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CHAPITRE V :

ESTIMATION DES FLUX D'EMISSION

Les données expérimentales, acquises au cours des reconstitutions des
feux de savane en chambre de combustion, nous ont permis de paramétrer et
initialiser les calculs de simulations a l'aide du modeéle thermochimique
dynamique développé. Les compositions simulées des produits formés sont, a
l'exception des oxydes d'azote, en bon accord avec celles expérimentalement
obtenues. Ainsi, nous avons pu évaluer les réelles capacités d'un tel modele a
prédire la nature et la quantité des différents produits formés en relation avec les
transformations chimiques liées a la combustion mise en jeu. Connaissant le mode
de combustion, il nous est par conséquent possible de déterminer la quantité
simulée des différents composés produits correspondants. Autrement dit, le
modéle donne acces aux facteurs de transformation de la matiére végétale qui
sont specifiques 4 chaque mode de combustion. Pour les gaz et les particules

atmosphériques, ces facteurs sont classiquement appelés les facteurs d'émission.

Il en découle que si nous connaissons la quantité des herbes de savane
brillées, nous pouvons estimer les flux d'émission des composés produits aussi
bien en phase gazeuse qu'en phase solide. La comparaison de ces estimations
avec celles actuellement établies a partir des données expérimentales issues des
feux naturels nous permettra de vérifier la capacité du modéle, paramétré a
I'échelle du laboratoire, a prédire les flux des composés phénoménologiquement

produits aux échelles régionale ou globale.

325



Approche physico-chimique de la formation des composés produits par les feux de savane... Chapitre V

Dans ce chapitre, nous présenterons tout d'abord les facteurs d'émission
de certains composés ou éléments d'intérét, spécifiques au smoldering "pur" et
flaming "pur". Ensuite, nous établirons les différents flux annuels d'émission des

feux de savane correspondants.

1. Facteurs d'émission spécifiques a chaque mode de combustion :

Par définition, le facteur d'émission représente la quantité de matiére de
chaque composé produit par unité¢ de végétal briilé, généralement exprimée en
g ¢élément/kg végétal brilé. Or, pour réaliser nos simulations, nous avons utilisé
une masse normative de 1 kg de combustible, tout le végétal étant entiérement
consommé. Pour un composé donné, on peut donc facilement convertir sa teneur
simulée, exprimée en moles de composé par kilogramme de combustible, en

facteur d'émission correspondant.

Les simulations ont été réalisées a partir uniquement du Loudetia mort
pour le smoldering "pur". En ce qui concerne le flaming "pur", nous l'avons
simulé a la fois avec du Loudetia mort et du SAFARI.

Le Loudetia mort a été collect¢ a Lamto (Cote d'Ivoire) alors que
SAFARI a ¢€t¢ cueilli 2 Kruger Park (Afrique du Sud). Compte tenu de leurs
caractéristiques €cologiques respectives, on peut considérer qu'ils représentent
deux herbes permettant d'évaluer la composition chimique moyenne de celles
constituant la savane africaine, végétation la plus soumise a la combustion chaque

annee.

Comme signalé précédemment lorsque nous avons commenté les résultats
des principales simulations, quel que soit le mode considéré, la combustion d'un

végetal donne naissance a de nombreux produits. Afin d'établir la liste des

326



Approche physico-chimique de la formation des composés produits par les feux de savane... Chapitre V

facteurs d'émission spécifiques a chacun des modes de combustion, nous n'avons
tenu compte que de certains composés ou ¢€léments présentant un intérét
atmosphérique évident.

La liste correspondante est présentée dans le Tableau 53. Les composés
ou éléments sont classés suivant la fraction de produits (cendres, gaz ou
particules) a laquelle ils appartiennent. Nous avons également tenu compte de
certains éléments les plus significatifs, constituant des cendres, puisque ces
derniéres peuvent étre remobilisées sous forme particulaire dans I'Atmosphere par

turbulence.

Compte tenu de l'inadéquation du modele a décrire correctement la

formation des oxydes d'azote, nous avons préféré ne pas traiter ces derniers

(Tableau 53).

Les facteurs d'émission du Tableau 53 sont présentés en fonction des
modes "purs" de combustion (flaming, smoldering) et des combustibles utilisés.
D'aprés le Tableau 53, on observe que pour un mode donné les facteurs
d'émission varient peu lorsqu'on change de combustible, a l'exception du silicium
dans les cendres. Il en découle donc que le mode de combustion constitue la

grandeur qui influence le plus les facteurs d'émission.

