
THE SE 
présentée à 

! 

L'UNIVERSITE DES SCIENCES ET TECHNIQUES 

DE LILLE 

pour obtenir le titre de 

DOCTEUR DE 3e CYCLE 

par 

Jean-Claude GALLOO 
Maitre ès Sciences 

' \ 

POLLUTION ATMOSPHERIQUE 
PAR LES OXYDANTS PHOTOCHIMIQUES: 

ETUDE SUR LE TERRAIN ET PAR SIMULATION 
NUMERIQUE AU MOYEN D'UN MODELE LAGRANGIEN 

5outcrlUc le 'J Mni 1985, devant ln COMMfiSK>N D'[XAM[N 

Membres du Jury : MM. M. W A R T ( l 

J.G. f3 A f( T A 1 H ( 

J.C'- IH C: H 1\ lJ X } 
H. G f{ 1\ T U' 1\ N C H [ 
1{. GU IL 1. [ H M 0 

J.J{. 50 CH [ T 

Président 

1 1Wrnirmtcurs 

SCD LILLE 1 

11111111111111111111111111111 
D 030 322791 6 



UNIVERSITE DES SCIENCES 
ET TECHNIQUES DE LILLE 

. 
OOYENS HONORAIRES DE 1 'ANCIENNE FACULTE DES SCIENCES 

MM. R. DEFRETIN, H. LEFEBVRE, M. PARREAU. 

PROFESSEURS HONORAIRES DES ANCIENNES FACULTES DE DROIT 
. ET SCIENCES ECONOMIQUES, DES SCIENCES ET DES LETTRES 

w-.1. ARNOULT, Mne BEAUJEU,· BONTE, BROCHARD, CHAPPE LON, CHAUDRON, CORDONN 1ER, 
CORSIN, DECUYPER, DEHEUVELS, DEHORS, DION, FAUVEL, FLEURY, P. GERMAIN, GLACET, 
GONTIER, HEIM DE BALSAC, HOCQUETTE, KAMPE DE FERIET, KOURGANOFF, LAMOTTE, 
LASSERRE, LELONG, Mme LELONG, LHOMME, LIEBAERT, MARTINOT-LAGARDE, MAZET, 
MICHEL, PEREZ, ROIG, ROSEAU, ROUELLE, SAVARD, SCHILTZ, WATERLOT, WIEMAN, 
ZAMANSKI. . 

M. A. LEBRUN. 

PROFESSEUR EMERITE 

ANCIENS PRESIDENTS DE L'UNIVERSITE DES SCIENCES ET 
TECHNJ._QUES DE_!_~LE 

MM. R. DEFRETIN, M. PARREAU, J. LO~BARD, M. MIGEON. 

PRESIDENT DE L'UNIVERSITE DES SCIENCES ET TECHNIQUES 
DE LILLE 

M. J. CORTOIS. 

PROFESSEURS - CLASSE EXCEPTIONNELLE 

M. CONSTANT Eugène Electronique 
M. FOURET René Physique du Sol Ide 
M. GABILLARD Robert Electronique 
~1. M)NTREUIL Jean Biochimie 
M. PARREAU Michel Analyse 
M. TRIOOT Gabriel Chlml~ appl lquée 
M. V 1 V 1 ER Em 1 1 e Biologie cel lu laire 
M. WERTHEIMER Raymond Physique atomique et moléL.Jialre 

PROFESSEURS - 1ère CLASSE 

M. BACCHUS Pierre Astronomie 
M. BEAUFILS Jean Pierre Chimie physique 
M. BlAYS Pierre Géographie 
M. BILLARD Jeiln Physique du sol Ide 
M. BOILLY Bénonl Biologie 

. .. 1 . ... 



M. BOUGHON Pierre 
M. BOURIQUET Robert 
M. OREZINSKl Claude 
M. CELET Paul 
M. CHA/~LEY Hervé 
M. COEURE Gérard 
M. CORDONNIER VIncent 
M.· DEBOURSE Jean-Pierre 
M. DYMENT Arthur 
M. ESCAIG Bertrand 
M. FAURE Robert 
M. FOCT Jacques 
M.· GRANELLE Jean-Jacques 
M. GRUSON Laurent 
M. GUILLAUME Jean 
M. HECTOR Joseph 
M. LABLACHE C~~BlER Alain 
M. ·LACOSTE louis 
M. LAVEINE Jean-Pierre 
M. LEHMANN Daniel 
Mme LENOSLE Jacquet lne 
M. LHOI-iME Joan 
M. LOMBARD Jacques 
M. LOUCHEUX Claude 
M. LUCQUIN Michel 
M. MAILLET Pierre 
M. PAQUET Jacques 
M. POUZET Pierre 
M. PROUVOST Jean 
M. ROUSSEAU Jean-Paul 
M. SALMER Georges 
M. SEGUIER Guy 
M. STANKIEWICZ François 
M. TILLIEU Jacq•Jes 
M. VIDAL Pierre 
M. ZEYTOUNIAN Radyadour 

Algèbre 
Biologie végétale 
Analyse numérique 
G6ologle générale 
Géotechnique 
Analyse 
Informatique 
Gestion des entreprises 
Mécanique 
Physique du sol Ide 
Mécanique 
l-1étallurgle 
Sciences économiques 
Algèbre 
Microbiologie 
Géométrie 
Chimie organique 
Biologie végétale 
Paléontologie 
Géométrie 
Physique ~tomlque et moléculaire 
Chimie organique biologique 
Sociologie 
Chimie physique 
Chimie physique 
Sciences économiques 
Géologie générale 
Analyse numérique 
Mln6ralogle 
Physiologie animale 
Electronique 
Electrotechnique 
Sciences économiques 
Physique théorique 
Automatique 
Mécanique 

PROFESSEURS - 2ème classe 

M. AL FAKIR Sabah Algèbre 
M. ALLAMANDO Etienne Electronique et électrotechnique 
M. ANCIAN Bernard Spectrochimle 
M. ANTOINE Phi lippe Analyse 
M. BART André Biologie animale 
Mme BATIIAU Yvonne Géographie 
M. BEGUIN Paul l·l&ct~n 1 que 
M. BELLET Joan Physique atomique et moléculaire 
M. BERZ 1 ;~ Robert Analyse 
M. BKOUCHE Rudolphe Algèbre 
M. BODARD Marcel Bloloale v6g6talo 
M. BOJVI/~ Joan-Claude Chimle mln6rale 
/~. 80t1NELLE J ean-P 1 orro C<lt.Jiyse 
M. BOSCQ Denis Probabilités 
M. BOUQUELET Stépht~no Oiocldmle structuralo 
M. 8f"IJ,SSELET Jean-Pau 1 G6om6trlo ot topologie 



M. r;1ooux Michel · 
M. b~UYELLE Pierre 
M. CAPURON Alfred 
M. CARREZ Christian 
M. CHAPOTON Alain 
M. COQUERY Jean-Marle 
M-ne CORSIN Paule 
M. CORTOIS Jean 
M. COUTURIER Daniel 
M. CRAMPON Norbert 
M. CROSNIER Yves 
Mlle DACHARRY Monique 
M. DAUCHET Max . 
M. DEBRABANT Pierre 
M. DEGAUQUE Pierre 
M. DELORME Pierre 

Chimie physique 
Géogr6phle 
Biologie animale 
Informatique 
Electronique 
Psychophysiologie 
Paléontologie 
Physique nucléaire et corpusculaire 
Chimie organique 
Hydrogéologie et environnement 
Electronique 
Géographie 
Informatique 
Géologie appliquée 
Electronique 
Physiologie animale 

M. DE MASSON D'AUTUME 
M. DEMUNTER Paul 

Antoine Sciences économiques 

M. DENEL JACQUES 
M. DE PARIS Jean-Claude 
M. DEPREZ Gilbert 
M. DERIEUX Jean-Claude 
Ml le DESSAUX Odl le 
M. DEVRA.INNE Pierre 
M. DHAIN~UT André 
M-ne DHAINAUT Nicole 
M. DORMARD Sergo 
M. DOUKHAN Jean-Claude 
M. DUOOIS Henri 
M. DUORULLE Alain 
M. DUBUS Jean-Paul 
M. DUPONT Chrls\ophe 
Mme EVRARD Mlchel1ne 
M. FONTAINE Hubert 
M. FOUQUART Yves 
M. FOURNET Bernard 
M. FRONTIER Serge 
M. GAMBLIN André 
M. GLORIEUX Pierre 
M. GOBLOT R6ml 
M. GOSSELIN Gabriel 
M. GOUDMAND Pierre 
M. GREMY Jean-Paul 
M. GREVET Patrick 
M. GUILOAULT Pierre 
M. HE' KY Jean-Pierre 
M. HEf~IAN Maurice 
M. HOUDART René 
M. J ACOO Gérard 
M. 'ACOO Pierre 
M. JACQUILLAT Bertrand 
M. JEAN qaymond 
M. JOrFRE P~trlck 
M. JOUmJEL Gérard 
M. KREMOEL Jean 
M. LANGRAND Cl~ude 

Sociologie 
1 nformat 1 que 
Analyse 
Physlque du sol Ide et cristal !agraphie 
Microbiologie 
Sp0ctroscople de la réactivité chimique 
Chimie minérale· 
Biologie animale 
Biologie animale 
Sciences économiques· 
Physique du sol Ide 
Spectroscopie hertzienne 
Spectroscopie hertzienne 
Spectrométrie des sol Ides 
V 1 e do 1 a f i rme ( 1 . P. A. ) 
Chimie appt lquée 
Dynamique des cristaux 
Optique atmosphérique 
Biochimie structurale 
Ecologie numérique 
Géographie urbaine, Industriel le et démographie 
Physique moléculaire et rayonnements atmosphé-
Aigèbre rlques 
Sociologie 
Chimie Physique 
Sociologie 
Sciences économiques 
Physiologie animale 
Génie mécanique 
Physique spatiale 
Physique atomique et moléculaire 
Informatique 
Probabl 1 ltés et statistiques 
Gestion 
Biologie des populations vég6tales 
V 1 c do 1 n f 1 rme ( 1 . P . A • ) 
Spectroscopie hertzienne 
Biochimie · 
Proh~bl 1 lt6s et statistiques 

... 1 . .. 



~mc LCCL~RCO Ginette 
M. LEFEVRE Christian 
Ml le LEGRAND Denise 
Ml le LEGRAND Solange 
M-lle LEHI-1ANI~ Jos 1 Cino 
M.' LEI-1A IRE Jean 
M. LE MAROIS Henri 
M. LEROY Jean Marle 
M. LEROY Yves 
M. LESENNE Jacques 
M. LHENAFF R~né 
M. LOCQUENEUX Robert 
M. LOSFELD Joseph 
M. LOUAGE Francis 
M. MACKE Bruno 
M. MAHIEU Joan-Marle 
M. MAIZI~R[S Christian 
M. MESMACQUE G6rard 
M. MESSELYN Jcnn 
M. MESSERLIN P~trlck 
M. MIGNOT Fulbert 
M. MONT El r-1a re 
M. MONTUELLE Bernard 
~me ~10UN 1 CR Yvon no 
t-me N'GUYEN VAN CHI R6glne 
M. NICOLE JBcques 
M. NOTELET Francis 
M. PARSY rornand 
M. PASZKOWSKI St6phan 
M 1 1 e P.A.UPARD 1 N Co 1 cHe 
M. PECOlJE ~ln re n 1 
M. PERROT Plnrre 
M. PERTUZON Eml le 
M .. PETIT Francis \ 
M. PONSOLLE Louis 
M. PORCHET Maur 1 ce 
M. POVY Lucien 
M. RACZY Ladislas 
M. RAOULT Jcan-Fr~~çols 
M. RIO~ARO Alain 
M. RIETSCH François 
M. ROG"LSKI Mo1rc 
M. RO~ Jc~n-CI~udc 
M. SCHAMPS Jo~l 
~me SCHWAF .GACH Yvette 
M. SIMON Michel 
M. SLIWA Henri 
M. SO~II-1[ Joan 
Mlle SP1 ~ Gonovl~ve 

M. STEROOUL François 
M. TAILLIEZ Roger 
~~. THERY P 1 ('Ir re 
M. TOULOTTE Jclln-~~1rc 
M. TURRF.l r,corgcs 
M. VAtiOORPE Ocrnllrd 
M. VAST Plnrrll 
M; VEROERT Andr6 
M. VERNET Phi 1 trro 
M. VILETTE Mlch~l 

Ciltn 1 ysc 
Pôtrologle 
Algt'1brc 
A 1 g•)bre 
Ana 1 yso 
Sp~c~roscople hertzienne 
VIe de la firme (1 .P.A.) 
Chimie appl lquée 
Electronique, électrotechnique, automatique 
E 1 ectr,otechn 1 que 
Géogr<Jflhlo 
Physique théorique 
lnformr~tlque 

Electronique 
Physique moléculaire et rayonnements atmosphé
Physlque atomique et moléculaire rlquos 
Automatique 
Génie mécc:m 1 que 
Physique atomique et moléculaire 
Sctonccs économiques 
Analyse numérique 
Physique du sol Ide 
Oiolo?lc et biochimie appliquées 
Phy~iologle des structures contractl les 
Gf'o1rnph 1 e 
Chimio analytique 
El~ctronlquo, électrotechnique, automatique 
~~é>r::,n 1 que 
,\n;, 1 ysr• nurn6rl que 
8iolo~i~ physiologie végétales 
Chimie orgBnlqua 
Chimlo ùppl iquée 
Physiologie animale 
Chimlo org~nlque, minérale et analytique 
Chlmio physique 
Otologie animale 
Autom'.ltlquo 
El0ctronlque 
Gnologlo structurale 
Olologlc animale 
Physl~uo des polymères 
Analyse 
Psychophysiologie 
Srectroscople moléculaire 
Géom6trle 
Sociologie 
Chlmio org~nlque 
r.é~<::V) r ~ n h t ~ 
Flior:hlmlc 
Informatique 
G6nle nt imcntalro 
El~ç"tronlquc, 61octro+echnlque, automatique 
Au~0matlque 

SpQ~trochlmlo Infrarouge ot Raman 
C:hlmlo mln(•ri'lle 
Chimie Inorganique 
8inchlml~ 

Gf!n/• t 1 (1lJI1 

n651stnnco des mat6rlaux 

... 1 . .. 



M. WALLART Francis 
M. WARTEL Michel 
M. WATERLOT Michel 
M. WERNER Georges . 
M. WOSNIAK Michel 
Mme ZINN Justin Nicole 

\ 

Spectrochlmle Infrarouge et Raman 
Chimie Inorganique 
Géologie générale 
Informatique fondamentale appl lquée 
Hydrométal lurgle 
Algèbre 



A me.& pa:te.nt& 

A ma. 6e.mme. 

