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Résumé

La surveil lance de la qua lité de l'air sur l'agglo mération tou lousaine est effectuée au quotidien par l'Observatoire régional
de l'air en Midi-Pyrénées (ORAMIP). La réglementation nationale et internationale sur les indicateurs majeurs de la pollution
atmosp hérique (ozone, dioxyde d'azote, dioxyde de soufre... ) évolue constamment. Le benzène est un polluant atmosphérique
récemmen t réglementé au niveau européen . Il peut , en effet , avoir des effets néfaste s sur la santé et condui re, en présence
d'oxydes d'azote, à la formation de polluants secondaires.

L'ORAMIP et le Labor atoire Chimie Énergie et Environnement de l'École nationale supérieure de Chimie de Toulouse ont
conduit une étude par écha ntillonneurs passifs de mesures des concentrations atmos phériques moye nnes " de fond " en
BTX et en N02 dans l'agglomération toulousaine durant le printemps et l'été 1999, sur une soixantaine de sites représentatifs.

Les concentrations moyennes en BTX et en N02 sont maximales au centre-ville. La concentration moyenne en benzène
à Toul ouse durant les campagnes est égale à 2,2 ~g/m3 , valeur très proche de celle fixée par la France dans son objectif
qualité et bien inférieure à la valeur de 5 ~g/m3 vers laquelle tendent les directives européennes . Quant à la concentration
moyenne en N02 de l'ensemble des sites et des campagnes, elle est d'envi ron 18 ~g/m3 , soit inférieure à la valeur limite
admissib le (égale à 40 ~g/m3) proposée par la directive européenne. De plus, les rapports de Khuner P98/Moyenne annuelle
en N0 2 des cap teu rs urbains fixes pour l'an née 1999 et des mesures des échantil lonneurs pass ifs des camp ag nes
ponctue lles sont du même ordre de grandeur (2,7 et 2).

Cette étude a permis de vérifier que les BTX et le N0 2 présents dans l'atmosphère toulousaine proviennent essentiellement
de la source automobile. Sachant que les normes sont fixées pour une année, l'évolution de ces polluants dans l'atmosphère
devrait faire l'objet d'un suivi pluriannuel en vue d'observer leurs variations saisonnières. Ce suivi s'impose d'autant plus que
la teneur limite admissible en benzène dans les carburants est passée de 5 % à 1 % en janvier 2000, ce qui peut conduire à
des changements notab les dans sa présence dans l'atmosphère.

, Observa toire régional de l'air en Midi-Pyrénées (ORAMIP), 19, Avenue Clément Ader, 31770 Colomiers,
http://w ww.oramip.org ; contact @oramip.org
•• École nationale supérieure de Chimie de Toulouse (ENSCT), 118, Route de Narbonne, 31000 Toulouse,
http://excalibur.inp-fc .fr/-ensct/; vsimon @ensct.fr
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Abstract

The Observatoire régional de l'air en Midi-Pyrénées (ORAMIP) - a French regional atmospheric pollution measurements

network - is in charge of air qualily observation over the Toulouse urban area. Air quality measurements are done daily,

using almost 80 analysers spread in more than thirty stations. Regulation for atmospheric pollution major indicators (ozone,

nitrogen dioxide, sulphur dioxide...) has constantly evolved, and some compounds , e.g. benzene, have been regimented

only very soon. ORAMIP, in partnership with the École nationale supérieure de Chimie de Toulouse (ENSCT) Chemistry

Energy and Environment Laboratory, has carried out background BTX average concentrations measurements and evaluation

by passive sampling study over Toulouse urban agglomeration. This study was carried out during two 1999 springtime and

summer periods, over about sixtY sites. These points were chosen among those of the N02 measurements 1991-1992 and

1996-1997 ORAMIP campaigns.

During the two periods, wind conditions were similar but it happened to rain during the first period . Although N02 is

decomposed in water, benzene, very few soluble, has some concentrat ions very close from one period to another. BTX

pollution over Toulouse has in majority been produced by motor vehicle exhaust gases.

The benzene average amount over the two Toulouse campaigns is equal to 2,2 ~g/m3 , very close to the French quality

focus, and weil under the average value of 5 ~g/m3 recommended by EEC countries, knowing that those regulations are

given for a whole year. Moreover, " P98/annual average» Khuner reports for 1999 N02 settled urban captors and for ponctuai

campaigns with passive samplers are similar (2,7 and 2). This study allowed us to show that BTX and N02 in Toulouse

atmosphere result essentially from exhaust gases. Il would be important to measure benzene over annual periods, in order

to know its exact values over such a period, and to observe its potential seasonal variations. Moreover, as far as the benzene

limit value contained in gasoline went from 5 % to 1 % since 2000 January 151, it wouId be interesting to carry out again a

passive sampling study to observe possible differences pointed out with such a reform.