Connaissant la répartition flaming/smoldering, ces valeurs permettent

d'évaluer directement les facteurs d'émission spécifiques du feu étudié.
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Composés Smoldering '"pur" Flaming '"pur"
(g élément/kg comb.) Loudetia mort Loudetia mort SAFARI
(Cote d'Ivoire) (Cote d'Ivoire) (Afrique du Sud)
Cendres
C 11,25 6,44 4,13
Ca 5,19 5,19 4,64
P 0,44 0,44 0,97
K 3,10 3,08 2,82
Si 32,70 32,70 19,40
Particules
Ctot 145,60 6,53 8,27
K 0,39 0,40 0,45
Cl 0,22 0,22 0,21
S ND 0,05 0,07
TPM 146,21* 735 9,19
Gaz
CO, 168,64 370,59 391,19
Co 55,74 17,69 18,58
CH, 23,27 3,25 3,53
CcoS 0,002 0,0006 0,001
NH; 0,11 0,02 0,02
NO, ND ND ND
N,O ND ND ND
H,S 0,27 0,09 0,26
SO, ND 0,13 0,30
HCl1 0,01 0,13 0,16
Tableau 53 : Facteurs d'émission de certains composés d'intérét exprimés en g

¢lément/kg végétal brilé - les valeurs marquées de (*) sont celles
qu peuvent étre sous-estimées par le modele, compte tenu de ses
limitations.
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2. Estimation des flux annuels d'émission des feux de savane :

A partir des facteurs d'émission précédemment présentes, nous pouvons
estimer les flux annuels d'émission correspondants des feux de savane, si on

connait la quantité de biomasse brilée par an.

Andreae (Andreae, 1991) estime que la quantité d'herbe de savane bril¢e
chaque année est d'environ 3690 Tg (3690 10" g). Cette valeur correspond 4 des
estimations approximatives qui peuvent étre affectées d'une grande incertitude,
compte tenu de la méthode géographique utilisée pour la déterminer. Néanmoins,
elle permet de souligner que la savane constitue 40% a 60% de la végétation
naturelle briilée chaque année. Les feux de savane représentent donc la source
majeure d'émission des composés atmosphériques issus de la combustion de

biomasse végétale.

Dans un feu de savane, la majeure partie des herbes est brilée durant la
phase flaming, nous avons donc choisi de calculer les flux d'émission
correspondants a partir des facteurs d'émission établis pour le flaming "pur". Le
résultat obtenu est présenté dans le Tableau 54. Nous disposons a la fois des
données correspondant aux flaming "purs” du Loudetia mort et du SAFARI
Ainsi, nous avons affecté a chaque composé deux valeurs, pour évaluer la

variabilité des flux calculés.
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Composés Modg¢le Expérimental
(Tg élément/an) Loudetia mort SAFARI
(Céte d'Ivoire) (Afrique du Sud)
Cendres
C 23,77 15,22 -
Ca 19,15 17,12 -
P 1,64 3,56 -
K 11,40 10,40 -
Si 120,66 71,59 -
Particules
Ctot 24,09 30,51 24-162*
K 1,46 1,64 1,11-1,25"
Cl 0,82 0,77 0,81-1,03"
S 0,17 0,26 0,07-0,19"
TPM 27,11 33,90 36-246"
Gaz
CO, 1367,47 1443,49 1500°
CcO 65,29 68,57 195-420*
CH,4 11,99 13,04 19-48*
COS 0,001 0,01 0,015-0,048"
NH; 0,08 0,08 0,28-8,75*
NO, ND ND 2,45-28"
N0 ND ND 0,035-7,7*
H.S 0,35 0,98 -
SO, 0,48 1,10 0,8-1,2°
HCI 0,47 0,58 -

Tableau 54 :Flux annuels d'émissions des feux de savane (Tg élément/an) -

? Andreae (Andreae, 1991) ; ® Echalar et al. (Echalar et al., 1995).
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Dans le Tableau 60, nous avons également reporté les flux annuels des
différents composés, estimés a partir des facteurs d'émission expérimentaux
essentiellement acquis des expériences de terrain (Andreae, 1991 ; Echalar et al.,
1995). Les valeurs expérimentales présentées sont incluses dans un intervalle de
variation tres large. Ceci est a relier aux difficultés de prélevement des différents
composés dans les conditions de terrain pour déduire les facteurs d'émission
correspondants. En effet, les échantillons identifiés comme issus du flaming
contiennentt inévitablement une petite contribution du smoldering environnant.
De plus, les mesures de gaz sont toutes préalablement normées au CO,, dont
l'incertitude relative est au moins de l'ordre de 50% (Andreae, 1991).