A me.& e.n6a.nt& 

\ 

En témoignage. 

de. te.conna.iMa.nce. 

e.t d' a.66e.ction 



Ce. ttavai.l a é.té 1é.al<bé. c.orzjo(rzte.me.nt au. Labotatoüe. de. C<.rzé.t<.que. 

e.t Chimie. de. la Co mbubtiorz de. l' Uni.ve. Hi. té. de.b Sc.i.e.nc.e.b e.t T e.c.hni.que.b de. LWe., 

au. Labotatoùe. de. Chimie. e.t Envùonne.me.nt, e.t au Ce.nt1e. de. Calcul de. l'Ecole. 

Nationale. Supé. ti.e.u te. de.b T e.c.hni.que.b lndubtûe.lle.b e.t de.b Mi.ne.b de. Vouai. 

Je. 1e.me.tde. Monbi.e.ut GERENTE, lngé.rzi.e.ut e.rz Che.6 de.b M<ne.b e.t 

Vùe.c.te.ut de. l' E c.ole. Nationale. Supé. ûe.œc.e. de.!! T e.c.hni.que.b lndubt ti.e.Ue.b e.t de.b 

lvli.ne.b de. Vouai, de. m'avoù donné. la poMib<ldé. de. pté.pate.t ce. mé.moüe.. 

A Monbi.e.ut LUCQUZN, Vüe.c.te.ut du Labotatoüe. de. C<.né.ti.que. e.t 

Chi.mi.e. de. la Combubti.on de. l'Uni.ve.Hi.té de.b Sc.i.e.nc.e.b e.t Te.c.hni.que.b de. Li.Ue., 

j'adte.Me. toute. ma gtatdude. pout m'avoù ac.c.ue.<.W danb Mn labotatoüe.. 

\ 
Je. pt i.e. MonMe.ut WA RTE L, P1o6e.Me.ut à. l' Uni.ve.ui.té de.b Sc.ie.nc.e.b e.t 

Te.c.hni.que.b de. UUe., qui. me. 6ai.t l'honne.ut de. pté.b{de.t le. juty de. thè.be., d'ac.c.e.pte.t 

toub me.b te. me. tc.<.e.me.ntb pout l'<.nté. tê.t qu'a a bi.e.rz voulu potte.'[ à c.e.tte. é.tude.. 

Monbie.ut BARTAlRE, Expe.tt ptèb de. la Commi.Mi.on de.b Communauté.b 

Eu to pée.nne.b, Vüe.c.t<on Gé.né tale. de. l' E nvüonne.me.nt de. la Pwte.c.ti.on de.b Con

bommate.uu e.t de. la Séc.uti.té. Nuc.léai.te., Vé.patte.me.nt de. la Pollut{on de. l' Aù, 

Monbi.e.ut GRATEPANCHE, Vi.te.c.te.ut de.!! Re.c.he.tc.he.b à. l'Ecole. Nationale. Supé.

'lie.ute. de.b Te.c.hni.que.b lndubtti.e.lle.b e.t de.b Mine.!! de. Voua{, e.t Monbi.e.ut SOCHET, 

Vùe.c.te.ut de. Re.c.he.tc.he. au C.N.R.S. à. l'Uni.ve.H<.té. de.b Sc.ie.nc.e.b e.t Te.c.hni.que.6 

de. Li.Ue., ont ac.c.e.pté de. juge.t c.e. ttavai.l. Je. le.ut e.n bui.b ttèb te.c.onnai.Mant. 



J' e.xpûme. ma pw6orzde. -te.c.orzrzaiMarzc.e. à. MonMe.ut VECH AUX, Mai.t '1.e. 

AHibtant à. l'Un ive. u<té. de.b Sc.ie.nc.e.b e.t T e.c.hrzi.que.b de. LWe., qui m'a pwpobé. un 

buje.t compatible. ave.c. me.b ac.tivité.b pw6e.Miorzrze.Ue.b e.t qui. a dùigé. c.e. t'1.avai.l 

avec. be.auc.oup d'attention. 

Je. -te.me.'1.c.ie. MonMe.ut GUlL LERMO, Re.bporzMble. du Labo'1.atoùe. de. 

Chi.mi.e. e.t Erzvùonne.me.rzt de. l'Ec.ole. Nationale Supé.ûe.u'1.e. de.b Te.c.hni.que.b lndub

tûe.ile.b e.t de.b Mine.b de. Vouai., pou-t le.b c.onbe.i.lb e.t l'aide. ami.c.ale. qu'il m'a pw

di.gué.b. 

Je -te.me.'1.c.ie. MonMe.ut VAUL, Re.bponbable. du Ce.nt'1.e. de. Calc.ul de. 

l' E c.ole. Nationale. Supé. ûe.u '1.e. de.b T e.c.hni.que.b lndubt '1.ie.lle.b e.t de.b Mi.ne.b de. Vouai, 

de. m'avoù pe.-tmi.b d'util<be.-t le. maté.-tie.l ùz6o'1.matique.. 

Que. MonMe.ut BOYAU e.t be.b c.ama'1.ade.b du Ce.rzt'1.e. de. Calc.ul, qui 

m'ont 6a<t bé.rzé.6ic.i.e.-t de. le.u'1. e.xpé.ûe.nc.e., twuve.rzt i.c.i l'e.xp'1.e.bbi.on de. ma bi.rzc.è-te. 

-te.c.o nnai.Manc.e.. 

Je. -te.me.-tc.ie. l'Aôwdation du Ré.be.au d'Etude., de. Me.bu-te. e.t d'Ale-tte. 

pout la Pdve.nti.on de. la Pollution Atmobphé.'l.i.que. danb la zone. de. Lille. Roubaix. 

T outc.oi.ng, l'Agen c.e. de. Pwte.c.tiorz de. l'Erzvùonrze.me.nt de.b Etatb-Uni.b, le. Labo'1.a

to<te. né.e.-tlandaü T NO de. Ve.l6t, la Vi.te.c.tion Régionale. de. l'lndubt'1.i.e. e.t de. la 

Re.c.he.-tc.he. du No'1.d - Pab-de.-Caiaib, la Commibbion de.b Communauté!~ Eutopé.e.n

ne.b, la Communauté. Utbaine. de. Lille. Roubaix Tou-tc.oi.ng e.t la Mai'r.i.e. de. Roubaix, 

pou-t le.b doc.ume.ntb e.t la c.ollabotation qu'db ont bi.e.n voulu m'appo'1.te.-t. 

Je -te.me.tc.ie. é.gale.me.nt Made.moi.&e.lle. MEUNIER, MonMe.ut LHOVEZ 

ai.nbi. que. Monbie.ut: VEBLOCK e.t bOn é.qui.pe. qui be. Mnt ac.qui.tté.b ave.c. ge.nti.l

le.bbe. e.t c.ompé.te.nc.e. de. la dac.tylog'1.aphie. e.t de. la -te.p'1.oduc.tion de. c.e. mé.moùe.. 



S 0 M M A I R E 

Pages 

INTRODUCTION 

CHAPITRE 1 : La pollution photochimique 3 

1 - Manifestation du phénomène 3 

2 - Définition 4 
\ 

3 - Mécanisme chimique 4 

4 - Les précurseurs 9 

4.1 - Les oxydes d'azote 10 

4.2 - Les hydrocarbures 13 

4.3 - Le rayonnement ultraviolet solaire 19 

5 - Les oxydants photochimiques 21 

5.1 -L'ozone 21 

5.2 - Les autres produits des réactions photochimiques 25 

6 - Effets de l'ozone et des oxydants photochimiques sur 
l'homme et son environnement 29 

6.1 - Effets sur la santé 29 

6.2 - Effets sur la végétation 32 

6.3 - Autres effets 32 



Pages 

CHAPITRE II : Description de J'épisode de poJJution photochimique 
observé à Roubaix en Septembre 1982 33 

1 - Mesure des polluants atmosphériques dans la région 
Nord - Pas-de-Calais 33 

2 - Le réseau automatique de surveillance de la pollution 
atmosphérique de l'agglomération Lille-Roubaix-Tourcoing 35 

3 - Résultats des mesures de pollution atmosphérique à 
Roubaix 38 

4 - Mesures météorologiques 48 

5 - Autres mesures de pollution effectuées en France et en 
Europe au mois de Septembre 1982 52 

6 - Description de J'épisode de pollution photochimique de 
Roubaix en Septembre 1982 56 

CHAPITRE HI : les modèles de simulation de la pollution photo-
chimique 57 

\ 
- Utilité des modèles de simulation dans le domaine de la 

pollution photochimique 57 

2 - Les principaux modèles existants 59 

2.1 - Le modèle EKMA 59 

2.1.1 - But du modèle 59 

2.1.2 -Description du modèle 60 

2.1.3 - Formulation mathématique du modèle 66 

2.1.4 - Applications du modèle 68 

2.2 - Le modèle TNO 1978 70 

2.3 - Le modèle AERE 71 

2.4 - Le modèle SAI 71 



CHAPITRE IV : Application du modèle EKMA à J'épisode de 
pollution photochimique de Septembre 1982 
à Roubaix 

- Description des données d'entrée 

1.1 - Option TITL 

1.2 - Option PLAC 

1.3 - Option DILU 

1.4 - Option EMIS 

1.5 - Option TRAN 

1.6 - Option REAC 

1.7 - Option CALC 

1.8 - Options PLOT et ISOP 

2 - Description du listing de sortie des résultats d'une 
simulation 

2.1 - Description du listing de sortie correspondant 
à une simulation simple 

2.2 - Description du listing de sortie correspondant 
aux options PLOT et ISOP 

3 - Résultats des simulations concernant Roubaix du 
I5 au 17 Septembre 1982 

3.1 - Comparaison des résultats des simulations et 
des mesures observées 

Pages 

77 

77 

79 

79 

81 

93 

104 

106 

106 

!09 

Il 0 

Ill 

111 

I 19 

119 

3.1.1 - Concentrations en ozone calculées et mesurées 121 

3. 1.2 - Concentrations en HCNM et en NO calculées 
et mesurées 

3.1.3 -Conclusions 

3.2- Etude de sensibilité du modèle 

3.2.1 - Variation de la date de simulation 

3.2.2 - Variation de la latitude 

x 

3.2.3- Variation de la hauteur de mélange initiale et 
finale 

121 

126 

127 

127 

128 

128 



Pages 

3.2.5 - Variation de la concentration initiale d'ozone se 
trouvant dans la couche de mélange 131 

3.2.6 - Variation de la concentration des poiluants se 
trouvant au-dessus de la couche de mélange 134 

3.2.7 - Variation de la réactivité 136 

3.3 - Variation des concentrations initiales en hydrocar-
bures non méthaniques et en oxydes d'azote 140 

3.3.1 - Construction des isopleths 140 

3.3.2 - Réduction de la concentration en précurseurs 142 

CONCLUSION 147 

REFERENCES BIBLIOGRAPHIQUES 149 

\ 



- 1 -

I N T R 0 D U C T I 0 N 

La poJJution atmosphérique par Je "smog" photochimique, dont un 

des constituants majeurs est J'ozone, subit actueJJement un regain d'actualité. 

En effet, en plus de son impact connu sur la santé humaine et les constructions, 

elle est partiellement impliquée dans le phénomène des pluies acides qui font 

mourir les forêts. 

Ce travail s'intègre dans une étude supportée par la Commission des 

Communautés Européennes, ayant à long terme des objectifs législatifs, à savoir, 

pour les pays membres, la formulation de directives concernant les rejets d'oxydes 

d'azote et d'hydrocarbures dans l'atmosphère. Ces corps sont en effet les pré

curseurs à l'origine de la formation d'ozone dans les basses couches atmosphé

riques par voie photochimique. Ils sont essentiellement issus des véhicules auto

mobiles, de l'activité industrieJJe et du chauffage. 

L'étude des résultats provenant des réseaux automatiques de mesure 

de la pollution atmosphérique a permis d'identifier un épisode de pollution photo

chimique particulièrement intéressant en Septembre 1982. Cet épisode a affecté 

toute l'Europe de l'Ouest. Il a tout d'abord fait l'objet d'une étude sur Je 

terrain ; à cette époque, des conditions anticycloniques et des concentrations 

élevées en précurseurs ont entraîné un taux de pollution atteignant à Roubaix, 

"épicentre" de J'épisode, 570 ~g/m' d'ozone. Il faut noter qu'aux Etats-Unis la 

concentration moyenne horaire à ne pas dépasser plus d'une fois par an est 

égale à 235 ~g/m'. 
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Nous avons alors tenté de simuler sur ordinateur, au moyen du modèle 

EKMA-OZIPP, transféré depuis l'Environmental Protection Agency américain, 

l'épisode mis en évidence par le réseau automatique de surveillance de la pollu

tion atmosphérique de la région Lille-Roubaix-Tourcoing. Il s'agit d'un modèle 

lagrangien à boîte unique, soumis à l'hypothèse d'homogénéité, qui prend en 

compte des paramètres météorologiques et physicochimiques. Il comporte un 

mécanisme chimique constitué de 76 réactions qui a été mis au point à la 

suite de travaux effectués en chambre de simulation. 

Ce modèle a ensuite été soumis à une étude de sensibilité afin de 

préciser le retentissement de l'imprécision des données d'entrées sur les résul

tats de la simulation. 

En dernier lieu, nous avons essayé de prévoir l'effet de la diminu

tion des concentrations initiales en oxydes d'azote et en hydrocarbures, seuls 

paramètres sur lesquels il est possible d'intervenir en contrôlant les rejets. 

\ 
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[CHAPITRE I 

La. pollution photochimique. 

1 -MANIFESTATION DU PHENOMENE 

Le smog photochimique a été observé pour la première fois en 1944 

dans la région de Lo~ Angelès. Depuis cette date, le phénomène a été mis en 

évidence dans de nombreuses agglomérations urbaines ou industrielles des Etats

Unis mais aussi en Europe (Pays-Bas, Allemagne, Grande-Bretagne, France ... ), en 

Australie, au Japon. Les mass-média en ont abondamment parlé à l'occasion des 

derniers jeux olympiques qui se sont déroulés en Juillet 1984 à Los Angelès. 

Le brouillard photochimique se produit généralement par temps chaud 

et ensoleillé, le vent étant calme et la pression atmosphérique élevée (anticy

clone). Il se traduit par une brume légère contenant des composés oxydants tels 

que l'ozone, le dioxyde d'azote, le nitrate de peroxyacétyle (PAN) et des aéro

sols. Ce genre de pollution provoque chez l'homme l'irritation des voies respira

toires et des yeux. 

Le srnog photochimique ne doit pas être confondu avec le smog acide 

dû en grande partie au dioxyde de soufre et aux poussières émises par la com

bustion du charbon(!). 
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2 - DEFINITION 

HAGEN-SI'v11T (2) en 1952 a démontré que l'irradiation d'un mélange 

d'oxydes d'azote et d'hydrocarbures par un rayonnement ultraviolet conduit à la 

formation de polluants identiques à ceux rencontrés lors des épisodes de smog 

photochimique. 