Introduction

L
a surveillance de la qualité de l'air sur l'agglomé­

ration toulousaine est assurée par l'Observatoire

régional de l'air en Midi-Py rénées (ORAMIP)

qui, en 1978, a mis en place à Colomiers, l'une des

premières stations de mesures en continu en milieu

urbain non influencé. Au fil des années, le réseau de

mesures a été complété et, aujourd'hui, il comporte

envi ron 80 capteurs, répartis sur une trentaine de

stations, qui effectuent des mesures au quotidien. Le

réseau de l'ORAMIP est amené à se développer. La

réglementation nationale et européenne sur les indi­

cateurs majeu rs de la pollution atmosphé rique

(ozone, dioxyde d'azote, dioxyde de soufre... ) évolue

constamment. Les polluants réglementés jusqu 'en

1996 étaient au nombre de 5 (S02 ' N02, 0 3 , Pb,

pa rt icules) mais la direct ive -cadre de l'Union

européenne relative à l'évaluation et à la gestion de

la qualité de l'air de septembre 1996 impose la prise

en compte d'autres polluants dont le benzène. Pour

ce de rnier , la pos it ion comm une sur le projet

de di rective du Consei l europée n adoptée le

14 décembre 1999 fixe à 5 I-lg/m3 la concentrat ion

atmosphérique moyenne annuelle limite au 1er janvier

2005. C'est vers cette valeur que s'orientent d'ores et

déjà les pays membres de l'Union européenne. Pour

l'he ure , les va leur s lim ites moyennes annuelles

admissibles en benzène sont de 10 I-lg/m3 aux Pays­

Bas, et de 15 I-lg/m3 en Angleterre et en Allemagne.

En France, le décret n° 98-3 60 du 6 ma i 199 8

d'application de la Loi sur l'air du 30 décembre 1996

fixe un objectif de qualité pour le benzène corr es­

pondant à une concentration maximale de 2 I-lg/m3

en moyenne annuelle. C'est dans le cadre de cette

surveillance qualitative et quantit ative de l'air que

l'ORAMIP envisage la mise en place à Toulouse de

capteurs automatiques de BTX (benzène , toluène,

xy lènes). Avant la mise en place de ce réseau ,

l 'O RAMIP et le Laborat oi re Chimie Én erg ie et

Environnement de l'École nationale supérieure de

Chimie de Toulouse (ENSCT) ont conduit une étude

par échantillonneurs passifs de la distribution atmo­

sphérique des BTX dans l'agglomératio n toulousaine

durant le printemps et l'été 1999 (du 5 au 26 mai et

du 14 juin au 2 juillet) . Cette étude de pollution de

fond a été complétée par des mesures de dioxyde

d'azote sur les mêmes sites expérimentaux : ce

polluant fait également l'objet d'une réglementation

(décret n° 98-360 du 6 mai 1998 d'application de la

Loi sur l'air du 30 décembre 1996) et consti tue ,

comme les BTX, un précurseur de la pollution photo­

chimique atmosphérique.

Les composés étudiés

Sources

BTX (Benzène, Toluène, Xylènes). Les BTX

sont des hydrocarbures aromatiques monocycliq ues,

comportant un ou deux groupements méthyle (Figure 1,

ci-contre).

Ils appartiennent à la famille des composés orga­

niques volatils (COV) et sont des polluants anthro­

piques dont les principales sources sont :

• les industries pétrolières ;

• les industries chimiques et utilisatrices de solvants ;

• les transports ;

• les sources de pollution à l'intérieur des locaux.
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Benzène Toluène ortho-Xylène méta-Xylène para-Xylène

Figure 1.
Les BTX.

The BTX.
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N02 • Les oxydes d'azote apparaissent dans
toutes les combustions de combustibles fossiles se
déroulant à haute température , essentiellement par
combinaison de l'azote (N2) et de l'oxygène (02) de
l'air. Les principaux émetteurs d'oxydes d'azote sont
les moteurs thermiques (véhicules, centrales...).

Les effe ts sur la santé et l'envi ronnement

Aspect toxicologique

BTX. Par inhalation, les BTX peuvent engendrer
différents troubles chez l'être humain, qui sont fonction
de la nature , de la concentration et de la durée
de l'exposition , ma is aussi de la sensibilité des
personnes [1, 2].

Les effe ts à court et moyen terme, suivan t les
doses de BTX inhalées, se traduisent par divers
symptômes: irritation des voies respiratoires et des
yeux, maux de tête, troubles de la vision, de l'audition
et de la mémoire, douleurs abdominales, convulsions.. .
Ces symptômes peuvent about ir, en cas de fortes
doses absorbées à un coma ou même à la mort.

De très nombreuses études ont été réalisées et
sont en cours pour cerner les mécan ismes
comp lexes de la to xicité hémato logique et de la
cancérogénic ité du benzène [3]. L'OMS a d'ailleurs
établi des valeurs de seuils de risque pour le benzène
et le toluène [4]. Le caractère mutagène du benzène
provient de ses propriétés lipophiles qui lui permettent
de pénétrer dans les cellules où il est oxydé [5, 6].
Les métabolites formés peuvent alors s'insérer dans
les molécules d'ADN [7] et provoquer des erreurs
dans la tr an scri pti on gé né tique qui , da ns les
quelques cas où elles ne sont pas corrigées, engendrent
des protéines indésirables pouvant about ir à une
tumeur [1, 2].

