7,4 g.kg™* pour Romagnoli (2014)), le CH4 (1,72 + 0,32 g.kg™* contre
3,26 + 0,26 g.kg™?), le NO (4,05 + 0,39 g.kg™* contre 6,62 + 0,37 g.kg™}), le CO (99,63 + 10,43
g.kg* contre 48,75 + 3,62 g.kg™) et les aérosols (7,15 + 2,24 g.kg™ contre 5,17 + 0,43 g.kg™l).
Le FE COz plus faible obtenue dans nos expériences peut étre expliqué par une moindre quantité
de carbone dans le combustible (489,5 g.kg* dans le ciste contre 53,03 g.kg™? dans le pin
maritime). Le FE CO plus élevé est probablement di a une combustion moins efficace dans

notre cas (91,1% contre 96,61% chez Romagnoli).

Tableau A3-1 : Facteurs d’émission (g.kg™?) des composés en fonction des phases de

dégradation/combustion a 1’échelle du LSHR

N° Méthode/composés Facteur d’émission (g.kg™)

Analyse par IRND  Pré-ignition Flamme Smoldering Total
1 CO: 11,84 +£9,69 141256 + 105 157,33 +83,92 1581,73+26,48
2 CcO 297 +141 65,16 + 7,67 34,46 +136  102,6 + 10,43
Mesure par Laser Pré-ignition Flamme Smoldering Total
He-Ne
3 Aérosols 7,82 £ 3,69 579+1,22 1,36 + 1,02 14,97 £5,23
Analyse par IRTF Pré-ignition Flamme Smoldering Total
4 H20 136,57 £55,36 439,38 £15,50 147,5+18,10 723,45+ 55,78
5 CHa 0,26 £ 0,12 0,66 £0,11 1,05+ 0,35 1,98 +£ 0,32
6 CsH12 0,37 £0,20 0,19 £ 0,02 0,24 £ 0,07 0,79£0,22
7 C2H4 0,11 £ 0,05 0,20 + 0,01 0,19 £ 0,08 0,50 £ 0,07
8 Cz2H: 0,54 £ 0,29 0,24 £0,01 0,31+0,15 1,09 + 0,32
9 CH20 0,06 £ 0,03 0,09 £0,01 0,05+ 0,03 0,20 + 0,06
10 NO 0,54 +0,29 3,24+ 0,26 0,81+0,30 4,59 £ 0,39
12 NO2 0,04 + 0,02 0,30+ 0,08 0,08 £ 0,03 0,42 £0,19
13 NHs 0,19+0,13 0,10 £ 0,02 0,30 £ 0,15 0,59 £ 0,25
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Facteurs d’émission dynamiques

La Figure A3-1 présente la dynamique de production des gaz et des aérosols a 1’échelle
du LSHR. Le CO> est majoritairement produit lors de la phase de flamme (89%), de méme que
le NO (71%), le CO (63%) et I’eau (61%). A 1’échelle du cone calorimétre le CO était produit
presque exclusivement par la combustion des résidus charbonneux (91%). Nous observons
également de grandes proportions de CHa, de NHz et d’aérosols produites en phase de flamme
(respectivement 34%, 50% et 39% des valeurs totales de ces composés) a 1’échelle du LSHR,
ainsi qu’une production d’aérosols durant la phase de smoldering. Ce n’était pas le cas a
1I’échelle du cone. Pour les arbustes de ciste, la flamme se propage dans le houppier entrainant
un préchauffage devant le front de flamme, ce qui provoque I’émission de goudrons
simultanément a la production des suies issues de la combustion. Enfin, lors de la phase de
smoldering, les produits de dégradation sont émis par la combustion du bois et pas seulement
par I’oxydation des résidus charbonneux, comme c’est le cas lors de la phase de glowing avec

le cOne calorimétre.

—CO2 ——H20 NO*100 —CO CH4*100
———NH3*100  «seeeee PM ——Ignition — —Flame out
16

14 A

—
o]
1

—
=]
1

CO2, H20, NO*100 (g/s)
(=) [ee]

CO, CH4*100, NH3*100, PM*2 (g/s)

Figure A3-1 : Production des aérosols et des principaux gaz au cours du temps pour la
combustion des arbustes de cistes
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Annexe 4 : Etude des fumées a I’échelle du terrain