Les réactifs principaux, oxydes d'azote et hydrocarbures, appelés aussi 

précurseurs, sont des polluants primaires présents naturellement dans l' atmos

phère mais aussi émis par les sources liées aux activités humaines. 

Ces polluants, après irra'diation par la partie ultraviolette de la lu

mière solaire, donnent naissance à des polluants secondaires, appelés oxydants 

photochimiques, l'ozone étant le plus abondant de ces composés. 

3 - MECANISME CHIMIQUE 

\ 
De nombreuses expériences d'irradiation U.V. de mélanges constitués 

d'oxydes d'azote et de un ou plusieurs hydrocarbures (3) ont permis l'élaboration 

de différents mécanismes. Le schéma ~énéral de ces mécanismes est décrit 

ci-après. 

Dans un premier temps, la formation d'ozone peut s'expliquer uni

quement à partir des oxydes d'azote. 

En effet, sous l'influence des photons ultraviolets du soleil~ le dioxyde 

d'azote No
2

_ se dissocie suivant la réaction CD : 

CD N02 + hv -->NO +0 
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L'atome d'oxygène 0 ainsi libéré est très réactif et va réagir rapi

dement avec une molécule d'oxygène de l'air pour former de l'ozone 0 3 suivant 

la réaction 0 : 

L'ozone étant également un élément réactif va réagir avec le monoxyde 

d'azote NO suivant la réaction 0) : 

Le dioxyde d'azote pourra être de nouveau photodissocié (réaction (D). 
Les réactions (ù , (Î) et G) constituent le cycle photolytique du dioxyde d'azote 

en l'absence d'hydrocarbures, ce cycle est reproduit sur la figure 1. 

Ce processus permet d'expliquer la présence d'ozone à de faibles 

teneurs mais des hydrocarbures doivent être également présents dans l' atmos

phère pour obtenir les concentrations élevées d'ozone mesurées lors d'épisodes 

de pollution photochimique. 
\ 

En effet, la présence d'hydrocarbures dans l'atmosphère va permettre 

la formation de radicaux très réactifs tels que Roo· (radical peroxyle), Rc:.~0. 
(radical peroxyacyle), RC~. (~adical acylate). Le monoxyde d'azote peut 

alors être oxydé par des radicaux suivant par exemple la réaction ® et non 

plus uniquement par l'ozone dont la concentration augmentera. 

17:\ w ROO" + NO --:> N0
2 

+ RO" 

Le cycle photolytique du dioxyde d'azote modifié par la présence 

d'hydrocarbures est représenté sur la figure 2. 

D'après de nombreux travaux (4 à 13), il est possible de proposer un 

mécanisme simplifié de formation des radicaux a partir d'un alcane et d'un 

alcène. Cc mécanisme est basé sur l'attaque des hydrocarbures par des espèces 

très réactives : l'atome d'oxygène, le radical hydroxyle et l'ozone. 
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Figure : Cycle photolytique du dioxyde d'azote dans l'atmosphère en l'absence 
d'hydrocarbures 

________ ., 
" " ,,.: 

' 1. 
\ 

Figure 2 : Intervention des hydrocarbures dans le cycle photolytique du dioxyde 
d'azote 
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L'atome d'oxygène peut provenir de la réaction G) et l'ozone de la 

réaction (D. Le radical hydroxyle OH. peut être formé à partir des réactions 

suivantes : 

HN02 + hv --> NO+ oH· 

0 oH· + co --» co
2 

+ H. 

@ H. + o
2 

--> Ho
2

• 

(V 2 Ho2· --> H
2 

0
2 

+ 0 2 

@) H
2 

0
2 

+ h v --> 2 oH· 

La formation des radicaux, à partir d'un alcane RH et d'un alcène 

(R 1, R2, R 3, R4 représentent un groupement alkyle Cn H2 n + 

ou un atome d'hydrogène), peut être divisée en deux étapes : 

- Ière étape : attaque par tes espèces réactives 

\ 
RH + 0 --:> R. + OH" 

(radical alkyle) 

@ RH +OH. --> R. + H
2
o 

RI, ~3 
c-~ 

R/ 'o/ R 
2 4 

(époxyde) 

R2 0 
-t· + R - c~ 

1 4 
R 

3 
(radical acyle) 

1 
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R3 
'c = o -> o 

r/ 
4 

R R 
1,. 1 3 

--> C-C- OH 
/ 1 

R2 R4 
(radical a hydroxyalkyle) 

--> 
RI 

'c 
/ 

R2 
(cétone ou 
aldéhyde) 

R3 

' = 0 + c = 0 -> 0 
/ 

R4 

(composé instable) 

~0 
--> R - C' + R4 - 0' 

(radical alcoxyle) 

- 2ème étape : oxydation des radicaux par J'oxygène 

@ 

\ 

@ 

--> ROO' 
(radical peroxyle) 

~0 
- c 

'o- o· 
(radical peroxyacyle) 

o- o· R3 1 , 

- OH + 0
2 
~ R - C - C - OH 

J 1 1 

R2 R4 
(radical a hydroxyalkyle peroxyle) 

Les radicaux ainsi formés peuvent alors réagir entre eux ou avec 

d'autres composés, les oxydes d'azote par exemple. 
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ROO' 

~0 
R - C 4 'o- o· 

~0 
N02 + R4 - C 

'o- o· 

NO+ 

o· R 
1 1 3 

RO' 
--:> N02 + ;0 

R4 - C, 
o· 

(radical acylate) 

~0 
--:>R-e o 4 'o - o - N"' 

~0 
(nitrate de peroxyacyle) 

RI, 

o· R 
1 1 3 

R - C - C -OH 
1 1 1 

R2 R4 
(radical et 

hydroxyalcoxyle) 

R1 - C - C - OH --> /c = o + R 1 -y· 1 1 

R2 R4 R2 R2 
(cétone 

ou alcféhyde) 

4 - LES PRECURSEURS \ 

Un polluant atmosphérique est, d'après CHOVIN (14), une substance 

qui, à un instant donné, se trouve dans l'air ambiant à une concentration signi

ficativement supérieure à sa concentration"habituelle", celle-ci pouvant d'ailleurs 
être nulle. 

les polluants atmosphériques proviennent principalement de la fabri

cation et de l'utilisation des combustibles, des solvants, des produits chimi_ques 

en général. la source de pollution la plus répandue est la combustion du charbon, 

des produits pétroliers et du gaz naturel dans les appareils de chauffage domes

tique, les chaudières industrielles et dans les moteurs à allumage commandé ou 

diesels des véhicules. 
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Lorsque la combustion est complète, elle donne naissance au dioxyde 

de carbone et à l'eau, produits peu ou pas toxiques. La combustion n'étant jamais 

complète, les gaz de combustion contiennent également des imbrûlés constitués 

des hydrocarbures du combustible (généralement des alcanes linéaires, ramifiés 

et cycliques, des hydrocarbures aromatiques) mais aussi des produits de combus

tion partielle (du monoxyde de carbone, des hydrocarbures éthyléniques et acéty

léniques, des aldéhydes). 

La combustion se faisant en présence d'air, l'oxygène et l'azote réagis

sent à température élevée pour former des oxydes d'azote et principalement le 

monoxyde d'azote (nommé dans ce cas NO "thermique"). Si le carburant contient 

de l'azote sous forme organique, il se forme aussi du NO (nommé NO "rapide") 

avec un rendement beaucoup plus élevé. Le monoxyde d'azote peut s'oxyder en 

dioxyde d'azote au contact de l'air ambiant. 

Les gaz de combustion contiennent également du dioxyde de soufre 

provenant de l'oxydation du soufre généralement présent dans les combustibles. 

4.1 - Les oxydes d'azote 

\ 
Le monoxyde d'azote NO produit biologiquement forme la ma-

jeure partie des oxydes d'azote NO . En 1970, suivant un document de x 
l'OTAN (15), sur le globe entier, les sources naturelles produisaient environ 

450 millions de tonnes de NO , les sources technologiques en émettant 
x 

50 millions de tonnes, mais ces chiffres bruts ne tiennent pas compte de 

la répartition spatiale. 

En zone urbaine ou industrielle, les teneurs en NO sont 10 à . x 
100 fois plus élevées qu'en zone rurale, ce qui indique donc l'importance 

des émissions par l'activité humaine. 

Dans le tableau 1 figure la répartitiOn des émissions d'oxydes 

d'azote suivant différents secteurs d'activités en France en 1982 (16). Dans 

ce tableau, il n'est pas tenu compte de la distribution spatiale des sources, 

en effet au centre des villes le pourcentage des émissions de NO dues à x 
la circulation automobile est bien supérieur à 52 % des émissions totales. 
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TABLEAU 

EmiMion& d'oxyde.& d'azote. e.n Ftanc..e. en 1982 

Secteur d'activité Pourcentage des émissions 

Transport 52 

E.D.F + C.D.F 18 

Industrie + Agriculture 17 

Raffinerie 2 

Résidentiel + tertiaire 11 

Emissions totales en kilotonnes 1 337 

\ 
L'existence du dioxyde d'azote N0

2 
est due principalement à 

l'oxydation de NO par : 

- l'oxygène 2 NO+ o
2 

--> 2 N0
2 CD 

- l'ozone NO+ 0
3 

--> N02 + 0 2 0 
- les radicaux NO+ ROO' --:> N0

2 
+ RO' 0 

Les réactions 0 et G) sont favorisées par l'énergie U.V. de 

la lumière solaire et la présence d'hydrocarbures qui permettent la création 

de l'ozone et des radicaux comme il a été décrit au paragraphe 3. 

Le dioxyde d'azote peut être réduit en monoxyde d'azote par les 
0 ' 

photons U.V. de longueur d'onde comprise entre 3 000 et 4 000 A qui ont 

une énergie supérieure à l'énergie (7 1,7 kcal/rnole) de la liaison NO de N0
2

, 

lors de cette réaction photochimique, il y a libération d'un atome d'oxygène 

très réactif. 
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En général, la concentration en monoxyde d'azote est supérieure 

à celle en dioxyde d'azote sauf pendant les mois d'été. La teneur maximale 

en NO est généralement observée entre 7 et 9 heures le matin lorsque la 

circulation automobile est intense, la concentration maximale de N02 
apparaît 1 à 2 heures après celle de NO. 

Un exemple typique de la variation journalière des concentrations 

d'oxydes d'azote en été à Delft (Pays-Bas) est représentée sur la 

figure 3 (17). 

' 

0,01 

' ' \ 
\ , 
,_4#, 

... ... ....... _,.. ____ - _., 

Temps 
L-------------._------------~-------------4~ 

8 16 24 heures 

Figure 3 Variation journalière moyenne de la concentration en oxydes 

d'azote aux mois de Juin et Juillet 
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D'après R. BOS et autres (17), la concentration moyenne annuelle 

à Delft en 1977 est de l'ordre de 30 ppb de NO (40 JJg/m 1
) et 25 ppb 

de N0
2 

(47 JJg/m 1
). Des pointes de 890 ppb de NO (1 090 JJg/m 3

) et 

250 ppb de N0
2 

(470 JJg/m 1
) ont été mesurées aux Pays-Bas. 

Le dioxyde d'azote, outre son rôle de précurseur de l'ozone, est 

un oxydant qui attaque en particulier les voies respiratoires de l'homme. 

Certains pays essaient donc de limiter les émissions de NO et se fixent x 
des valeurs limites de concentration atmosphérique. Dans son programme 

de lutte contre la pollution, le Japon préconise de ne pas dépasser 21 ppb 

de N0
2 

(40 JJg/m 1
) en moyenne journalière. 

Aux Etats-Unis, l'Environment Protection Agency (E P A) propose 

d'établir une norme fixant la teneur moyenne annuelle en NO entre 50 et 
x 

80 ppb (90 à 150 JJg/m 1
). 

4.2 - les hydrocarbures 

La fermentation bactérienne est à l'origine de l'hydrocarbure 

gazeux le plus répandu dans l'atmosphère : le méthane. Sa concentration 

naturelle varie d~ 1,2 à 1,5 ppm (18). La présence de méthane et d'alcanes 

légers dans l'air peut être également due à l'infiltration de ces composés 

à travers le sol, à partir des gisements de gaz naturel. 

La végétation, et en particulier celle de la forêt, est à l'origine 

de l'émission d'hydrocarbures légers et de composés tels que l'isoprène 

(CH
2 

= CH - C (CH
3

) = CH
2

) et des monoterpènes 

- a pinène 

- 13 pinène 

- limonène ( CH 
3 
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Le tableau II regroupe les mesures effectuées en zone forestière 

par RASMUSSEN et autres (19). D'après ce tableau, les teneurs rencon

trées sont beaucoup plus faibles que celles du méthane. 

TABLEAU Il 

Conc.entt.ali.on moyenne d'hydwc.a:tbu"leb da.nb 
une zone 6o"lebti.è. 'le 

Hydrocarbure Concentration moyenne 
ppb 

Ethane 5 
~ 

Propane 4,5 

Isobutane 1,5 

n-butane 2,7 
\ 

n-pentane 2,4 

Isoprène 6,6 ' 

. ' 0,4 a pme ne 

En zone urbaine et (ou) industrielle, les émissions d'hydrocarbures 

proviennent surtout de la circulation automobile et (ou) de l'activité indus

trielle. Dans le tableau III figure une classification par DER WENT et HOV (20) 

des émissions d'hydrocarbures dans l'agglomération londonienne suivant dif

férentes sources d'émissions. 
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TABLEAU III 

Ré.pa.ttition de& imiMion& d'hydwc.a.tbute& dan& 
l'agglomitali.on londonienne 

Source d'émissions d'hydrocarbures 

Gaz d'échappement des véhicules 
à essence 

Gaz d'échappement des véhicules 
à moteur die se 1 

Evaporation au niveau des 
véhicules 

Gaz de combustion des instal
lations fixes 

Utilisation de solvants 

Procédés industriels 

Industries du pétrole 

P . \ d . erte au niveau es gisements 
de gaz naturel 

Pourcentage des émissions totales 

37 

6 

7 

4 

23 

9 

12 

2 

Les hydrocarbures qui interviennent dans la formation de l'ozone 

et des oxydants sont en phase gazeuse, l'analyse dans l'atmosphère se limite 

généralement aux hydrocarbures dont le nombre d'atomes de carbone est 

inférieur à JO. NELSON et QUIGLEY (21) ont dosé les hydrocarbures de c
1 \ 

à C 
10 

dans l'atmosphère de Sydney (Australie), leurs résultats sont rassem-

blés dans le tableau IV. 
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TA B L E A U IV 