Le benzène peut aussi engendrer le benzolisme,
c'est-à-dir e une réduct ion du nombre des globules
blancs et rouges et des plaquettes . Ceci provoque
des maux de tête, une fatigue, des vertiges, une ano­
rexie, et, peut dans les cas extrêmes, entraîner une
hémorragie, voire la mort. Cette maladie est assez
exceptionne lle dans les pays développés en raison
de la réduction des taux d'exposition au benzène.

Le toluène et les xylènes ont un impact moindre
sur la santé. Leur oxydation a lieu préférentiellement
sur les groupements méthyle avec format ion d'une
fonction acide qui confère un caractère hydrophile à
la molécule qui sera facilement éliminée par le corps.
Le risque de pénétration du composé dans la cellule
est ainsi fortement atténué [2].

N0 2 • Le dio xyde d'azote a un impact sur les
fonctions respiratoires humaines. Il pénètre, en effet,
dans les fines ramifications de l'appareil respiratoire
et peut entraîner notamment une hyp erréactivité
bronchique chez les asthmatiques [2].

Impact sur l'environnement

Parall èlement à leur actio n directe sur l'être
humain, les BTX et le N02 engendrent, par réaction
dans la troposphère avec les radicaux libres, d'autres
polluants dits secondaires, comme l'ozone ou des
aldéhydes, qui ont des effets nocifs pour l'homme et
son environnement [1, 2]. Dans la troposphère, en
l'absence de composés organiques volatils, la teneur
en 0 3 est régie par le cycle réactionnel NO-N02-03

de formation-destruction de l'ozone schématisé sur la
figure 2a, p. 572. L'ozone se forme par combinaison de
O2 avec un atome d'o xygène provenant de la
dissociation de N02 sous l'effet d'un rayonnement de
longueur d'onde inférieure à 400 nm. Ce cycle est
bouclé par la réaction de NO sur l'ozone précédemment
produit. Il existe ainsi un équilibre photostationnaire
entre NO, N02 et 0 3, En revanche, en présence de
COY (identifiés RH sur la figu re 2b, p. 572), cet
équilibre est perturbé par la conversion privilégiée de
NO en N02. Les radicaux 'OH réagissent avec RH et
donnent naissance à des radicaux alkyls qui, par une
série de réactions rapides avec O2 , conduisent à la
formation de radicau x peroxydes R02' lesquels, à
leur tour , oxy dent rap idem ent NO en N02 avec
régén érati on du rad ical 'OH ; 0 3 n'est ains i plus
consommé par NO : le système peut devenir productif
en 0 3, Il s'ensuit ainsi une augmentation de l'ozone
troposphé rique, et une production indirecte d'aldé­
hydes ou de composés nitrés, dont les impacts sur la
santé humaine et sur l'environnement sont notables [8].
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a. Cycle de Chapman en l'absence de COV.

Chapman cycle without VOCs.

Figures 2.
Cycles de Chapman.

Chapman cycles.

b. Cycle de Chapman en présence de COV.

Chapman cycle with VOCs.

Matériel et méthode

Étude des BTX

Échantillonnage des BTX

L'échantillonnage des BTX peut être réalisé au
moyen de supports divers tels que des sacs en
Tédlar ou en Téflon, des canisters (réservoirs métal­
liques) et des adsorbants. Ces derniers permettent
de réaliser un échantillonnage en mode dynamique
ou en mode passif. L'avantage d'un prélèvement
passif est qu'il permet d'obtenir directement une
concentration moyenne en polluant relati ve à une
période d'exposition plus ou moins longue (quelques
heures à quelques jours) [9-11].

Le but de notre étude étant d'évaluer les concen­
trations moyennes de fond en BTX sur une période
de plusieurs semaines, les échantillonneurs passifs
ont constitué un outil tout à fait approprié pour notre
expérimentation. De plus, du fait de leur simplicité de
mise en place et de leur coût modéré, il est possible
de multiplier le nombre de points de mesure et donc
de mieux apprécier les différents niveaux de pollution
dans un espace donné.

Nous avons choisi d'utiliser les échantillonneurs
Radi ello (Figure 3, ci -cont re) , échantil lonneurs
présentant une symétrie radiale.

Ils sont constitués d'un corps en poly éthyl ène
haute densité à travers lequel les composés diffusent
jusqu'à la cartouche d'adsorbant sur laquelle ils sont
piégés [12]. Les composés sont ensuite analysés
par chrom atographie en phase gazeuse (GC-FID,
GC-MS) suite à une therm odésorption ou à une
extraction par solvant.

L'adsorbant utilisé est du charbon actif (200 mgl
35-50 mesh/h = 7 cm, ra = 0,3 cm).