Facteurs d’émission

Les facteurs d’émission totaux présentés dans cette annexe représentent la moyenne de
huit campagnes de mesure effectuées dans le cadre d’opérations de brilages dirigés. Ces
brilages ont été réalisés sous 1’autorité des sapeurs-pompiers de haute Corse (SDIS 2B). Les
facteurs d’émissions des composés (gaz et des aérosols) ont été calculés a partir de la relation
suivante :

_ [x]
" [cco,l+iccol+Ceny ] +Ccovnml+ICa]

FE, X Cryerl (A4-1)

avec [x] la concentration massique de 1’espéce X, [CCOZ], etc. les concentrations massiques (en
équivalent carbone) des composé COz, CO, CHa, des composeés organiques volatiles non
méthaniques et des aérosols respectivement. Le calcul est réalisé en soustrayant la concentration
ambiante de ces composés, principalement pour le CO2. Pour la fraction de carbone dans le
combustible Crel nous avons utilisé la valeur de 48% proposee par Silva et al. (2008).

Les fumées sont composées de COz en trés grande majorité (93,89% des composes
identifiés) avec un facteur d’émission de 1577,57 + 338,52 g.kg? et dans une moindre
proportion, de CO (4,07% des composés identifiés) avec un facteur d’émission de 68,44 + 30,5
g.kgL. L écart-type sur ces valeurs est assez important, notamment pour le CO,. Cela peut étre
dd a la diversité des végétations rencontrées sur les bralages (cf chapitre 2, section 2.1.5.), aux
conditions de combustion (météorologie, hygrométrie, etc.), ou encore aux conditions de
prélevement qui ne permettent pas d’assurer la méme reproductibilité qu’en laboratoire (cf
chapitre 2, section 2.2.2). Ces facteurs d’émission sont en accord avec les valeurs proposées
dans la littérature par Alves et al. (2010) pour une végétation de type maquis méditerranéen
(1700 et 35 g.kg™ respectivement), similaire a la végétation présente lors des briilages dirigés.
Les aérosols représentent 1,84% des composés identifiés avec un facteur d’émission de 14,0 +
12,5 g.kg. L écart-type est important mais pas inhabituel, il peut étre di a la diversité des
végétations, aux conditions météorologiques ou aux conditions de prélévement, tout comme
celui observé pour les FE de CO; et de CO. Cette valeur est supérieure a la valeur de 3,5 g.kg
! proposée par Alves et al. (2010), mais est en accord avec la valeurs proposée par Vicente et
al. (2011) (37 + 12 g.kg™®) pour des feux de forét méditerranéenne. Les facteurs d’émission de
CHa, NH3 et des NOx (4,74 + 1,49, 3,53 + 0,06 et 6,27 *+ 0,4 g.kg’ respectivement) sont
également supérieurs a ceux proposés par Alves et al. (2010) (1,4, 1,25 et 0,3 g.kg*

respectivement). Toutefois, le facteur d’émission de CHjs est relativement variable en fonction
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du mode de combustion prédominant. Chez Alves et al. (2010) il varie entre 0,9 et 5,6 g.kg™,
ce qui est finalement en accord avec nos résultats. Concernant les composés azotés, la différence
est probablement due aux variations d’azote dans la végétation (Radojevic, 2003). Nos résultats
sont également en accord avec les valeurs proposées par Urbanski et al. (2009), Akagi et al. ou
encore Yokelson et al. (2013), pour des végeétations de type maquis tempérés et semi-arides,
ainsi qu’avec les valeurs proposés par Alves et al. (2011) et Vicente et al. (2013) pour des

veégétations de type foréts méditerranéennes.

Tableau A4-1 : Facteurs d'émission (g.kg™) a I'échelle du terrain

Méthode/Composés Facteurs d’émission (g.kg™) |
Analyse par IRTF
CO- (dioxyde de carbone) 1577,57 + 338,52
CO (monoxyde de carbone) 68,44 + 30,5
CHj4 (méthane) 5,00 + 1,57
CH.0 (formaldéhyde) 2,95+1,25
C2H40 (acétaldéhyde) 2,43 +1,27
NO (monoxyde d’azote) 2,33+0,22
NO: (dioxyde d’azote) 5,46 + 0,39
N20 (protoxyde d’azote) 0,30 £ 0,04
NH3s (ammoniac) 4,71 +0,08
Mesure par compteur de particules
Aérosols 14,00 £ 12,5