Compobilio" e" hydtacatbuteb de l'almobphète de SljdneiJ 

1 Concentration 
Pourcentage 

1 
Hydrocarbure moyenne 

ppb molaire 

1 Ethane 7,~ 6,2 
1 E thylène 12.~ 10,4 

1 
t\<.:c tylcne 10,1 8,4 
Prop.:lrlC ~.9 4,9 

1 Propylène 7,4 6,1 
1 .\lc thylan.•t ylènc o.~ 0,4 

1 
llutane 7,~ 6,2 
l~obutane 4,7 3,9 

1 
!-butène 1,0 0,8 
lsobut~ne 1,4 1,2 

1 Trans -2 -bu tène 1,1 0,9 
1 Cis-2-butènc 1,0 0,8 

1 
Pentane ~.o 4' 1 
lsopentane 9,0 7,5 

1 1-pcntène 0,4 0,3 
i Trans-2-pcntène 0,6 0,5 
1 Cis-2-pentènc 0,7 0,6 
1 2-metlwl-1-butène o.~ 0,4 
1 2-rr.cth y 1-2-bu tène 1,3 1,0 

1 

Cyclopcntanc 0,8 0,6 
Hexane 2,1 1,7 
2-méthylpcntane 2,6 2,2 

1 3-mtthylpcntane 1,6 1,4 

l 
2,2-dimé thylbutane o.~ 0,4 
2, 3-dimé thyl butane 0,9 0,7 
,\\t thylcyclopcntane 1,2 1,0 

1 Cyclohexanc \ 0,9 0,7 

1 
Bcnz~ne 2,6 2,2 
Hcptanc 0,7 0,5 

1 
2-méthy lhcxane 1,2 1,0 
3-méthylhexane 0,8 0,7 
2 ,4-diméthylpentane 0,7 0,6 

1 ~ téthylcyclohcxane 0,6 o.~ 

1 
1 ,3-dimcthylcyclopcntanc 0,2 0,2 
Toluène S,9 7,4 

1 l.)ctanc 0,4 0,3 
1 2,2 ,4 -triméthylpentane 1,2 1,0 
1 :\utrC'!' Jlcanes en c

8 2,0 1,6 
1 [ thylbcnzène 1,3 1,1 
1 m,p-xylèncs 3,9 3,3 

l 
o-x)·l~nc 1,5 1,2 
Non a ne 0,4 0,3 
l'ropylbcnzène 0,4 0,3 

1 1 ,2,4-triméthylbenzène 1,3 1,1 

1 
1 ,3, 5-trimcthylbcnzènc o.~ 0,4 
m ,p-c thyl tol~.rèncs 1,1 0,9 

1 o-~ t hv 1 toluè-M 0,4 0,3 
1 l)écar;c 0,5 0,4 
! 
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Les hydrocarbures, mis en évidence en agglomération urbaine, 

se retrouvent généralement dans la composition des gaz d'échappement et, 

pour une grande partie d'entre eux, dans celle de l'essence (22, 23). 

Comme pour tes oxydes d'azote, les concentrations maximales 

d'hydrocarbures se rencontrent en début de matinée en zone urbaine. La 

concentration baisse au cours de la journée du fait de la transformation 

de ces hydrocarbures en polluants secondaires. 

Les hydrocarbures ne réagissent pas tous à fa même vitesse, 

c'est ainsi qu'une oléfine, du fait de sa double liaison, est plus facilement 

attaquée par un atome d'oxygène ou un radical hydroxyle qu'un alcane. Les 

oléfines donnent plus facilement des radicaux de type RCo
3

• qui oxydent 

NO et permettent donc à l'ozone de s'accumuler. Les mesures de réacti

vité sont basées sur des expériences en chambre de simulation (24, 25, 26) 

qui consistent à irradier un mélange d'air contenant un hydrocarbure et des 

oxydes d'azote de concentrations initiales connues, et à déterminer le plus 

souvent la concentration d'ozone mais aussi parfois celles d'autres oxydants 

(PAN, aldéhydes). DARNALL et autres (27) ont proposé une classification 

de la réactivité des hydrocarbures basée sur la vitesse de réaction de ces 

hydrocarbures axee les radicaux OH", ce classement est représenté dans Je 

tableau V. 
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TABLEAU V 

Réa.c.tivité de di66é.tent& c.ompo&é.& ba.&é.e &ut 
la té.a.c.tion a.vec. le& ta.dica.u.x OW 

Composé 

Methane 
co 
Acetylène 
Ethane 
Benzène 
Propane 
n-butane 
lsopentane 
Methyl ethylcétone 
2-methylpentane 
Toluene 
n-propylbenzène 
lsopropylbenzène 
E thylène 
n-hexane 
3-methylpentane 
Ethylbenzène 
p-xylène \ 
p-ethyltoluéne 
o-ethyltolu<!ne 
o-xylène 
Methyl isobuty !cétone 
m-ethyltoluene 
rn-xylène 
J ,2,3-trimethylbenzènë 
Prop~ne 
1 ,2,4-trimethylbenzène 
1 ,3,5-trimethylbenzene 
cis-2-butène 

0 .... 

ex-p mene 
1 ,3-butadiène 
2-methyl-2-butène 
2 ,3-di rnethyl-2-butène 
d-limonène 

Réactivité relative 
au méthane 

1 
18 
23 
33 

180 
270 
375 
420 
440 
670 
750 
770 
770 
790 
790 
900 

1 000 
1 530 
1 625 
1 710 
1 750 
1 920 
2 420 
2 920 
3 100 
3 150 
4 170 
6 190 
6 730 
8 750 
9 670 

10 000 
14 000 
18 800 
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D'après ce tableau, il est à remarquer qu'un hydrocarbure tel 

que le propène, dont la concentration en atmosphère urbaine est 200 fois 

plus faible que celle du méthane, a une réactivité 3 000 fois plus impor

tante que celui-ci. Il faut également noter que le d-limonène, émis par 

la végétation forestière, est 18 800 fois plus réactif que Je méthane. 

L'analyse détaillée des hydrocarbures telle qu'elle figure dans 

le tableau IV n'est pas courante. Par contre, la mesure du méthane d'une 

part et de l'ensemble des hydrocarbures (hydrocarbures totaux HCT) d'autre 

part est beaucoup plus fréquente. La différence entre la concentration des 

hydrocarbures totaux et celle du méthane représente la teneur en hydrocar

bures non méthaniques (HCNM). Le méthane ayant une réactivité prati

ment nulle dans les conditions de la basse atmosphère, les hydrocarbures 

non méthaniques représentent donc la partie réactive des hydrocarbures. 

4.3 - Le rayonnement ultraviolet solaire 

Il peut être considéré comme étant un agent nécessaire à la 

formation des polluants oxydants car il est à l'origine de la réaction de 

départ des mécanismes 
\ 

N0
2 

+ h v --> NO+ 0 (À < 415 nm) 

mais il peut être également à l'origine de la formation d'espèces très reac

tives (atome d'oxygène, radical hydroxyle) (28) : 

03 + h v --> 02 + 0 (À < 340 nm) 

HN0
2 

+ hV --> OH"+ NO (À < 395 nm) 

HN0
3 

+ hV --> OH"+ N0
2 

(À < 360 nm) 

H
2 

0
2 

+ hV --;> OH"+ OH" (À < 380 nm) 
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0 

Le spectre solaire est continu, il s'étend des rayons X (À~ 0,1 A) 

aux ondes radio (À = 1 m} mais sa longueur d'onde d'intensité maximale se 

situe vers 0,5 J.lm. La lumière solaire, avant d'arriver sur la terre, est en 

partie absorbée ou réfléchie par les gaz et poussières de l'atmosphère. 

Ainsi, l'ozone contenu dans la haute atmosphère absorbe une grande partie 
. 0 

des rayons U.V. dont la longueur d'onde est comprise entre 40 et 4 000 A, 

d'autres gaz tels que la vapeur d'eau et le dioxyde de carbone absorbent 

fortement le rayonnement infrarouge. La figure 4 représente la réparti

tion spectrale du rayonnement solaire au soi (29). Un ciel nuageux augmen

te les phénomènes d'absorption et de réflexion et abaisse bien entendu 

l'intensité de la lumière solaire. 

L'intensité du rayonnement U.V. est liée à l'angle d'incidence 

des rayons solaires ; cet angle varie avec la latitude du lieu considéré, l'é

poque de l'année et l'heure de la journée. 

La puissance maximale J par ciel clair Jdu rayonnement U.V., 
, ( ) ' , ' -2 mesuree aux Pays-Bas 28 au mois de juin a midi est egale a 125 W.m • 

E \ 
\.1 -2 n.m 

Figure 4 : Spectre de la lumière solaire par ciel clair 
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5 - LES OXYDANTS PHOTOCHIMIQUES 

C'est Je nom qui est donné couramment aux produits des réactions 

photochimiques. L'ozone et le dioxyde d'azote sont les plus abondants de ces 

produits, la mesure de leur concentration est relativement simple et assez fré

quente. Il est à noter que le dioxyde d'azote joue à la fois Je rôle de réactif et 

de produit. Mais il existe d'autres oxydants photochimiques : les nitrates de 

~0 
péroxyacyle (R C 00 N02), les acides (formique et nitrique par exemple), les 

aldéhydes et cétones et également les aérosols . 

.5.1 - L'ozone 

La principale source d'ozone naturelle est la photodissociation, 

dans la stratosphère (entre 10 et 80 km d'altitude), de l'oxygène par les 
0 

photons ultraviolets du soleil dont la longueur d'onde est inférieure à 2 400 A. 

--> 

--> 

La variation verticale de la concentration d'ozone d'après 

CRAIG (30), représentée sur la figure .5, passe par un maximum de l'ordre 

de 150 ppb (300 1Jg/m 3
) entre 20 et 30 km d'altitude. 

La couche d'ozone stratosphérique absorbe une partie du rayon

nement U.V. solaire, en particulier les photons de courte longueur d'onde 

et joue ainsi le rôle de filtre protecteur sur le plan biologique. Cette 

absorption de photons diminue la production d'at'omes d'oxygène et en con

sequence réduit la concentration d'ozone lorsque l'altitude diminue et la 

rend très faible au niveau du sol. 

L'ozone peut également être produit naturellement par décharge 

électrique lors des orages. 
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La concentration en ozone, dans les reg1ons éloignées des cen

tres urbains et industriels, varie de 0 à 50 ppb (31). SINGH et autres (32) 

expliquent des teneurs moyennes annuelles dans des régions rurales des 

Etats-Unis de 50 ppb par des intrusions d'ozone stratosphérique dans la 

troposphère (entre le sol et 10 km d'altitude). Cette hypothèse a été con

firmée par dosage du béryllium 7 qui est un traceur de l'air stratosphé

rique (33). 

Par contre, cette théorie ne peut pas expliquer (34) les teneurs 

élevées en ozone mesurées dans des sites urbains et industriels. Dans le 

tableau VI figurent quelques pointes de concentration horaires en ozone 

observées dans plusieurs pays. 

·Altitude 

60 
km 

50 

40 Stratosphère 

30 

20 

10 
Troposphère 

100 300 
Figure 5 : Variation verticale de la concentration en ozone dans 

l'atmosphère, à une la ti tude de 47°N 
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TA B l E A U VI 

Quelque& pointe& de pollu.ti.on obbewé.e& 
danb di.66é.tent& paljb 

Concentration d'ozone 
lieu Période moyenne horaire 

maximale (ppb) 

Tokyo (Japon) 1981 250 

Passadena (U.S.A.) 1973 590 

Claremont (U.S.A.) 1978 4-50 

Upland (U.S.A.) 1980 4-00 

Sydney (Australie) 1977 34-0 

Vlaardingen (Pays-Bas) 1976 270 

Port de Bouc (France) 1975 180 

\ 
Les concentra ti ons élevées sont généralement observées dans 

des conditions météorologiques particulières : situation anticyclonique (pres

sion atmosphérique élevée), température élevée, ensoleillement important, 

ciel peu nuageux. 

Les concentra ti ons maximales sont le plus souvent mesurées 

dans le courant de l'après-midi comme l'indiquent les figures 6 et 7 repré

sentant la variation d'ozone au cours de la journée pendant un épisode de 

pollution photochimique en Californie (35) (figure 6), et dans la forêt lan

daise (36) (figure 7). Par contre, SINGH ct autres (32) ont montré que dans 

les sites éloignés des centres urbains et industriels, la concentration d'ozone 

reste pratiquement constante au cours de la journée. 
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[03] 
ppb 

400 
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0 
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2 7 s ~pt ... 25 sept •• ., . 
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~-L--~~~~--~~~~--~~--~~~~~~ 

heures 

Figure 6 : Variàtion de la concentration en ozone à Claremont (Californie) 
du 25 au 27 Septembre 1980 d'après GROSJEAN (35) 

20 

10 

0 4 8 12 16 20 

Temps 

24 heures 

Figure 7 : Variation de la concentration moyenne en ozone sur sept jours en 
Octobre 1978 dans la forêt des Landes d'après KIM (36) 
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Les variations diurnes d'ozone ne peuvent être expliquées que 

par des mécanismes photochimiques semblables à celui décrit au para

graphe 3, les précurseurs étant d'origine anthropogénique en Californie et 

d'origine naturelle dans les Landes. 

L'ozone et ses précurseurs peuvent être transportés par le vent 

dans des zones rurales ou d'autres zones urbaines. Des précurseurs émis 

dans une zone urbaine ou industrielle et évoluant dans des conditions météo

rologiques favorables sont parfois, plusieurs jours après leur émission, à 

l'origine des teneurs importantes d'ozone dans des sites ruraux. C'est ainsi 

que WOLFF et LIOY (33) ont décrit un cas de transport des polluants pho

tochimiques à travers toute la partie est des Etats-Unis. L'ozone prend 

naissance dans l'air chargé d'hydrocarbures et d'oxydes d'azote du Golfe du 

Mexique. Cet air pollué, poussé par le vent du sud-ouest atteint New-York 

six jours après. Les concentrations moyennes d'ozone mesurées le long de 

la trajectoire de l'air varient entre 120 et 130 ppb, des teneurs de l'ordre 

de 200 ppb ont été enregistrées dans des zones rurales. 

Dans leur lutte contre la pollution atmosphérique, certains pays 

se sont fixés des concentrations limites en ozone. C'est ainsi que les 

Etats-Unis ont\ fixé le seuil à 120 ppb (240 ~g/m 3 ) en moyenne horaire, 

cette valeur a été reprise par d'autres pays dont la Belgique, les Pays-Bas. 

Au Japon, la concentration en oxydants totaux est limitée à 60 ppb 

(120 ~g d'O/m') pendant une heure (valeur également préconisée par 

l'O.M.S.), au-dessus de 240 ppb (480 ~g/m') une alarme est déclenchée. 