La concentration moyenne relative à la période
d'échant illonnage est donnée par la relation suivante
[10] :

C ( 1m3) = m (Ilg) x 106
Ilg .0 (crnê.rnln') x t (min)

où m est la masse de polluant déterminée par
chromatographie, 0 est la vitesse d'enrichissement
(Tableau 1 [13], ci-contre) et t le temps d'exposit ion.

La vitesse d'enrichissement est une fonction de la
température ; sa valeur doit être corrigée si la tempé­
rature diffère de plus de 5 "C de la valeur 25 "C à
partir de la relation suivante :

_ x (273 + T)1 ,5
OT - 0 25 298

Notons que la géométrie de ce dosimètre permet
d'avoir une vitesse d'enrichissement plus importante
que dans le cas des échantillonneurs passifs
classiques.

Procédures analytiques

Les composés adsorbés sur les échantillonneurs
ont été analysés suite à une extract ion par solvant
(CS2 ; Aldrich code 34,227-0). Cette méthode est en
effet la plus adaptée dans le cas de notre étude [1 4].

Chaque échantillon a été analysé par deux appa­
reillages diff érents de chromatog raph ie en phase
gazeuse [15], afin de comparer et valider les résultats :

• détection par ionisation de flamme GC/FID (DANI
GC 90 .10 HT ; colonn e DB1 (J& W Sci entific )
60 m.0,32 mm.1 urn) ;
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Direction d e diffusi o n des molécules

Surface cylindr ique
de diffusion

Surface cyl indriqu e
d' adso rpt ion

n
1------- h----~ -'

Figure 3.
Schéma de principe du dosimètre Radiello.

Principle scheme of Radiello dosimeter.

Tab leau 1.
Valeurs des vitesses d'enr ichissemen t

en BTX à 25 -c [13].
BTX enrichment speed values at 25 "C.

Composés Q (cm 3/min)

Benzène 80,0

Toluène 74,0

Xylène (a, rn, p) 61,1

pour le benzène, 1,73 et 17,30 mg/I pour le toluène ,
0,87 et 8,66 mg/I pour les 0- et rn-xylènes, et 1,73 et
8,66 mg/I pour le p-xylène.

Étude du N02

Le dio xyde d'azote a été prélevé au moyen
d'échantillonneurs passifs Palmes. La détermination
de la concentration de ce polluant a été réalisée à
partir d'une analyse spectrophotométrique. Le proto­
cole opérato ire est déta illé dans une pub lication
antérieure [16].

• et détection par spectrométrie de masse Ge/MS
(HP 5890-HP7001 ; colonne DB1 (J&W Scientific)
60 m.0,32 mm.0,25 urn).

L'étalonnage a été réalisé au moyen d'un étalon
interne: le 2-fluorotoluène . Quatre solutions étalons
de BT X ont été préparées dans une gamme de
concentra tions comprises entre 0,88 et 8,79 mg/I

La campagne de mesures des BTX
et du N02 sur Toulouse
Zone d'étude et choix des sites

Nous avons sélect ionné , pour cette étude ,
59 sites parmi les 140 points d'échantillonnage retenus
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lors de campagnes antérieures portant sur l'étude du
N02 (1991-92 et 1996-97, ORAMIP). L'emplacement
des s ite s, répart is sur une superfic ie d'e nviron
250 krn" , est représenté sur chac une des car to ­
graph ies présentées ci-après . Le nombre de ces
sites représente un bon comprom is entre le coût de
l'étude, le temps disponible pour effectuer les ana­
lyses et une collecte de données suffisante. La distri­
bution des points d'échantillonnage devait répondre
à certai nes exigences : consti tuer un quadrillage
régulier du centre urbain et être suffisamment éloignée
des lieux d'émission pour être représentative de la
pollution de fond. Les dosimètres Radiello ont géné­
ralement été insta llés sur des poteaux, à 2 m de
hauteur, afin d'éviter d'éventue ls effets de paroi, et
ont été placés dans des boîtiers en polypropy lène qui
les protégea ient de la pluie, du rayonnement solaire
et permetta ient de diminuer la vitesse du vent.

Des échantillonneurs témoins ont été install és
afin de vérifier la qualité des lots ainsi que l'absence
de pollution durant le transport , le ramassage et le
stoc kage des cartouches. D'autre part, 10 % des
sites étudiés ont été équip és de deux échantil­
lonneurs passifs relatifs à chaque type de polluants
afin de valider la reproductibilité des résultats.

Conditions météorologiques

Cumul et durée des précipitations

On sait depu is fort longtemps que si NO a une
très faible solubilité dans l'eau [17], N02 en revanche
est soluble dans l'eau. En effet, N02 se décompose
pour former un mélange d'acides nitreux et nitrique
[18, 19], pouvant êt re lessi vés par la pluie [20] .
Durant la campagne n° 1 (5 au 26 mai 1999), les
préci pitations ont été très importa ntes avec une
durée moyenne journalière d'environ 3 heures et une
hauteur mo yenne de 3,9 mm/j . Elles ont donc
pu cont ri buer au lessiv age de l'a ir et avo ir eu

vraisemb lablement un impact sur la concentration
atmosphérique en N02 . Durant la campagne n° 2
(14 juin au 2 juillet 1999), les précip itations ont été
beaucoup moins importantes, avec une durée moyenne
d'enviro n une demi-heure par jour, et une hauteur
moyenne d'environ 0,3 mm/j .