Par ailleurs, les données d'Echalar et al. (Echalar et al., 1995) sont issues
des expériences de terrain effectuées a Lamto (Cote d'Ivoire) et a Kruger Park
(Afrique du Sud). Par conséquent, ce sont des composés produits par les feux de

terrain a partir d'a peu pres les mémes combustibles utilisés pour les simulations.

D'apres le Tableau 54, nous constatons que les flux d'émission calculés a
partir des facteurs d'émission obtenus du modele sont globalement comparables a
ceux 1ssus des données de terrain. Cependant, nous notons un léger écart en ce
qui concerne CO et CHy : les valeurs prédites par le modéle sont 1égérement plus

fatbles. Or, durant les expériences de terrain, on n'a jamais des émissions de type

1} 1}

pur". Par ailleurs, d'aprés le modele un smoldering "pur" émet
approximativement 3 fois plus de CO et environ 8 fois plus de CH,4 qu'un flaming
"pur" (Tableau 53). Une faible contribution du smoldering peut donc affecter
d'une maniere non négligeable les mesures de ces composés au cours du flaming.
Ainsi, 1l est normal que nos valeurs soient plus faibles que celles issues des
données de terrain. Il en est de méme en ce qui concerne tous les autres

composés réduits tels que NH; et COS, qui sont majoritairement produits par un

smoldering "pur".
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Il est a noter qu'en disposant des facteurs d'émission propres a chacun des
modes "purs", il nous est possible de faire varier la contribution du flaming et du
smoldering au sein du feu naturel, jusqu'a ce qu'on obtienne les flux les plus
représentatifs de ce dernier. Au cours des feux de savane on observe
généralement que plus de 97% du végétal combustible sont consumés pendant la
phase flaming (Ward et al., 1992). Autrement dit, on aurait pu intégrer dans les
flux simulés (Tableau 54), 97% de flaming "pur" et 3% de smoldering "pur", pour

affiner encore les résultats concernant les différents composés.

Compte tenu de la bonne concordance entre le données simulées et celles
issues des expériences de terrain, nous pouvons estimer que le modele est
utilisable pour quantifier les composés produits par des feux de savane a 1'échelle
globale. Il en découle donc que les hypothéses et les contraintes de calcul
utilisées pour sa mise en oeuvre sont adaptées a une estimation globale des flux

d'émission de ce type de source de composés atmosphériques.

De plus, le modéle permet de préciser les facteurs d'émissions, données
tres difficilement acquises avec précision au cours des expériences de terrain. Par
conséquent, en disposant de données d'entrée adéquates pour le modele
(température du feu, composition chimique moyenne et quantité des végétaux
combustibles, et mesures de quelques composés permettant de contraindre le
calcul de simulation), 1l est capable de quantifier correctement l'ensemble des
composés produits par des feux de savane, a l'exception des oxydes d'azote. Or,
la plupart de ces données d'entrée sont accessibles par Télédétection (Kaufman et

al., 1990). Afin de vérifier la capacité du modele a estimer des flux a I'échelle
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globale, il serait donc intéressant d'initialiser le modele avec les données acquises
par cette méthode, puisqu'elles constituent des données type "grande échelle".

Il est a noter qu'en ce qui concerne les cendres, nos estimations
constituent les premieres données disponibles. Tenant compte de ['intérét
écologique non négligeable, elles devraient permettre de mieux évaluer la quantité

en éléments nutritifs disponibles pour la repousse de la végétation.
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CHAPITRE VI :

CONCLUSION GENERALE

La combustion de biomasse végétale, principalement due a la pratique des
feux de forét et de savane, est une source importante de maticre gazeuse et
particulaire pour la tropospheére, en particulier dans la zone tropicale. Les feux de
savane constituent la contribution majeure, puisque ce type de végétation

représente 40% a 60% de la quantité de biomasse briilée chaque année.