5.2 - Les autres produits des réactions photochimiques 

Le dioxyde d'azote, formé par réaction de l'ozone et des radi

caux avec Je monoxyde d'azote, est considéré comme un produit des réac

tions photochimiques. Le rapport des concentrations (N0
2

)/(NO), plus 

élevé en été, montre que la formation de N0
2 

est favorisée par les 

photons U.V. du soleil. Le niveau de concentration atmosphérique de· 

N02 a été abordé au paragraphe 4. 
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Les aldéhydes et les cétones sont des produits des réactions 

photochimiques mais ils peuvent être également émis lors de la combustion 

des hydrocarbures (37). Les principaux aldéhydes détectés en atmosphère 

, p , , ?0 
urbaine sont Je formaldehyde H - C - H, l'acetaldehyde CH

3 
- C et 

'H 
#0 

l'acroléine CH2 = CH - C • Les teneurs suivantes ont été mesurées en 
'H 

Californie : 41 ppb de formaldéhyde (38), 26 ppb d'acétaldéhyde (38), 

14 ppb d'acroléine (39). GROSJEAN (38) a également mis en évidence, à 

0 
des teneurs très faibles, le propanal CH

3 
- CH2 - ~H, le butanal 

~0 +0 
CH

3 
- CH2 - CH 2 - C, , le benzaldéhyde c

6 
H 5 - C, , le butanone 2 

0 H 0 H 
.; , "' 

CH
3

- CH 2 - c, , l'acetone CH
3 

c, . 
CH

3 
CH

3 

TUAZON et autres (40) ont mis en évidence la présence d'acide 

formique dans J'atmosphère à des teneurs pouvant atteindre 19 ppb. Cet 

acide proviendrait de la réaction du formaldéhyde avec les radicaux Ho2• (3). 

\ 

L'acide nitrique HN0
3 

est également un composé du smog pho

tochimique, il peut provenir des réactions suivantes : 

OH"+ N0
2 
~ HN0

3 
N0

2 
+ 0 3 

--:> N03 + o 2 
N0

3 
+ N02 

--:> N2 05 
N

2 
o 5 + H20 ~ 2 HN0

3 

Une concentration maximale de 20 ppb a été mesurée à Riverside 

(Californie) en 1977 (40). 
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Les nitrates de peroxyacyle 
~0 

R-C 
' 0- 0- N0

2 
principalement par la réaction : 

.;0 
--> R-C ....... 

0 - 0- N02 

sont produits 

#0 
Le nitrate de peroxyacétyle (CH

3 
- c, ), noté PAN, 

0- 0- N0
2 

est le plus répandu de ce type de composé. La concentration horaire maxi

male du PAN, mesurée à Delft (Pays-Bas) en 1976, est de 6,1 ppb (17). 

HANST et autres (41) ont observé une teneur maximale de 53 ppb du PAN 

à Pasadena (Californie) en 1973. La variation, dans le temps de la concen

tration du PAN, suit celle de l'ozone comme l'indique la figure 8 d'après 

GROSJEAN (35). 

D'autres nitrates de peroxyacyle ont été mis en évidence mais 

à des concentrations inférieures à celles du PAN. MEIJER et NIEBOER (42) 

ont dosé, dans l'atmosphère de Delft, le nitrate de peroxybenzoyle ... 
//0 

C H - C à une teneur maximale de 4,6 ppb. 6 5 'o a No . 2 

SINGH et autres (43) ont mesuré une concentration moyenne à 

Los Angelès de 0,7 ppb de nitrate de peroxypropionyle (PPN) 

0 
CH 3 - CH 2 - C:.o 0 NOz 

L'eau oxygénée provient principalement de la réaction 

H0
2
• + H0

2
• --> H

2 
0

2 
+ 0

2
, sa concentration est de l'ordre de 10 

à 50 ppb (3). 

La formation d'aérosols constitués de sulfates, nitrates et de 

composés organiques peut être parfois associée à la pollution photochi

mique (44). Les sulfates peuvent provenir de l'oxydation de so
2

, polluant· 

le plus répandu, par les radicaux qui interviennent dans le mécanisme 

de formation du smog photochimique. 
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1 

25sept----~-~----26sept-----*~4~----27sept----~ 
\ 1 

heures 

Figure 8 : Variation des concentrations en ozone et PAN à Claremont (Californie) 
du 25 au 27 Septembre 1980 
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6 - EFFETS DE L'OZONE ET DES OXYDANTS PHOTOCHIMIQUES SUR L'HOMME 

ET SON ENVIRONNEMENT 

6.1 - Effets sur la santé 

Les effets toxiques des oxydants photochimiques se manifestent 

surtout par des troubles au niveau de l'appareil respiratoire et parfois 

aussi par une irritation des yeux. 

Les polluants les plus étudiés, du point de vue toxicologique, 

sont le dioxyde d'azote et J'ozone. 

D'après une étude de ROUSSEL (45), des lésions pulmonaires 

importantes ont été constatées chez l'animal exposé à des doses de 50 

à 100 ppm de N02. Pour des teneurs correspondant à la pollution urbaine 

(0,1 ppm de N02) certains asthmatiques ont une bronchoréactivité anor

male. Une enquête épidémiologique menée aux Etats-Unis a montré 

une relation entre la concentration en N02 et la survenue de troubles 

respiratoires aigus surtout chez les enfants. 

\ 

Des expériences effectuées aux Etats-Unis (46) ont montré 

qu'une concentration d'ozone supérieure à 0,25 ppm porte atteinte au fonc

tionnement normal des poumons chez J'adulte en bonne santé, cette teneur 

critique est abaissée lorsque l'ozone est inhalé en même temps que des 

polluants courants de l'atmosphère tels que so
2 

et N02 (47, 48). 

VOISIN et autres (49) ont exposé des cellules en survie (macro

phages alvéolaires de cobaye) à différents polluants gazeux. Ils ont défini 

un index de cytotoxicité qui peut être assimilé à un pourcentage de morta

lité des cellules exposées à l'air pollué par rapport aux cellules témoins 

cultivées en présence d'air purifié. Le tabeau VII regroupe les résultats 

obtenus après exposition à différentes teneurs en dioxyde d'azote, ozone 

et acroléine. 
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TA B L E A U VII 

lrzde.x. de. C.tjtotox.i.c.i.té de. mac. wphage.& alvéolaif.e.& 
de. c.obaye. aptè& e.x.po&i.ti.on à. di.66é te.nt& 

polluant& pendant 30 mi.nute.& 

Dioxyde d'azote Ozone Acroléine 

Concentra- Index de Concentra- Index de Concentra- Index de 
ti on ppm cytotoxic i té ti on ppm cytotoxicité ti on ppm cytotoxicité 

Ot3 12,8 OJ6 26J4 4 8,8 
) 

0,6 26,4 1 J95 81 8 32J5 

1 55J4 3J25 92J3 12 35J5 

D'après ce tableaut l'ozone et le dioxyde d'azote à une teneur 

de Ot6 ppm ont' Je même effet sur la mortalité des cellules. 

Certains composés de la pollution photochimique peuvent être 

présents dans les processus industriels, ils ont été classés parmi les substan

ces dangereuses par les hygiénistes américains qui ont fixé des limites de 

concentration à ne pas dépasser dans les locaux de travail (50). Les valeurs 

limites de quelques oxydants photochimiques ont été reprises dans le ta

bleau VIJI. Ce tableau permet de se faire une idée de la toxicité relative 

de ces différents composés. 
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T A B L E A U VIII 

Vale.ut l.i.m.i.ti. de.& c.onc.e.ntta.t.i.on& de. que.lque.& &ub&ta.nc.e.& 
dange. te.u&e.& dan& le.& loc.a.ux. de. tta.va..i.l pout une. 

e.x.pob.i.tion quot.i.die.nne. de. 1 à. 8 he.u te.& 

Substance· 
Valeur limite 

ppm 

Monoxyde d'azote 25 

Dioxyde d'azote 3 

Ozone 0,1 

Aldéhyde formique 2 

Aldéhyde acétique lOO 
Acroléine 0,1 

Acide formique 5 

Acide nitrique 2 

Eau oxygénée l 

Il faut remarquer la faible concentration limite de l'ozone et 

de l'acroléine par rapport aux autres composés. La valeur limite préconisée 

par l'ozone (0, 1 ppm) est inférieure à celle rencontrée lors de nombreu~ 

épisodes de pollution photochimique. 

L'irritation des yeux ressentie lors de certains épisodes de smog 

photochimique n'est due ni à J'ozone ni au dioxyde d'azote qui n'ont pas 

de pouvoir lacrymogène. Ce phénomène est provoqué par les aldéhydes, 

l'oeil pouvant être irrité à partir de 10 ppb de formaldéhyde et 250 ppb 

d'acroléine (31). Les aldéhydes et le PAN irritent également le système 

respiratoire. 
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6.2 - Effets sur la végétation 

Les oxydants photochimiques peuvent provoquer des dégâts 

visibles aux feuilles des plantes (brunissement par exemple) et réduire le 

rendement des plantes cultivées. Ces dégâts ont été constatés surtout au 

Canada, aux Etats-Unis et aux Pays-Bas (51). Au Canada (52), des plantes 

ont été exposées à des teneurs en ozone comparables à celles rencontrées 

dans les villes, c'est ainsi que des doses de 100 ppb pendant six heures par 

jour ont réduit le poids du grain de maïs de 45 % par rapport aux plantes 

cultivées dans de l'air filtré. 

6.3 - Autres effets 

L'ozone accélère la détérioration des matériaux d'origine orga

nique. 11 peut couper, au niveau des doubles liaisons, les chaînes de poly

mères tels que le caoutchouc naturel, le polybutadiène (53). Les fibres de 

cellulose des textiles et les polymères contenus dans les peintures sont éga

lement attaqués par l'ozone. 

Lor;s d'épisodes photochimiques, les aérosols peuvent provoquer 
1 

Ja formation d'une brume qui entraîne une réduction de Ja visibilité. 

Tous ces effets ont des conséquences financières importantes 

et l'effet négatif de la pollution atmosphérique sur l'économie d'une 

nation n'est plus à démontrer. 



- 33 -

CHAPITRE II l 

Ve.&c.ûpti.on de. l'épi.Mde. de. pollution photoc.hi.mi.que. 

ob&e.tvé, à. Rouba.i.JC. e.n Se.pte.mbte. 1982 

1 - MESURE DES POLLUANTS ATMOSPHERIQUES DANS LA REGION NORD -

PAS-DE-CALAIS 

La surve\llance de la pollution atmosphérique dans la région Nord -

Pas-de-Calais est assurée par un réseau manuel de mesure qui couvre l'ensemble 

de la région et par deux réseaux automatiques de mesure implantés dans 

la région de Dunkerque et dans l'agglomération Lille-Roubaix-Tourcoing. L'im

plantation des appareils de mesure dans la région Nord - Pas-de-Calais est repre

sentée sur la figure 1. 

Le réseau manuel de mesure comprend des jauges "Owen" qui recueil

lent les eaux de pluie et les poussières sédimentables, des capteurs de poussières 

qui prélèvent les particules en suspension de l'air ambiant par aspiration à tra

vers un filtre, des appareils qui permettent la détermination de l'indice de pol

lution gazeuse acide (appelé couramment acidité forte de l'atmosphère) par bar

botage de l'air dans une solution d'eau oxygé-née. Ces appareils sont relevés pé-: 

riodiqucment (suivant le type d'appareil : toutes les semaines, tous les 15 jours, 

tous les mois ou tous les trois mois) pour traitement des échantillons et analyse 

au laboratoire. 
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• jauqt ; poussières ·owEN~· 

• appareil dt mesure de polluants qazeux 

Figure 1 : Implantation des appareils de mesure de la pollution atmosphérique 
dans la région Nord - Pas-de-Calais 

(1 Stations de mesure 
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Wl LLE~IS ~ . \ . 
\ . 

\ 

Figure 2 : Localisation des stations de mesure du réseau automatique de sur
veillance de la pollution atmosphérique dans l'agglomération Lilie
R ou bai x-Tourcoing 
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Le traitement du contenu des jauges Owen consiste à séparer les 

matières en suspension (poussières) de J'eau de pluie. Les anions courants (C(, 

so
4 

=, N0
3 

-, HC0
3

- et co
3 

=) sont dosés dans J'eau de pluie et certains métaux 

(Ca, Mg, Pb, Fe, Zn ... ) sont dosés dans l'eau et dans les poussières. 

D'autre part, dans les particules en suspens1on, le dosage des métaux 

lourds tel que le plomb est effectué sur des filtres exposés à proximité d'usines 

polluantes. La mesure de l'acidité forte consiste à neutraliser par une base une 

solution d'eau oxygénée ayant capté certains acides forts tel que J'acide chlorhy

drique HCl ou J'acide nitrique HN0
3 

mais ayant surtout transformé le dioxyde 

de soufre so2 en acide sulfurique H
2
so

4
. 

Les réseaux automatiques sont formés d'un ensemble d'appareils 

permettant surtout la mesure du dioxyde de soufre mais aussi celle des oxydes 

d'azote NO et N02, de J'ozone 0
3

, des hydrocarbures totaux, de l'acidité forte 

et des poussières. Ces appareils, dont le principe est basé sur une mesure physico

chimique des polluants, délivrent des impulsions électriques qui sont traitées par 

J'informatique dans un poste central de mesures. Le but des réseaux automatiques 

est de suivre la poÙution en temps réel mais aussi, grâce aux données météo

rologiques, de prévoir la pollution. 

2 - LE RESEAU AUTOMATIQUE DE SURVEILLANCE DE LA POLLUTION ATMOS

PHERIQUE DE l'AGGLOMERATION LILLE-ROUBAIX-TOURCOING 

Ce réseau a été créé en novembre 1979, il est constitué de 13 sta

tions de mesure incluant deux stations météorologiques et Je poste central, les 

différentes stations sont répertoriées sur la figure 2. La répartition des différents 

types d'analyseurs dans chaque station est représentée dans Je tableau 1. 
1 
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T/\1\LE/\U 

Ripattition du analyM~uu dan~ le ti~f'au automatique 

/\dresse 

Mairie de Marquette 
Place du Général De Gaulle 

Immeuble communal 
26, Rue du Château 
Roubaix 

Lycée Gambetta 
f.l.oulevard Gambetta 
Tourcoing 

Piscine Municipale 
Avenue de Dunkerque 
Lomme 

D.R.I.R. Nord - Pas-de-Calais 
Groupe de Subdivisions de Lille 
.5, Boulevard de la Liberté 
Lille 

Ecole Voltaire 
Rue Voltaire 
\\'attrelos 

Ecole Bara 
Rue Cabanis 
Fives 

\ 

Lycée Polyvalent d'Etat 
Avenue de Beaupré 
Haubourdin 

Château d'Eau 
1, Rue Vauban 
Mouvaux 

Ecole Coligny 
Rue Léon Gambetta 
Haubourdin 
(à déplacer dans Loos - Mairie de Loos) 

Centre Médico-Scol.1ire 
104, Rue Sadi-Carnot 
Haubourdin 

Services Techniques de la Ville d'Haubourdin 
Rue A. Vanderhagcr 
Haubourdin 
(à déplac<'r dans Wasquehal - Croix) 

Hôtel d<' Ville 
Place Salvador-1\llcnd<' 
V Il 1 encuve-d' A scq 

1\nal yscurs 

Sù2 spécifique 

Acidité forte 
Hydrocarbures totaux 
NO- N02 

So2 .. f. SpCCI 1que 
Acidité forte 
Hydrocarbures totaux 
NO- N02 
Ozone 

so2 spécifique 

Acidité forte 

so2 spécifique 

so2 spécifique 

Acidité forte 

CO (monoxyde de carb~ne) 

so2 spécifique 

Poussières en suspension 

50
2 

spécifique 

Poussières en suspension 
Paramètres météorologiques 
(vite~se et direction du vent, température, 
humidité relative) 

Paramètres météorologiques 
(vitcs~e et direction du vent, température, 
humidité relative, intensité du rayonnement 
solaire) 

so2 spécifique 

S0
2 

spécifique 

50
2 

spécifique 
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Le principe de mesure des polluants est décrit ci-après. 