Moyennes vectorielles journalières
des directions et vitesses du vent

Pour la campagne n° 1, la vitesse moyenne du
vent a été de 3,2 mi s et sa direction moyenne de
245 ° ; lors de la campagne n° 2, les valeurs corres­
pondantes étaient de 3,3 mis et 256 °.

Notons que les vitesses de vent observées durant
les campagnes ont certainement conduit à une dimi­
nution de la concentration en polluants, la dispersion
de ceu x-c i étan t d'autant plus importante que la
vitesse du vent est élevée. La direction moyenne des
vents mesuré e n'a pas une grande sign ification en
raison de la longueur de la période d'échantillonnage ;
il est plus intéressant de tracer la rose des vents sur
la période concernée. Les roses des vents du 5 au
26 mai 1999 et du 14 juin au 2 juillet 1999 (Figure 4)
sont très simi laires et indiquent les axes de vents
principau x nord-ouest et sud-est, classiq ues sur
T ou louse . Les ve nts de no rd- ouest sont pl us
fréquents mais leur intensité est plus modérée, alors
que les vents de sud-est sont plus ponctuels mais
aussi plus violents. La direction des vents influe sur
la propagat ion et la dist ribut ion spatiale des
polluants , ce que l'on observera très nettement au
niveau des cartograph ies réalisées .

Résultats

Concentrations en BTX

Les concentrations atmosphériques en benzè ne
atteigne nt une valeur maximale de 4,5 I-Ig/m3 dans le

280

260

180
1o campagne 1 : du 5 au 26 mai 1999 1

a. Campagne n° 1.

Campaign 1.

80

100
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IDcampagne 2 : du 14 juin au 02 juillet 19991

b. Campagne n° 2.

Campaign 2.
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Figure 4.
Roses des vents correspondant aux campagnes n° 1 et 2 de 1999.

Wind roses corresponding to 1999 campa igns 1 and 2.
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centre -ville (Figures 5a et 5b, p. 576) alors que le
toluène, les m,p-xylènes et l'o-xylène se caractérisent
par des concentrations maximales respectivement de
l'ordre de 16, de 9 et 3 [lg/m3 , soit une concentration
maximale en BT X sur un même site d'environ
30 [lg/m3 (Figure 6, p. 577).

Notons que les concen trations en benzène
mesurées ne sont représentatives que de la période
durant laquelle a été effec tué l'échantillonnage et
qu'elles sont inférieures à la valeur limite de 5 [lg/m3

imposée par la posi tion commune sur le projet de
directive du Conseil adoptée le 14 décembre 1999,
cette valeur servant de référence pour les mesures
effectuées par toute méth ode analy tique va lidée
(d'après l'Annexe VII de la proposition de directive).

D'autre part, les concentrations en BTX de chacun
des sites ont été obtenues avec une incert itude
expérimentale d'environ 10 % , due à l'analyse
chromatographique.

Cartographie de distribution des concentrations en BTX

Les relev és cartographiques ont été réalisés à
l'aide du logiciel SUR FER (Version 6). Ce logiciel
nécessite une grille de données (x,y,z) régulièrement
espacées pour po uvo ir générer les lignes d'iso­
concentrations. Celles-ci sont calculées par un algo­
rithme d'interpolation à partir de la base de données
correspondant aux coordonn ées Lambert des sites
pour x et y et aux concentrations en composés étudiés
pour z. Pour un nombre de points inférieurs à 250, la
mét hode de calcul d'inte rpolat ion de type
« krigeage » est souvent con seil lée . Néanmoins ,
nous avons préféré la méthode dite de « courbature
minimum » (erreur maximale : 0,008 ; nombre maximal
d'itérations de calcul : 20 000), déjà utilisée pour les
études précédentes de l'ORAMIP (1991 et 1996),
af in de res ter homogènes et comparabl es. Nous
avons ainsi effectué la représentation de la distribution
des concentrations pour le benzène, le toluène et les
xy lènes , de même que l'ensemble des BTX et le
N02. Nous ne présenterons ici que les cartographies
relatives au benzène pour les deu x campagnes
(Figures 5a et 5b, p. 576), et aux BTX pour les deux
campagnes (Figure 6, p. 577).

No us observons que les co nce ntrat ions sont
maxim ales au centre de Toulouse et décroissent
vers la pér iphérie . Les zones pour lesquel les les
concentrations sont les plus élevées sont décalées
vers l'est, ce qui peut s'expliquer par l'effet des vents
dominants d'ouest durant la période d'échantillonnage,
comme l'ont montré les roses des vents établies.