Dans ce travail, nous avons entrepris une étude des composés produits
par une approche physico-chimique de leur formation. Ceci a pour but de préciser
et comprendre au préalable les facteurs affectant la nature et l'intensit¢ des
émissions, afin de mieux quantifier a terme les flux des especes formées. Pour
atteindre cet objectif, nous avons suivi deux démarches, l'une expérimentale et
l'autre théorique, permettant de documenter d'une maniere complémentaire la

formation des composés observés.

Pour caractériser expérimentalement les différentes fractions de produits
de combustion de biomasse végétale (cendres, gaz et particules), nous avons mis
en oeuvre une série d'expériences de reconstitutions de feux de savane en
chambre de combustion. En travaillant dans les conditions controlées de
laboratoire, nous avons pu mieux spécifier les caractéristiques de la combustion :
le mode qui la régit, les températures induites, le végétal combustible. Dés lors, 1l
nous a été possible d'identifier les composés produits en fonction des processus
physico-chimiques qui leur ont donné naissance. La quantification de ces produits

formés a nécessité le développement de nouveaux protocoles d'analyse chimique,
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en particulier concernant la composition minérale des végétaux combustibles et
des cendres.

Les principaux résultats des ces reconstitutions ont servi a mettre en
évidence que la spécificité de la composition chimique des espéces formées
dépend effectivement des caractéristiques physico-chimiques des modes de
combustion mis en jeu. De plus, ce travail constitue une étude approfondie
originale des produits formés, puisque pour la premiere fois 1l a été question de
caractériser et quantifier les produits & la source dans leur ensemble, et non
seulement ceux qui sont émis dans l'Atmosphere. Toutefois, cette démarche
uniquement basée sur I'expérimentation ne nous a pas permis d'aboutir a une
définition et quantification compléte de la formation des composés produits. En
effet, certains paramétres spécifiques de chacun des modes de combustions ne
sont pas expérimentalement accessibles, tels que la température maximale que
peut atteindre la flamme ou la quantité d'oxygéne nécessaire aux réactions
d'oxydation impliquées. De plus, a cause des pertes éventuelles des gaz et des
particules lors de leur transfert dans la chambre de combustion, il ne nous a pas

6té possible d'établir les facteurs d'émission qui soient propres a chaque mode.

Pour étudier la relation quantitative existant entre les caractéristiques
physico-chimiques de combustion et les produits formés, nous avons donc
développé un modele dynamique basé sur les lois d'équilibres thermochimiques,
qui permet de décrire théoriquement le processus de formation des composés
observés a la source. Les données expérimentales acquises au cours des
reconstitutions des feux de savane en chambre de combustion ont servi a
initialiser et contraindre les calculs de simulations correspondants.

La bonne concordance entre les compositions simulées et celles
expérimentalement obtenues des différentes fractions des produits formes,

souligne que le modele développé est adéquat (a l'exception cependant pour les
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oxydes d'azote) pour décrire et prédire la formation des composés produits a
partir des feux de savane. Elle montre également que les hypotheéses et les
contraintes de calculs utilisées pour mettre en oeuvre le modéle sont valides. Les
données issues des principales simulations indiquent que le modele permet
d'expliquer et de préciser les différents résultats obtenus des observations de
terrain (la composition des cendres est riche en éléments nutritifs, le rapport
CO/CO, constitue un bon indicateur de la qualit¢é de combustion, les especes
réduites sont majoritairement produites par un smoldering "pur”, etc.). De plus, il
est capable de fournir les informations nécessaires a la compréhension du
phénomeéne qui sont inaccessibles par une approche expérimentale, par exemple :
la quantité d'oxygene impliquée dans les réactions d'oxydation aussi bien en phase
solide que dans la flamme, la température maximale atteinte a l'intérieur de la

flamme, I'hétérogénéité structurale interne des particules émises, etc.