Le dioxyde de soufre est mesuré, suivant les stations, soit par photo

métrie de flamme soit par fluorescence U.V. Dans Je premier cas, l'air à analyser 

passe dans une flamme air-hydrogène, l'hydrogène étant en excès la présence de 

50
2 

se manifeste par émission de lumière suivant les réactions : 

5 + 5 

5 * 2 

--> 5
2
* (molécule de soufre dans un état excité) 

--> 52 + photon (À = 394 nm) 

Un photomultiplicateur permet la mesure de l'intensité lumineuse 

émise qui est fonction de la concentration en 50
2 

de l'air analysé. 

Dans le cas du dosage de 502 par fluorescence U.V., les molécules 

de 50
2 

éventuellement présentes dans l'air échantillonné sont excitées par un 

rayonnement ultraviolet (À = 214 nm), puis émettent en revenant à un état plus 

stable une radiation U.V. (325 < À < 350 nm) dont l'intensité est mesuree par 

un photomultiplicateur. 

\ 
La concentration en oxydes d'azote est mesuree par chimilumines

cence. Dans un premier temps, le monoxyde d'azote, mis en présence d'ozone, 

réagit suivant la réaction : 

puis la molécule excitée N02* revient à son état stable en émettant un photon. 

Un photomultiplicateur mesure l'intensité du rayon lumineux émis à 1,2 ~m, ce 

qui permet le calcul de la concentration en NO, notée (NO) 1• Dans un deuxième 

temps, l'air à analyser passe dans un four contenant du cuivre chauffé à 275°C 

qui va permettre la réduction du N02 en NO. Le monoxyde d'azote initial pré

sent dans l'air et celui provenant de la réduction du dioxyde d'azote vont réagir 

avec l'ozone, la concentration mesurée est notée (N0)2. La différence 

(CN0)2 - (NO) 
1
] représente la concentration en N0

2
. 
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La teneur en ozone est mesurée par absorption d'un rayon lumineux 

ultraviolet (À = 254 nm) par l'ozone contenu dans l'air ambiant. L'intensité lumi

neuse absorbée est reliée à la concentration en 0 3. 

Les hydrocarbures totaux sont dosés à l'aide d'un détecteur à ioni

sation de flamme. L'air à analyser passe dans la flamme d'un brûleur alimenté 

par de l'air et de J'hydrogène, les molécules d'hydrocarbures éventuellement 

présentes dans l'atmosphère échantillonné vont s'ioniser au contact de la flamme. 

Les ions ainsi formés sont récupérés par des électrodes, le signal électrique ainsi 

obtenu est fonction de la concentration en hydrocarbures. 

L'acidité forte est mesuree par barbotage de l'air ambiant dans une 

solution d'eau oxygénée dont Je pH est ajusté initialement à 4,5. Si l'air contient 

un acide fort ou du dioxyde de soufre le pH devient inférieur à 4,5 ce qui dé

clenche J'injection d'une solution de tétraborate de sodium par une pompe à 

impulsions. Le nombre d'impulsions nécessaire pour ramener le pH à 4,5 est relié 

à une concentration en équivalent so
2 

appelée acidité forte. 
1 

La quantité de poussières dans l'air est mesurée par l'absorption 

d'un rayonnement f3 par les poussières retenues sur un filtre après aspiration 

de l'air à analyser. \ 

Au niveau des stations, les analyseurs fonctionnent en continu mais 

les mesures sont intégrées toutes les trois minutes. Ces moyennes sont trans

mises immédiatement au poste central où elles s'affichent sur une carte synopti

que. A partir de ces moyennes, l'ordinateur calcule les moyennes quarts horaires 

qui sont stockées sur disquettes et des moyennes trihoraires qui sont éditées 

systématiquement. 

3 - RESULTATS DES MESURES DE POLLUTION ATMOSPHERIQUE A ROUBAIX 

La concentration en ozone n'étant mesurée qu'à la station de mesure 

de Roub.:~ix, nous avons porté un intérêt particulier à ce point de mesure. 
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Cette station est située dans la rue du château, au centre ville, comme l'indique 

la figure 3. La figure 4 permet de visualiser le point de prélèvement qui sur

plombe la rue du château d'une dizaine de mètres. 

Les variations des concentrations journalières de différents P.olluants 

(0
3

, hydrocarbures totaux, NO, N0
2 

et S0
2

) relevées à Roubaix pendant l'année 82 

sont représentées sur les figures 5 à 9. 

La concentration journalière en ozone varie généralement de 0 à 

100 1Jg/m 3 au cours de l'année 1982 mais des pointes ont été observées aux mois 

de Juin (175 1Jg/m 3
), d'Août (315 1Jg/m 3

), de Septembre (450 1Jg/m 3
) et d'Octobre 

(240 1Jg/m 3
). A la concentration importante en ozone du mois d'Août correspond 

une teneur relativement faible en NO, N0
2

, HCT et so
2

. Par contre, à la con

centration maximale en ozone de l'année, observée à la mi-septembre, correspond 

une teneur importante des autres polluants. Il est à noter que les valeurs des 

concentrations en NO, N0
2

, HCT et so
2 

enregistrées à cette époque, bien qu'é

levées, ne sont pas les valeurs maximales de l'année. 

A partir de ces premiers résultats, nous nous sommes plus particu

lièrement intéressés aux mesures des polluants au mois de Septembre 1982. La 

variation des conce~trations trihoraires en différents polluants est représentée 

sur les figures 10 à 14. De fortes teneurs en ozone ont été mesurées du 15 au 

17 Septembre, la concentration trihoraire s'élevant jusqu'à 576 1Jg/m 3 le 15 Sep

tembre, valeur supérieure au seuil d'alarme retenu au Japon. Pendant trois 

jours, la concentration en ozone est restée supérieure à 240 1Jg/m 3 (concentration 

horaire limite aux Etats-Unis). la teneur trihoraire des autres polluants est éga

lement élevée, les valeurs maximales relevées le 15 Septembre atteignant 

3 500 1Jg/m 3 en HCT, 253 1Jg/m 3 en NO, 472 1Jg/m 3 en N02 et 180 1Jg/m 3 en 

so2. 

La variation simultanée des concentrations horaires en ozone et 

en ses precurseurs (HCT et NOx) du 15 au 17 Septembre est représentée sur 

les figures 15 à 17. 
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Figure 3 Localisation de la station de mesure de Roubaix 
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Figure 4 : Point de prélèvement de l'air analysé à Roubaix 
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Figure 5 : Variation de la concentration journalière en ozone mesurée à 
Rou baix en 1982 
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Figure 6 : Variation de la concentration journalière en hydrocarbures totaux 
mesurée à Roubaix en 1982 
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Figure 7 : Variation de la concentration journalière en oxyde d'azote mesuree 
à Roubaix en 1982 
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Figure 8 : Variation de la concentration journalière en monoxyde d'azote 
mesurée à Roubaix en 1982 
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Figure 9 : Variation de la concentration journalière en dioxyde de soufre mesurée 
à Roubaix en 1982 
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Figure 10 : Variation de la concentration trihoraire en ozone mesurée à Roubaix 
en Septembre 1982 

Figure Il Variation de la concentration trihoraire en hydrocarbures totaux 
mesurée à Roubaix en Septembre 1982 

Figure 12: Variation de la concentration trihoraire en dioxyde d'azote mesurée 
à Roubaix en Septembre 1982 
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Figure 13 : Variation de la concentration trihoraire en monoxyde d'azote 
mesurée à Roubaix en Septembre 1982 

Figure 14 

\ 

Variation de la concentration trihoraire en dioxyde de soufre 
mesurée à Roubaix en Septembre 1982 
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Figure 15 : Variation de la concentration horaire en ozone et en ses precurseurs 

le 15 Septembre 1982 à Roubaix 

\ 

400 

300 

0 3 6 9 

,, . , ' ,, 
•' ' \ , \ 1 \ 

, \ 1 \ '"' 

pq/ml HCT 1 

3000 

\' \ -~ \ 
• •' \03 

12 15 18 

\ ,•-... 
•' 

21 

2000 

1000 

heure locale 

Figure 16 : Variation de la concentration horaire en ozone et en ses précurseurs 
le 16 Septembre 1982 à Roubaix 
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Variation de la concentration horaire en ozone et en ses précurseurs 
le 17 Septembre 1982 à Roubaix 
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D'après ces figures, les concentrations maximales en oxydes d'azote 

et hydrocarbures totaux ont été détectées de 9 heures à 10 heures le matin, 

tandis que la teneur maximale en ozone apparaît l'après-midi. Ces variations 

diurnes, caractéristiques de la pollution photochimique, ont été observées par 

d'autres auteurs comme il a été décrit dans la première partie. Il est à noter 

une remontée de la concentration d'ozone dans la nuit du 15 au 16 Septembre, 

l'apparition d'ozone nocturne a déjà été observée par ailleurs (54) mais elle n'a 

pas encore reçu d'explication définitive. 

4 - MESURES METEOROLOGIQUES 

Les fortes teneurs en oxydes d'azote. et hydrocarbures totaux ne 

suffisent pas à elles seules à expliquer l'importante concentration en ozone. Il 

faut en effet tenir compte des conditions de diffusion des polluants (vent, inver

sion de température) et des conditions d'ensoleillement. Dans ce but, les 

résultats des mesures effectuées en Septembre 1982 à la station météorologique 

de Mouvaux proche de Roubaix sont représentés sur les figures 18 à 23. 
\ 

Pendant la période du 15 au 17 Septembre, le vent provient principa

lement de l'est (figure 18), sa vitesse (figure 19) est faible (de 0 à 2,8 m/s), la 

dilution des polluants par le vent est donc réduite. Les inversions de température 

au sol, mises en évidence (figure 20) pendant les nuits du 15 au 17 Septembre, 

empêchent également une bonne diffusion des polluants. 

La pression atmosphérique (figure 24), mesurée à Lesquin (située à 

14 km de Roubaix), est relativement élevée (de 1 014 à 1 016 millibars du 15 

au 17 Septembre) et stable. Les relevés isobariques du 16 Septembre 1982 de 

la figure 25 montrent l'existence d'un anticyclone centré au-dessus de l'Europe 

du Nord Ouest ce qui explique la stagnation des masses d'air. 
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Figure 18 : Variation de la direction du vent au mois de Septembre à Mouvaux 
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Figure 19: Variation de la vitesse du vent au mois de Septembre à Mouvaux 
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Figure 20: Variation de la différence entre les températures mesurées à 10 m 
et 30 rn à Mouvaux en Septembre 1982 
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Figure 21 : Variation de l'intensité de la lumière solaire globale mesurée à 
Mouvaux en Septembre 1982 
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Figure 22 : Variation de la température mesurée à Mouvaux en Septembre 1982 
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Figure 23 : Variation de l'humidité relative mesurée à Mouvaux en Septembre 1982 
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Figure 24 : Variation de la pression atmosphérique moyenne à Lesquin 
en Septembre 1982 

Figure 2.5: Carte isobarique de l'Europe Je 16 Septembre 1982 
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Du 15 au 17 Septembre, l'intensité du rayonnement solaire (figure 21) 

est importante et d'après la station météorologique de Lesquin, malgré des bru

mes matinales, la durée d'insolation est très bonne (de l'ordre de 8 heures) et 

le ciel est clair (peu de nuages). Les températures maximales enregistrées pen

dant cette période (figure 22) avoisinent 30°C et l'humidité relative (figure 23) 

est faible pendant le jour. Dans ces conditions, l'intensité du rayonnement solaire 

U.V. est maximale, ce qui permet aux réactions photochimiques de se dévelop

per au mieux. 

5 - AUTRES MESURES DE POLLUTION EFFECTUEES EN FRANCE ET EN EUROPE 

AU MOIS DE SEPTEMBRE 1982 

Dans les tableaux Il et III, figurent les concentrations maximales 

horaires en ozone mesurées dans différentes villes françaises et européennes 

pendant le mois de Septembre 1982 ; les points de mesure sont localisés sur la 

figure 26. 
\ 

Au mois de Septembre, les concentrations maximales d'ozone ont 

été mesurées dans de nombreuses stations du 15 au 17. Des concentrations éle

vées ont été enregistrées en Allemagne à Francfort (286 1-lg/m'), aux Pays-Bas 

à Leewaarden (267 j..lg/m'), dans le midi de la France à Rognac (252 IJg/m'), en 

Angleterre à Stodday (214 1Jg/m'), en Italie à Rome (214 j..lg/m') et en Belgique 

à Anvers (208 j..lg/m'). 
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TABLEAU II 

Conc.e.ntta.tion6 hotaite.& maximale.& e.n ozone. me.buté:e.& da.nb 
plu.bie.uu ville.b 6tanç.aibe.b e.n Se.pte.mbte. 1982 

Repérage sur Pér-iode pros- Concentration Jour correspon-

Site la carte pectée au horaire maxi- dant à la con-

(Figure 26) mois de Sep- male d'ozone centration 
tembre 1982 pg/m' maximale 

Roubaix 1 1-30 576 15 

Rouen 2 14-18 80 15 

Le Havre 3 14-17 160 15 

Paris L H V 4 15-17 190 15 

Paris Créteil 4 15-17 160 17 

Paris Picpus 4 16-17 75 17 

Toulouse \5 10-20 146 15 

Sète 6 1-30 200 16 

Montpellier 7 1-30 171 17 

Rognac 8 14-16 252 16 

Port de Bouc 8 14-16 175 16 

Vi trolles 8 14-16 215 16 



Site 

Leewaarden 

Maastrich 

Anvers 

Francfort 

Genève 

Rome 

Turin 

Londres 

Stodday 

Bottesford 

Sibton 

Langsund 

JC'Ioya 

Grimstad 
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TABLEAU III 

Conc.e.ntta.tiont, hota.ite.& maximale.& en ozone. me.&taée.& da.nt, 
plu.6ie.ut6 ville.b e.uwpée.nnu en Se.pte.mbte. 1982 

Repérage sur Période pros- C one entra ti on Jour correspon-

Pays la carte pectée au horaire maxi- dant à la con-

(Figure 26) mois de Sep- male d'ozone centration 
tembre 1982 l-Jg/m, maximale 

Pays-Bas 9 10-20 267 15 

Pays-Bas 10 10-20 180 12 

Belgique 11 10-20 208 18 

Allemagne 12 8-21 286 16 

Suisse 13 11-21 130 12 

Italie 14 10-19 214 18 

Italie 15 10-20 196 19 

Grande-Bretagne 16 10-20 124 15 

Grande-Bretagne 17 10-20 214 17 

Grande-Bretagne 18 10-20 196 17 

Grand~-Bretagne 19 10-20 193 17 

Norvège 20 1-25 149 19 

Norvège 21 14-27 137 15 

Norvège 22 1-30 135 15 
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Figure 26 : Localisation des points de mesure de l'ozone en Septembre 1982 
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6- DESCRIPTION DE L'EPISODE DE POLLUTION PHOTOCHIMIQUE DE ROUBAIX 

DE SEPTEMBRE 1982 

En résumé, du 15 au 17 Septembre 1982, des concentrations impor

tantes d'oxydes d'azote et d'hydrocarbures émis par la circulation automobile 

et l'activité industrielle se sont accumulées dans l'atmosphère de Roubaix du 

fait de conditions météorologiques ne favorisant pas la diffusion des polluants. 