Les concentrat ions moyenn es en BT X su r
Toulouse pour les deux campagnes sont rassemblées
dans le tableau 2, p. 577.

Abondance relative des différe nts composés

L'étude des concentrations relatives de benzène,
de toluène et de xylènes donne une bonne image du
type de pollution et peut également perm ett re de

caractériser la distance du site de prélèvement à la
source d'émission.

Les concentrations mesu rées conduisent à des
rapports toluène/benzène proche s de 3 (compris
ent re 2, 9 et 3,7) alors que les rapports
m,p-xylènes/b enzène et o-xy lèn e/be nzè ne sont
respectivement de l'ordre de 2 et de 0,7 (Tableau 3,
p. 577 [21, 22]). Comparés aux rapports obtenus en
sort ie de pots d'échappement de véhicules auto ­
mobiles, nos résultats sont comparables, en particulier
pour les différents xylènes. Ces résultats induise nt
que la pollu tio n par les BTX sur Toulouse est en
majorité produite par les gaz d'échappement auto­
mobile. De plus, les rapports de concentrations toluène/
benzène minimaux sont obtenus pour les sites les plus
isolés de l'agglomération toulousaine, alors que les
va leu rs maximales le son t pou r des site s pl us
fréquentés par les automobiles. Ceci est en accord
avec les résultats de Gele ncser et al. [23], selon
lesquels le rapport toluène/benzène diminue lorsque
la distance à la source de pollution augmente.

Concentrations en N02

Les concentrations atmosphériq ues en N02 attei­
gnent des valeu rs maxima les dans le centre-ville
(Figures 7a et 7b, p. 578).

La directive européenne du 22 avril 1999 fixe la
valeu r limite annue lle en N02 dans l'air ambiant à
40 [lg/m3 pour la protection de la santé humaine (à
respecter ob ligato ireme nt au 01-01 -201 0). Cette
valeur sert de référence pour les mesures effectuées
par toute méthode analytique validée (d'après les
articles 1 et Il de la directive). Dans le cadre de notre
étude, les concentrat ions moyennes mesurées en
N02 sur Toulouse respectent cette norme ; elles sont
regroupées dans le tableau 4, p. 579. Par ailleurs,
Khuner [24] indique que le percentile* 98 (P98) est
relié à la moyenne annuelle par un facteur généra­
lement compris entre 2,3 et 2,8. Pour l'année 1999,
nous avons observé un facteur de 2,7 en moyenne
pour les sites urbains fixes de Tou lous e, et un
facteur de même ordre de grandeur, égal à 2, pour
l'étude ponctuelle de 41 jours.

Le rapport moyen des conce ntratio ns en N0 2

entre les campagnes n° 1 et n° 2 est d'environ 1,5.

Du point de vue météorologique, les conditions de
forte pluie de la première campagne ont probablement
engendré une diminution importante des concentrations
en N02 dans l'air, le dioxyde d'azote étant soluble
dans l'eau. Par ailleurs, il est également fort possible
que lo rs de la deu xi ème campagne, il y ait eu
conjointement une diminution des émissions de N02

des automobiles en raiso n de la diminution de la
circulation automobile consécutive au début des
vacances.

* Percentile x = valeur statistiquement non dépassée sur x %
des mesures.
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Figure 5a.
Distribution du benzène sur l'agglomération toulousaine - Campagne n° 1 du 5 au 26 mai 1999,

Benzene distribution over Toulouse agglomeratio n - Campaign n° 1.
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Figures 5b.
Distribution du benzène sur l'agglomération toulousaine - Campagne n° 2 du 14 juin au 2 juillet 1999.

Benzene distribution over Toulouse agglomeration - Campaign n° 2.
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Figure 6.
Distribution moyenne des BTX sur l'agglomération toulousaine sur toute la période d'étude du 5 mai au 2 juillet 1999.

BTX distribution over Toulouse agglomerat ion - Campaigns n° 1 and n° 2.

Tableau 2.
Concentrations moyennes en BTX sur Toulouse (campagnes 1999).

BTX average concentrations over Toulouse (1999 campaigns) .

[Cl moyenne en IJg/m3 Composé

. (Écart-type en J.lg/m3) Benzène Toluène m,p-xylènes o-xyl ène Xylènes totaux BTX totaux

Campagne 1 2,3 6,8 4,3 1,5 5,9 15,0

du 5 au 26 mai 1999 (1,5) (4,8) (3,5) (1,2) (4,5)

Campagne 2 2,1 7,8 4,2 1,4 5,5 15,4

du 14 juin au 2 juillet 1999 (1,6) (5, 1) (3,4) (1, 1) (4,5)

Tableau 3.
Rapports de concentrations toluène/benzène, m,p-xylène/benzène, a-xylène/benzène

(campagnes 1999 et sortie de pots d'échappement).

Toluene/benzene , m,p-xylene/benzene, o-xylene/benzene concentrations ratios
(1999 campaigns and exhaust gases).