Tests de la relation A4-1

Afin de nous assurer de la qualité de 1’équation A4-1 utilisée pour estimer les facteurs
d’émission a I’échelle du terrain, nous avons calculé les facteurs d’émission totaux a 1’échelle
du cone calorimétre avec ces équations. Cr,,; a été défini d’aprés les analyses élémentaires du
ciste pour les feuilles et les brindilles (cf. chapitre 2, section 2.1.3). Nous présentons dans le
Tableau A4-2 les résultats de ces calculs ainsi que les valeurs des facteurs d’émission
déterminées par la méthode directe (cf. chapitre 2, section 2.4). Nous précisons que seules les
particules fines, a savoir les feuilles et les brindilles de 1 et 2 mm uniquement, ont été prises en
compte pour ces calculs, par soucis de comparaison avec les deux autres échelles. En effet, a
I’échelle du LSHR seules les particules fines sont briilées et il en va de méme sur le terrain.
Nous constatons que le pourcentage d’erreur demeure inférieur a 5% pour la relation A4-1.

Ainsi nous validons 1’utilisation de la relation A4-1 pour calculer les facteurs d’émission.
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Tableau A4-2 : Comparaison des méthodes de calcul de FE

ANNEXES

Méthode / Composes Méthode directe  Equations Al et A2 % d’erreur
CO- (dioxyde de carbone) 1635,51 + 45,23 1602,98 £ 11,93 1,42
CO (monoxyde de carbone) 105,38 + 7,19 104,49 + 13,62 0,61
Goudrons 10,47 + 2,10 10,20 + 1,14 1,86
Suies 1,15+1,10 1,21+£0,8 3,84
CHs (méthane) 0,51+0,44 0,47 £ 0,45 4,83
C3Hg (propane) 0,29 + 0,06 0,28 £ 0,08 3,71
CsH12 (pentane) 0,17 + 0,03 0,18 £ 0,08 2,09
CH20 (formaldéhyde) 0,07 £0,02 0,07 £ 0,02 1,85
NO (monoxyde d’azote) 4,50 + 0,87 4,22 + 0,85 4,68
NO: (dioxyde d’azote) 0,30 £ 0,09 0,28 £ 0,07 4,21
NHs (ammoniac) 0,97 £0,48 0,93+0,50 2,56
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Résumé

Ce travail de thése s’inscrit dans le contexte de la protection contre les risques incendies
de végétation. L’objectif principal est la caractérisation des fumeées et la définition de termes
sources et de critéres d’inflammation utilisables en modélisation, a des fins d’améliorations des
outils d’aide a la décision pour la gestion des risques incendies. Le second objectif est
I’observation de I’impact de I’exposition aux fumeées sur la santé humaine.

La réaction au feu de deux combustibles végétaux, Cistus monspeliensis et Pteridium
aquilinum, a été étudiée en laboratoire a 1’échelle du cone calorimétre et du LSHR. L’étude des
propriétés d’inflammation et de la dynamique de combustion des végétaux a montré I’influence
de leur épaisseur et de leur structure sur le temps et la température d’ignition ainsi que sur
I’énergie libérée. Elle a permis de définir une taille limite des particules vegeétales relative a un
changement de comportement au feu ainsi qu’un critére d’inflammation indépendant de
I’épaisseur et de la structure du combustible.

La caractérisation des fumeées a été réalisee en laboratoire (cone calorimétre et LSHR)
et sur le terrain (bralages diriges). Elle a mis en exergue I’importance de la phase de combustion
pour la composition des émissions, notamment pour les aérosols. D’importantes quantités de
goudrons sont émises durant la phase de pré-ignition tandis que les suies sont émises lors de la
phase de flamme. Elle a notamment permis le calcul de facteurs d’émission des effluents
propres a la végeétation méditerranéenne, utilisables dans les modéles de simulation couplés
feu/atmosphére. Cette étude a egalement souligné ’effet d’échelle sur la production et la
composition des fumées.

Sur les feux de terrain, cette caractérisation a eté effectuée a deux niveaux (dans le
panache de fumées et dans I’atmosphére de travail des opérationnels). L’analyse de
I’atmosphere de travail des opérationnels en conditions de brdlages dirigés et le suivi de
biomarqueurs d’exposition aux fumées ont révélés une surexposition a des composés toxiques
(irritants, asphyxiants et CMR) pouvant impliquer des effets sur la santé. Des recommandations
sur les pratiqgues de brdlages dirigés (période, horaires, conditions atmosphériques,
positionnement) ont alors été apportées dans ce travail, en vue de réduire 1’exposition aux

fumées.

Mots clés : combustion de végétaux, fumées, calorimétrie, facteurs d’émission, flammability,

phases d’émission, aérosols, toxicité, exposition, brllages dirigés.
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