Un ensoleillement important a favorisé les réactions photochimiques 

qui ont permis la formation d'ozone en grande quantité. 

La variation diurne de la concentration en ozone permet d'exclure 

l'hypothèse d'intrusion dans la troposphère d'ozone stratosphérique. 

D'après les tableaux II et Ill, il apparaît que des concentrations 

relativement importantes en ozone ont été observées dans toute l'Europe 

de l'Ouest, du 15 au 17 Septembre. 

\ 

L'épisode de Roubaix sera l'objet de notre travail de simulation 

au moyen du modèle EKMA. Dans le chapitre suivant, nous allons examiner 

les modèles les plus connus relatifs à la pollution par les oxydants photochimiques. 
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C H A P I T R E III 

Le.tt modè.le.6 de. 6imula.tion de. la. pollution photoc.himique. 

1 -UTILITE DES MODELES DE SIMULATION DANS LE DOMAINE DE LA POLLU

TION PHOTOCHIMIQUE 

Le sort des' polluants qui sont émis dans l'atmosphère est assez com

plexe. Les principaux paramètres régissant la pollution atmosphérique sont les 

suivants : 

les caractéristiques des émissions : compositiOn qualitative et quantitative, re

partition temporelle et spatiale des polluants. 

- la diffusion des polluants : variation spatiale et temporelle du· champ de 

vents et de l'épaisseur de la couche de mélange. 

- les réactions chimiques des polluants primaires qui donnent 

d'autres polluants. 

. ' natssance a 

la variation diurne de l'intensité du rayonnement U.V. qui intervient dans 

les réactions photochimiques. 
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- la disparition des polluants par "déposition sèche": absorption par les matériaux 

du sol ou des aérosols, sédimentation. 

- la disparition des polluants par déposition humide : entraînement par les gout

telettes des nuages ou par la pluie. 

- la concentration naturelle des polluants tels que l'ozone, les oxydes d'azote, le 

méthane, les poussières. 

- les phénomènes d'échange de polluants entre les différentes couches de l'at

mosphère. 

La formation de l'ozone est principalement liée à l'existence de pre

curseurs (hydrocarbures et oxydes d'azote) et aux conditions météorologiques. 

L'action humaine en vue d'une diminution de la concentration en ozone ne 

peut porter que sur la modification des émissions des précurseurs. 

Les autorités nationales ou internationales qui doivent prendre des 

décisions concernant les émissions de précurseurs aimeraient connaître, avec le 

plus de précision possible, l'impact des mesures qui seront prises. 
\ 

Les réactions photochimiques conduisant à la formation du smog 

photochimique ont été étudiées (4 à 13) au cours de l'irradiation U.V. de mélan

ges constitués de un ou plusieurs hydrocarbures et d'oxydes d'azote dans des gros 

réacteurs appelés chambres de simulation. Le but de ces expériences est de 

mettre au point un mécanisme chimique (ensemble de réactions et constantes 

de vitesse s'y rapportant) permettant d'expliquer la formation de certains com

posés (0
3

, PAN). 

Cependant, les simulations en chambre ne prennent pas en compte 

tous les paramètres de l'atmosphère ~éelle. Quant aux mesures directes dans l'at

mosphère, elles se rapprochent plus de la réalité mais ne permettent pas 

de généraliser les phénomènes. 
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La relation entre l'ozone et ses précurseurs dans l'atmosphère est 

complexe, ce qui a conduit à l'utilisation de modèles mathématiques simulant 

les phénomènes réels. Les modèles doivent être testés avec le plus grand soin 

avant d'être validés. Les résultats des modèles validés serviront de base à une 

politique de modification des émissions des précurseurs qui mettra en jeu des 

intérêts économiques importants (modifications des moteurs des véhicules, des 

processus industriels ... ). 

2- LES PRINCIPAUX MODELES EXISTANTS 

Les modèles peuvent être classés en deux grands types modèle 

eulérien et modèle lagrangien. 

Dans le modèle eulérien, l'espace à étudier est divisé en parallélé

pipèdes dans un système de coordonnées fixes. La concentration d'un polluant 

donné est calculée dans chacun des volumes élémentaires en établissant l'équation 

de conservation de la matière, compte tenu du déplacement de l'air à travers 

les différents parallélépipèdes. 

\ 
Dans le système lagrangien, un volume d'air défini par un système 

de coordonnées se déplace à la vitesse et dans la direction du vent comme une 

bouffée de gaz émise par une cheminée. Les émissions de polluants rencontrées 

lors du déplacement de la colonne d'air sont prises en compte. 

2.1 - Le modèle EKMA 

2.1.1 - But du modèle 

Le programme informatique de simulation OZIPP (ozone iso

pleths plotting package) correspondant au modèle EKMA (empi rica) kinetic 

modeling approach) a été mis au point en 1978 par WHITTEN et HOGO (55), 

à la demande de l'agence de protection de l'environnement (E.P.A.) des Etats-Unis. 
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La version 2 modifiée du programme est parue en Avril 1981, c'est cette 

dernière que nous appliquerons à l'épisode de pollution photochimique de 

Roubaix. 

Le programme OZIPP permet 

- de calculer les concentrations maximales d'ozone susceptibles d'appa

raître dans la journée à partir de concentrations initiales données en 

oxydes d'azote (NO) et hydrocarbures non méthaniques (HCNM). 

- de tracer des courbes d'égale concentration en o
3 

en fonction de dif

férentes teneurs initiales en NO et HCNM, ces courbes appelées aussi x 
isopleths sont représentées sur la figure 1. 

Il est à noter que ce programme ne peut être appliqué qu'à la 

formation d'ozone dans les agglomérations urbaines et (ou) industrielles, 

ou dans les zones se trouvant immédiatement sous le vent de ces agglomé

rations. Il ne peut pas être utilisé pour les problèmes : 

- de transport d\ozone ou de ses précurseurs sur des longues distances, 

- de l'ozone en zone rurale éloignée, 

- de l'ozone nocturne. 

2.1.2 - Description du modèle 

Le principe du modèle EKMA est schématisé sur les figures 2 

et 3. Le volume réactionnel est assimilé à une colonne d'air, limitée à 

sa partie inférieure par le sol et à sa partie supérieure par la hauteur de 

mélange qui correspond à une inversion de température. La section de cette 

colonne est supposée constante tandis que sa hauteur varie suivant la hau

teur de mélange. Les différentes espèces chimiques à l'intérieur du volume 

réactionnel sont réparties de façon homogène. La colonne va sc déplacer 

à la vitesse ct dans la direction du vent. Le modèle EKMA est donc un 

modèle lagrangien. 
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Figure 2 Principe du modèle EKMA 
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La colonne contient initialement de l'ozone, des hydrocarbures 

non méthaniques et des oxydes d'azote. La hauteur de mélange augmente 

au cours du temps et les polluants (03' HCNM et NOx) se trouvant initia

lement au-dessus du volume réactionnel sont entraînés dans celui-ci. 

L'augmentation de la hauteur de mélange provoque également un accrois

sement du volume réactionnel et en conséquence une dilution des diffé

rentes espèces. D'autre part, au cours de son déplacement, la colonne d'air 

rencontre des émissions d'hydrocarbures non méthaniques et d'oxydes d'azote 

qui sont prises en compte dans le modèle. La période simulée s'étend de 

8 heures à 18 heures. A l'intérieur de la colonne, se produisent des réac

tions chimiques en phase gazeuse, parmi elles des réactions photochimiques 

se développent sous l'influence d'un rayonnement U.V. d'intensité variable 

dans le temps. 

Afin de simplifier le mécanisme chimique, l'ensemble des hydro

carbures non méthaniques est assimilé à un mélange de propène, butane, 

formaldéhyde et acétaldéhyde, ce mélange ayant une réactivité équivalente 

à celle des gaz d'échappement. Les oxydes d'azote sont constitués de 

monoxyde et de dioxyde d'azote. Les autres espèces présentes initialement 

dans le mécani\me sont 0
3

, o2 et H20. Le mécanisme chimique utilisé 

dans le programme OZIPP est représenté sur la figure 4, il est constitué 

de 76 réactions parmi lesquelles huit réactions photochimiques dont 

les constantes de vitesse ont une valeur variant avec J'intensité du rayon

nement U.V. 
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Le programme fonctionne avec les données d'entrée sui vantes 

- la date, la situation géographique (latitude et longitude) de l'endroit 

étudié qui sont des paramètres permettant de tenir compte de l'intensité 

du rayonnement U.V. 

- la hauteur de mélange initiale (à 8 heures) et la hauteur de mélange ma

ximale qui servent à calculer la dilution. 

- la concentration des HCN M, des NO x et de o
3 

au-dessus de la hauteur 

de mélange et qui sont entraînés dans le volume réactionnel lors de 

l'élévation de la hauteur de mélange. 

les émissions horaires des HCNM et des NO dans la colonne d'air qui x 
sont quantifiées sous forme de rapport d'émission (émissions au 

temps t/ émissions à 8 heures). 

- les réactivités des hydrocarbures et des oxydes d'azote qui sont intro

duites sous fo\me de trois rapports de concentrations initiales en polluants 

( (Propylène) /(HCNM) , (Aldéhydes) /(HCNM) et (N0
2
) /(NO ) ) . 

0 0 0 0 0 xo 

- les concentrations initiales dans le volume réactionnel en HCNM, NOx 

et o
3

. 

2.1.3 - Formulation mathématique du modèle 

Au point de vue calcul, l'ordinateur doit résoudre un système 

d'équations différentielles prenant en compte les processus suivants : les 

réactions chimiques, la dilution, l'entraînement des polluants se trouvant 

au-dessus de la hauteur de mélange et les émissions. 
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Une espèce chimique i peut intervenir dans différentes réactions 

et y jouer le rôle d,..e produit ou de réactif. La vitesse tdd~iJ R de variation 

de la concentration de !•espèce i est égale à la somme des vitesses 

!' vif de formation de i diminuée de la somme des vitesses 1vid de dis

pari ti on de i 

L•espèce i est diluée du fait de la variation de la hauteur de 

méla~ge, dans ce cas [dd;i] = - D Ci avec D = d Log Ht 
[ Jo dt 

rd Ci] : contribution de la dilution à la vitesse de variation de la concen-l dt Jo 
tration de i 

D facteur de dilution 

Ht hauteu~ de mélange au temps t 

Si le cons ti tuant i est présent au-dessus de la hauteur de mélange, 

il s•y trouve à une concentration constante (Ci)T' Vespèce i est entraînée 

dans le volume réactionnel au cours de l1 élévation de la hauteur de mélange, 

la contribution de ce phénomène à la vitesse de variation de la concentra-

. d . , 1 d Ci] t10n e 1 est notee ~ . 
- T 

tdd;iJ T = D (Ci)T 
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Si i est émis pendant la durée de la simulation, l'influence de 

' 
cette émission sur la vitesse de variation de la concentration de i notée 

[d Cil · , , · (E ) 1 1 · [ëitl E est rel1ee au rapport d'emissions i t par a re ation sut vante : 

(Ci) 
0 

= masse de i émis au temps t 
masse de i émis au temps to 

= concentration initiale (à to) de i 

= hauteur de mélange au temps to. 

2.1.4 - Applications dU, modèle 

STERN et SCHERER (56) ont appliqué le modèle EKMA à la 

région de Cologne qui est un site industriel important. Dans cette zone, les 

émissions de 95 % des hydrocarbures non méthaniques ont lieu au-dessous 

de 30 rn tandis que 80 % des oxydes d'azote sont émis au-dessus de 60 m. 

Les variations diurnes des concentrations d'ozone simulées et mesurees 

sont représentées sur la figure 5, ces courbes correspondent aux observa

tions effectuées le 21 Juin 1979. Le vent étant faible, les auteurs ont con

sidéré que la colonne d'air ne se déplaçait pas. La teneur en ozone simulée 

étant inférieure à celle calculée, STERN et SCHERER mettent en cause 

le principe d'homogénéité des espèces à l'intérieur du volume réactionnel, 

surtout dans le cas où les émissions ont lieu en altitude comme c'est le 

cas ici pour les oxydes d'azote. 
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Un rapport de J'O.C.D.E. (57) décrit les résultats de J'applica

tion du modèle EKMA aux viJJcs de Gothenberg (Suède), Oslo (Norvège) et 

Vancouv~r (Canada). Il ressort de ces résultats que la concentration en ozone 

peut être diminuée en réduisant les émissions en hydrocarbures. 

120 

100 

80 

60 

~0 

8 

, 
mesuree 

)t~.( .... l' 
1 ~lt....( 

!'·"._.!' ........ ~::'\. .• 
~ •'. . 
1 

.~ \ .... ., 
.~ . 

)4 .' simulee 'IlL 1 )./.._ ____ _ 

"'" . 1 ~ • • , 
\ 

10 12 16 18 heure locale 

Figure 5 : Variation diurne de la concentration mesurée et simulée en 
ozone à Cologne le 21 Juin 1979 
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2.2 - Le modèle TNO 197& 

Ce modèle a été décrit par NIEBOER et autres (58) du labora

toire néerlandais TNO. Le concept de base représenté sur la figure 6, est 

comparable à celui du modèle EKMA. Il s'agit d'une boîte parallélépipé

dique qui ne se déplace pas et dont la hauteur varie avec la hauteur de 

mélange. 

Le mécanisme chimique est consitué de 59 réactions parmi les

quelles des réactions photochimiques, des réactions en phase gazeuse mais 

aussi des réactions hétérogènes entre les polluants gazeux et les matériaux 

solides des aérosols et du sol. Ce dernier type de réaction n'est pas pris 

en compte dans EKMA. 

Afin de simplifier le mécanisme, les hydrocarbures ont été regrou

pés dans des familles : alcanes, alcènes et aromatiques au lieu d'être con

sidérés individuellement.' Le mécanisme chimique est un peu moins déve

loppé que celui du modèle EK MA. 