Campagne 1 Campagne 2 Conduite en ville
du 5 au 26 mai 1999 du 14 juin au 2 juillet 1999 Sort ie de pots d'échappement

Toluène/Benzène 2,95 3,76 2,7 [21]

m,p-Xylène/Benzène 1,87 2 1,8 [22]

a-Xylène/Benzène 0,65 0,66 0,9 [21]
.
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Figure 7a.
Distribution du dioxyde d'azote N02 sur l'agglomération toulousaine - Campagn e n° 1 du 5 au 26 mai 1999.

N0 2 distribution over Toulouse agglomeration - Campa ign n° 1.
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Figure 7b.
Distribution du dioxyde d'azote N0 2 sur l'agglomération toulousaine - Campagne n° 2 du 14 au 2 juillet 1999.

N0 2 distribution over Toulouse agglomeration - Campaign n° 2.
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Tableau 4.
Rapports P98/moyenne annuelle en NOz sur Toulouse pour l'année 1999 et les campagnes 1999.

P98/NOz annuai average concentrations ratios over Toulouse for the whole year 1999 and for the 1999 campaigns.

Statistiques sur la periode totale de mesures : 41 jours.

Station urbaines Toulouse Étude ponctuelle
NOz1999 Stat ion n° 4 Station n° 7 Station n° 21 Station n° 30 Campagnes 1 et 2
(lJg/m3 ) M. Jacquier Léo Lagrange Mazades Berthelot Mai-Juillet 1999

P98 92 94 87
Moyenne annuelle

96 36,3'
34 37 30 32 18,3'

Ratio P98/Moyenne annuelle 2,7 2,5 2,9 3 2 '

. .

Tableau 5.
Concentrations moyennes en NOz sur Toulouse (campagnes 1996 et 1999).

NOz average concentrations over Toulouse (1996 and 1999 campaigns)

[NOz] moyenne en IJg/m3

A. B. C. Campagne 3 Ratio 1 Ratio 2
Été 1999 Été 1996 30 juillet B/A C/À

(20 juin au 24 septembre 1996) au 13 août 1996

Campagn e 1 14,9 1,5 1,4
5 au 26 mai 1999 22,4 20,7

Campagne 2 21,5 1 1
14 juin au 2 juillet 1999

[NOz)campz/[NOz)c'amp1- 1,44

N02/BTX

Le N02 et les BTX ont été étudiés sous des
conditions météorologiques analogues. De plus, les
corrélations significatives obtenues entre les concen­
trations en N02 et en BTX (Figure 8, p. 580) étayent
l'hypothèse d'u ne source commune de ces deux
poll uant s atmosphériques , à savo ir le trafic auto­
mobile, dans le centre de l'agglomération toulousaine
où ils ont été mesurés.

Bien que la configuration de la campagne n° 1 ait
été propice à une faible pollution par le N0 2, il y a eu
peu d'influence des pluies sur les teneurs en benzène.
Sous des conditions de dispersion par le vent
comparables pour les deux campagnes, les teneurs
en benzène ont également été similaires, égales en
moyenne sur l'étude à 2,2 IJg/m3.

Compa raison des données de NOz de l'été 1999
avec celles obtenues lors de l'étude de l'été 1996

Nous avons comparé les données en N0 2 des
deux campagnes de 1999 avec celles d'études anté­
rieures [25], plus particulièrement avec l'étude faite
durant l'été 1996 (Tableau 5). Nous ne comparerons
que des campagnes d'été, dans la mesure où seule
ce tte péri ode de l'année per met de nég liger la
production de N02 par chauffage domestique et, en
dehors des zones industrielles, d'estimer que la gran­
de majorité du N02 mesuré provient de la pollution
automobile.

Les concentrations en N0 2 obtenues lors de la
campagne n° 2 en 1999 sont du même ord re de
grande ur que celles obtenues en été 1996 (ratios
égaux à 1), alors que les valeurs obtenues lors de la
campagne n° 1 sont nettement plus faibles (ratios 1,5
et 1,4).

Ces résu ltats s'e xp liquent pa r les conditi ons
météorologiques relevées durant ces périodes de
mesures puisque, non seulement on a observé des
cond itions de vent similaires entre les campagnes
n° 2 et n° 3 mais également des conditions pluvio­
métriques comparables (du 30 juillet au 13 août 1996 :
durée moyenne de plu ie de 30 min/j, et hauteur
d'eau moyenne de 1,3 mm/j).

Conclusion

Les BTX, po lluants issus princ ipalement des
émissions dues à la circulation de véhicules, ont non
seulement des effets toxicologiques notables directs
sur la santé humaine mais peuvent aussi engendrer
des polluants secondaires comme l'ozone, des aldé­
hydes, des acides... dont l'impact peut être au moins
aussi im por tant sur les di f fér en ts récepte urs
(Homme, écosystèmes, monuments... ).