Par ailleurs, a partir des simulations des deux principaux modes de
combustion, nous avons pu déduire des facteurs d'émission de certains composes
d'intérét atmosphérique évident, qui sont spécifiques d'une part du flaming "pur”,
et d'autre part du smoldering "pur". Connaissant la quantité¢ annuelle de biomasse
brilée, ces facteurs ont servi a calculer les flux d'émission correspondants li€s aux
feux de savane, dont plus de 97% (Ward et al, 1993) du combustible sont
consumés durant la phase flaming du feu. Les flux simulés sont en bon accord
avec ceux calculés a partir des données expérimentales de terrain. Ce résultat
permet de montrer que le modeéle, développé et paramétré a I'échelle du
laboratoire, est capable de procurer une bonne représentation des facteurs
d'émission, ou tout du moins comparable a celle issue des données de mesures a
I'échelle locale, pour effectuer une estimation des flux émis aux €chelles régionale
ou globale. Le principal avantage du modeéle réside donc dans le fait qu'il donne

accés a une détermination précise des facteurs d'émission en relation avec les
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modes de combustion, utilisable méme 4 grande ¢chelle. Ainsi, il est possible de
préciser les flux d'émission des différents composés produits par des feux naturels
de végétation, en faisant moduler la contribution du flaming "pur” relativement a

celle du smoldering "pur” au sein de ces combustions.

Perspectives :

Le travail présenté ici a permis d'acquérir des informations originales sur
les composés produits par les feux de savane. Bien entendu, de nombreuses
directions de recherches et de nombreuses approches restent a explorer pour
affiner cette premiére étude. Nous nous focalisons plus particuliérement sur celles
qui nous semblent prédominantes du point de vue de l'impact atmosphérique, et a

terme climatique, des émissions des feux de végétation :

1/ Utiliser le modéle pour quantifier les émissions des feux de forét, qui
sont régis phénomélogiquement en grande partie par un smoldering,
contrairement aux feux de savane. Ceci aurait pour but d'évaluer les capacités du
modele a prédire les émissions de tous types de feux de végétation, et donc de
quantifier les flux globaux émis par cette source de composés atmosphériques,

liée a la combustion de biomasse végétale.

2/ Initialiser les calculs de simulations avec des données type "grande
échelle" accessibles par Télédétection, afin de vérifier 1'adéquation d'un tel
modéle a estimer les flux d'émission aux échelles régionale ou globale. Par
ailleurs, il est 4 noter que le modele développé peut également permettre
d'améliorer le calibrage des différents capteurs de Télédétection. En effet, le
modeéle est capable d'estimer la température maximale de la flamme, difficilement

détectée par la Télédétection a cause des interférences des spectres d'émission
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(Kaufman, communication personnelle). Il en découle donc que le couplage
Modele-Télédétection devrait conduire a une meilleure estimation des flux
d'émission des feux de végétation, permettant ainsi d'en évaluer a terme les

impacts atmosphériques et climatiques avec plus de précision.

3/ Compte tenu de leur importance dans la chimie atmosphérique en tant
que photooxydants, il serait souhaitable de coupler a ce modele un module
spécifique capable de décrire correctement la formation des oxydes d'azote
produits & partir des feux de végétation. Considérant la synthése des mécanismes
de leur formation présentée dans ce mémoire, la principale difficulté du
développement de ce couplage résidera dans le manque de données permettant de
représenter théoriquement les caractéristiques physiques du fonctionnement de

flamme type "turbulente" qui donne naissance a ces oxydes.

4/ Le modéle a permis de mettre en évidence I'hétérogénéité structurale
interne des particules émises. Cet aspect devrait avoir des conséquences
importantes sur les propriétés optiques de ces particules, conduisant a terme a des
modifications du bilan radiatif de 1'Atmosphére jusqu'a présent évalué en
admettant 1'additivité des différentes composantes de la particule d'aérosol. Il
serait donc intéressant de développer des méthodes d'analyse chimique capables
de rendre compte de I'hétérogénéité potentielle interne de ces particules, afin de
vérifier expérimentalement l'observation théorique. Les résultats d'études
préliminaires ont montré que les techniques d'analyse chimique dites "de surface”
constitueraient un bon outil d'approche (Goschnick et al., 1994 ; Van Grieken et
al., 1994 ; Lafon, 1994).

Les résultats acquis au cours de ce travail soulignent avec force que pour

quantifier les émissions des feux de végétation et leurs impacts atmosphérique et
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climatique, il est important d'établir une réelle interaction entre des domaines
scientifiques généralement assez éloignés : Chimie Analytique, Physico-Chimie
des Systémes Atmosphériques, Ecologie, Télédétection. Dans ce cadre, celul qui
a mené ce travail a di et doit assumer un double role : faire progresser et assurer
un certain degré de réalisme dans toute représentation du phénomeéne observé vis-
a-vis des différents domaines scientifiques et participer activement & une bonne
intégration de ce qui a été développé, en particulier l'utilisation du modéele en

couplage avec ces domaines.
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