Dans le cadre de cette problématique, le but de
l'étude était d'évaluer les concentrations moyennes
atmosphériques « de fond » en BTX et en N0 2 sur
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Teneurs en BTX en fonction des teneurs en N02 pour les campagnes 1 et 2
35

0 •30

0 0•
25 0 •.., ••6 0 o · 0--b1}

::t.20 • 0 •• 0 0c
0Q) • •••......., •• 0

>< 0

E-< 15 •
CO 0 0 • DO ~ DO 0 • 0 0L.-J 0

0
0 000 • 0 00 •10 0 • • 0• •0

• 0

0 0 0• DO 0• l! ••
0 ~

5 •

0
0 10 20 30 40 50 60

IN021en ~g/m3

Figure 8.
Relation BTX - N02.

BTX - N02 relation.

o Campagne 1
Coefficient de corrélation = 0,5

l'agglomération toulousaine su r une période de
plusieurs semaines. Nous avons utilisé la technique
d'échantillonnage la plus appropriée à ce type d'étude:
l'échantillonnage passif. Par leur souplesse d'utilisation
et leur coût modéré , les capteu rs passifs Palmes
pour le N02 permettent la mise en route rapide de
campagnes de mesures sur une grande échelle. Ils
sont très uti lisés. En ce qui concerne les tubes
Radiello pour les BTX, une collaboration avec un
laboratoire spécialisé est nécessa ire pour l'analyse
différée des prélèvements (extraction et chromato­
graph ies CG-FID et CG-MS): Ce type d'études
ponctuelles est très intéressant pour obtenir des
points de comparaiso n à intervalles réguliers sur
l'ensemble d'une agglomération ou d'une région et
définir un lieu représentatif d'un type de pollution, où
un capteur fixe peut alors être disposé. C'est pourquoi
une telle étude nous paraît indispensable avant toute
implantation de station fixe de mesures en continu.
Environ 60 sites urbains ont donc été choisis, parmi
les plus représentatifs de l'agglomération toulousaine.
Les deux campagnes de mesures de BTX et de N02,

réalis ées du 5 au 26 mai 1999 et du 14 ju in au
2 juillet 1999 , ont permi s d'obtenir des points de

• Campagne 2
Coefficient de corrélation =0,6

comparaiso n avec des résultats antérieurs relatifs au
N02 sur Toulouse .

La rose des vents a été similaire pour les deux
périodes : deux axes principaux nord-ouest et sud­
est, et une vitesse moyenne élevée, ce qui a eu pour
effe t de di luer les concentrations en polluants et
d'influer sur leur direction de propagation. Durant la
première campagne , les préc ipita tions très impor­
tantes ont eu tendance à diluer la pollut ion atmo­
sphér ique en N02 par lessivage de l'air , alors que
durant la deuxième campagne, avec des précipitations
beaucoup moins importantes, les concentrations en
N02 ont été supérieureset du même ordre de grandeur
que celles mesurées durant l'été 1996. Notons que
les précipitations n'ont pas mod ifié de manière
notable les concentrations en BTX d'une campagne
à l'autre.

Les ca rtograph ies obtenues montrent que les
concentrations en BTX et en N02 sont maximales au
centre de Toulouse et décroissent vers la périphérie.
Les zo ne s les pl us concent rées sont souven t
décalées vers l'est, ce qui s'explique par l'influence
dominante des ven ts d'ouest durant les deu x
périodes d'échantillonnage.
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Nous avons montré, en considérant les rapports
des conce nt rations to luè ne/benzène et xylènes/
benzène , que la pollution par les BTX sur Toulouse
est vraisemblablement produite en majorité par les
gaz d'échappeme nt automobiles . Nous avons aussi
observé que le rapport toluène/benzène est maximal
dans le centre-vi lle et diminue lorsque la distance à
la source de pollution automobile augmente .

La concen tration moyenne obtenue en benzène
sur l'ensemble des deux campagnes à Toulouse est
égale à 2 ,2 IJg/m3 , ce qui est proche de l'objectif de
qualité français et bien inférieur à la valeur moyenne
de 5 IJg/m 3 vers laque lle tendent les directives
européennes. Quant à la concentration moyenne en
N0 2 obtenue sur l'ensemble des deux campagnes à
Toulouse, elle est égale à 18,2 IJg/m3 , ce qui est infé­
rieur à la valeur de 40 IJg/m3 fixée par la directive
européenne. Les rapports de Khuner en N02 entre
les capteurs urbains fixes pour l'année 1999 et les
mesu res des échanti llonneurs passifs des cam ­
pagn es ponctuelles sont du même ordre de gran­
deur.

Sachant que ces normes sont fixées pou r une
année , il serait important d'étudie r le benzène sur

des périodes annuelles, pour connaître l'évolution de
sa concentration et en observe r les variations liées
aux activités humaines ou aux phénomènes saisonniers
ou météorologiques. De plus, la valeur limite officielle
de la concentration de benzène contenu dans les
carburants étant passée de 5 % à 1 % au 1er janvier
2000 , il serait intéressant de recondu ire ce cycle
d'études afin d'observer les différences qu'une telle
réglementation peut engendrer.
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