\ 
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entraînement des polluants 

par étévat1on de ta hauteur 
de ~nétange 

sortie des polluants 
entraînés par te vent 
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1 
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}---------
;/'1 • • 
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/, f 

tranport 
des polluants 
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Figure 6 Présentation schématique- Liu modèle TNO 1978 
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2.3 - Le modèle AERE 

Ce modèle, mis au point par DER WENTet HOV (20, 59) au labo

ratoire britannique AERE, est basé sur le même principe que celui du 

modèle EKMA mais le mécanisme chimique est plus élaboré. Par contre, 

l'évolution diurne de la hauteur de mélange est fixée une fois pour toute. 

Le mécanisme de EKMA contient neuf espèces initiales, celui 

de AERE en comprend 43 regroupées dans le tableau 1. 

Le modèle prend également en compte la condensation et l'adsorp

tion des espèces inorganiques au contact des aérosols. La température et 

la nébulosité, non incluses dans le modèle EKMA, sont introduites dans le 

modèle AERE. 

D'après ce modèle, une réduction des hydrocarbures entraînerait 

une forte diminution de la concentration en polluants photochimiques dans 

le Royaume-Uni (60). 

2.4 - Le modèle SAI \ 

En 1979, REYNOLDS et autres (61) ont décrit ce programme mis 

au point par la Société SAI. Dans ce modèle eulérien, l'espace à étudier 

est découpé en parallélépipèdes comme l'indique la figure 7. Ces volumes 

élémentaires ont des dimensions horizontales de l'ordre de 1 à 10 km, qui 

restent constantes pendant la durée de la simulation tandis que la hauteur 

varie avec la hauteur de mélange. Dans chaque parallélépipède, il est tenu 

compte des réactions chimiques, des émissions, de l'entraînement vertical 

et horizontal des polluants. Le mécanisme chimique est simplifié en regrou

pant les espèces organiques suivant le type de liaison auquel sont rattachés 

les atomes de carbone (C - C, C = C, 
c-c 

c/ '-, 'c 
\ .. _, /. 

C-C 

'c = 0). 
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TABLEAU 1 

• 
Lu di66é. f.e.nte.& e.~pè.c.e.b c.himique.b p'r.é.~e.nte.b initi.ale.me.nt 

dan~ le. mé.c.anibme. du modèle. AERE 

Types de molécules 

inorganique 

alcane 

alcène 

aromatique \ 

aldéhyde 

cétone 

alcool 

Molécules 

monoxyde et dioxyde d'azote, dioxyde de 
soufre, ozone, oxygène, eau, monoxyde 
de carbone. 

méthane, éthane, propane, n-butane, 
isobutane, n-pentane, isopentane. 

éthylène, propène, butène 1, butène 2 
pentène 1, pentène 2, isobutène, 
méthyl-2 butène 1, méthyl-3 butène 1, 
méthyl-2 butène 2. 

toluène, o-xylène, n-xylène, p-xylène, 
éthlylbenzène 

formol, méthanol, éthanol, propanol, 
isopropanol, butanol, benzaldéhyde 

acétone, méthyl-éthyl cétone, diéthyl 
cétone, méthyl propyl cétone, méthyl 
isopropyl cétone. 

méthanol, éthanol. 
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(a) Surface modélisée 

(b) Quadrillage du volume modélisé 

\ 

dl/da " 0 

fl••ct ton: cht•lqt.Hta 

1,, .. , dfo ':'.s~~~',n";, •.:,~',:;::utt; 1':'~tftua1on • r. 
---------L------------~--------------~ + 

Figure 7 Principe du modèle S A 1 
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La prise en compte des entraînements horizontal et vertical des 

polluants nécessite la connaissance des composantes verticales et horizon

tales du vent dans chaque parallélépipède. La diffusion verticale dépend 

également du gradient de température suivant l'altitude. Le modèle SAI 

fait intervenir la rugosité du sol qui joue un rôle dans la diffusion 

verticale des polluants au niveau du sol. 

Comme l'indique le tableau II, le modèle SAI fait appel à un 

grand nombre de données se rapportant à chacun des parallélépipèdes, ce 

qui implique de nombreux points de mesure au sol mais aussi en altitude. 

Le modèle SAI a été utilisé en Europe par le laboratoire néer

landais TNO (62 à 65) qui a modélisé une région englobant, comme l'indique 

la figure 8, une grande partie des Pays-Bas, une partie de la Belgique et 

de l'Allemagne. Le modèle couvre une surface de 71 300 km 2 divisée en 

carrés de 10 km de côté, l'espace étant découpé verticalement en cinq cou

ches s'étendant du sol à 2 100 m de hauteur. La période étudiée corres

pond aux 7 et 8 Juin 1976. La pression atmosphérique est élevée, la tempé

rature maximale atteint 28°C, le vent est faible le 7 Juin puis souffle du 

sud-est à 5 m/s le 8 Juin. les émissions ont été recensées en 226 points. 

Le champ de v~nt a été calculé à partir des mesures effectuées dans 60 

stations. 

La comparaison entre les concentrations maximales d'ozone 

mesurées et celles calculées est représentée sur la figure 9. 

Ce modèle permet de traiter les problèmes d'ozone sur une srande 

échelle, il peut donc être utilisé pour les problèmes de transport. 



- 7 5 -

TABLEAU Il 

Ptinc.ipale.b donnée.& d'e.nttée. du modè.le. SAI 

Type de données 

Quadrillage de l'espace 
modélisé 

Emission des véhicules 

Emissions ponctuelles 

\ 
Etat de surface du sol 

Météorologie 

Qualité de l'air 

Paramètres introduits pour chacun des 
parallélépipèdes du modèle 

Nombre et dimensions des parallélépipèdes 
Localisation dans l'espace 

Emissions horaires des polluants 
Description des routes (nombre de véhicules 
et vitesse moyenne) 

Emissions horaires des polluants 
Flux de chaleur calculé à partir des débits 
d'émission et de la température des gaz 
émis 

Estimation de la rugosité 
Type de végétation 

Valeurs horaires de la vitesse et de la di
rection du vent, de la température, de 
l'humidité, de la pression atmosphérique 
et de l'ensoleillement 

Concentrations horaires initiales des pol
luants 
Concentrations des polluants aux li mi tès 
du modèle (sur les côtés et au-dessus de 
l'espace modélisé) 
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C H A P I T R E IV 

Appli.c.a.ti.on du modè.te EKMA à. l'i.pi.Mde de pollution 

photoc.hi.mique de Septembte 1982 à. Roubaix. 

Le modèle EK MA et son programme OZ! PP est, parmi les modèles 

dont on peut disposer, l'un des plus au point. C'est cette raison, alliée au 

fait que c'est le modèle qui s'accommode le mieux des mesures effectuées 

à Roubaix, qui a guidé notre choix. 

Le programme OZIPP nous a été fourni grâcieusement par l'agence 

de protection de l'environnement (E.P.A.) des Etats-Unis. 11 est rédigé en fortran 

et constitué d'un programme principal et de 39 sous j)rogrammes. 11 a été adapté 

au centre de calcul de l'Ecole des Mines de Douai sur un ordinateur Mini 6,92, 

Cil Honeywell Bull. Puis le programme a été testé sur l'épisode de pollution de 

Roubaix. 

Nous décrivons ci-après la préparation des données d'entrée, la 

présentation du listing de sortie et les résultats des simulations. 

1 - DESCRIPTION ET SIGNIFICATION DES DONNEES D'ENTREE DU PROGRAMME 

OZ! PP 

L'ensemble des données d'entrée est divisé en sous ensembles appelés 

options, chaque option étant repérée par un titre. 
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Les données d'entrée peuvent être introduites sur cartes perforées 

(une ou plusieurs cartes par option) ou introduites au clavier et visualisées sur 

écran (une ligne de J'écran correspondant à une carte perforée). C'est cette der

nière solution que nous avons adoptée. Les données d'entrées de ·chaque simula

tion ont été stockées dans un fichier. Le positionnement exact des données sur 

chaque ligne de J'écran est décrit dans Je manuel d'utilisation du programme 

OZIPP (55). 

Les données d'entrée que nous avons utilisées sont Jes résultats de 

mesures effectuées à Roubaix ou aux environs, ou bien des estimations ou en 

dernier recours, des valeurs (par défaut) préprogrammées. Ces dernières valeurs 

remplacent les données d'entrée manquantes. 

Les différentes lignes du listing des données d'entrée, reproduit dans 

le tableau 1, sont explicitées dans les paragraphes qui suivent. 

TABLEAU 1 

\ 
Lit,ti.ng de.t> donnée.~> d'e.nttée. 

TITL 
ROUBAIX 15/9/82 

PLAC 50.68 356.83 - 1.0 19S2. 9. 15. 
ESSAI ROU 216 

DILU 100.0 2080.0 

EMIS 10.0 1.20 1.04 0.98 1.25 1.35 
1.28 1.34 1.38 1.55 1.69 

-- -
TRAN 0.026 0.018 1.4 0.077 

REAC 0.25 0.54 0.05 

PLOT 20.0 14.0 0.3 0.3 

CALC 3.1 0.48 

ISOP 7.0 0.56 6.0 
0.26 0.30 0.34 0.36 0.38 0.4 
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1.1 - Option TJTL 

Cette option permet l'introduction d'un titre qui est indiqué sur 

la ligne suivant celle de TITL : 

TITL 

ROUBAIX 15/9/82 

Le titre préprogrammé est 

CONDITIONS. 

1.2 - Option PLAC 

STANDARD OZONE ISOPLETH 

Elle concerne la situation géographique de l'endroit étudié et 

la date de la simulation. Ces paramètres vont permettre au programme de 

calculer les valeurs des constantes de vitesse des réactions photochimiques. 

L'une des principales réactions est : 

\ N0
2 

+ hv --> NO+ 0 

(constante de vitesse k
1
) 

conduisant à la formation d'ozone suivant 

Les valeurs des constantes de vitesse des réactions photochimi

ques varient suivant l'intensité de la lumière solaire et en particulier du 

rayonnement ultraviolet. 

La figure 1 représente les variations de k1 liées aux variations 

de l'intensité du rayonnement U.V. suivant l'heure de la journée et l'époqu·e 

de l'année aux Pays-Bas (28) sous une latitude de 52 degrés Nord. 
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Pour un essai de simulation concernant Roubaix le 15 Septem

bre 1982, les données d'entrée de l'option PLAC sont : 

PLAC 50.68 356.83 - 1.0 1982. 9. 15. 

ESSAI ROU 216 

Les différents nombres représentent 

- la la ti tude : 50,68 degrés nord, 

- la longitude : 356,83 degrés ouest, 

- le décalage horaire par rapport au méridien de Greenwich : - 1 heure 

(le midi solaire a lieu à 14 heures, heure locale), 

- l'année : 1982 

- le mois 9 

- le jour 15 

Sur la deuxième ligne de cette option est indiqué le repère de 

l'essai de simulation : ESSAI ROU 216. 
\ 

Les valeurs préprogrammées de cette option correspondent aux 

caractéristiques de Los Angelès le 21 Juin 1975. 

1.3 - Option DILU 

Elle permet de tenir compte de la dilution due à l? variation de 

la hauteur de mélange qui représente la hauteur de la colonne d'air dans 

laquelle se déroulent les différentes réactions chimiques. 

La hauteur de mélange est définie (66) d'après le gradient verti-

, d e . . 
cal de temperature ---a2' e etant la temperature et z la hauteur. 
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Si à partir du sol la température diminue quand l'altitude 

augmente (d 8 /dz < 0), la couche d'air est brassée par des mouvements 

convectifs assurant une réparti ti on homogène des polluants (1' air chaud 

au voisinage du sol monte). 

Cette couche, appelée couche de mélange, est limitée dans sa 

partie supérieure par une inversion de température de /dz > 0 ou par 

d e /dz = O. La hauteur qui caractérise la couche de mélange est appelée 

hauteur de mélange H . m 

La partie de 1' atmosphère dans laquelle d 8 / dz > 0 est appelée 

couche d'inversion, elle peut avoir comme base la hauteur de mélange 

(figure 2) ou le sol (figure 3). 

Dans ce dernier cas, la hauteur de la couche est appelée hau

teur d'inversion Hi. 

L'atmosphère est très stable dans une couche d'inversion, les 

déplacements verticaux sont freinés et même bloqués (67). 

La c6uche d'inversion joue donc le rôle de "couvercle thermique" 

qui limite la diffusion des polluants. 

L'atmosphère peut être stratifiée en plusieurs couches de 

mélange et d'inversion (68), (figure 4). 

Les couches de mélange et d'inversion évoluent au cours du 

temps. Au lever du soleil, le sol se réchauffe et il se développe à partir 

du sol une couche de mélange qui détruit la couche d'inversion de la nuit. 

La hauteur de mélange s'accroît au cours de la journée et atteint un maxi

mum en milieu d'après-midi. Le soir,. le sol se refroidit plus vite que l'air, 

par émission de rayonnements infrarouge, le refroidissement se propage en 

altitude et il se crée une couche d'inversion dont la hauteur se stabilise 

pendant la nuit. Le schéma correspondant (figure 5) a été proposé par· 

LETTEAU et DAVIDSON (69). 
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Figure 2 Inversion de température en altitude 
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Figure 3 Inversion de température au sol 
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Figure .5 Evolution des hauteurs de mélange et d'inversion au cours de la journée 
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Un tel profil peut se concevoir par temps peu nuageux et pour 

un sol assez homogène (70). 

Dans les données d'entrée d'OZIPP, il est nécessaire d'introduire 

la valeur initiale (à 8 heures) de la hauteur de mélange H ainsi que celle 
0 

de la hauteur de mélange maximale HM atteinte l'après-midi. 

La plupart des utilisateurs de modèles sont amenés à estimer 

l'évolution diurne de la couche de mélange car ils disposent rarement de 

mesures se rapportant aux jours qui les intéressent. 

C'est ainsi que STERN et SCHERER (56), lors de l'application 

du modèle EK MA au bassin industriel de Cologne, supposent que la hauteur 

de mélange a varié Je 21 Juin 1979 de 400 rn à 8 heures jusqu'à 1 900 rn 

à 16 heures. Les valeurs préprogrammées de OZIPP (55) correspondant au 

Jer Août à Los Angelès varient de 425 rn à 8 heures jusqu'à 1 900 rn à 

16 h 08. Ces valeurs sont les moyennes des mesures effectuées pendant cer

tains épisodes de smog photochimique. LUR MANN, L YOYD et NITTA (71) 

supposent une variation de hauteur de mélange de 300 à 600 rn, utilisant 

l'algorithme de DEMERJIAN et SCHERE (72). 

\ 

NIEBOER, EIKHOFF et WITTEBROOD (58) supposent que la 

hauteur de mélange Hm du coucher du soleil jusqu'au lever est constam

ment égale à 150 m, l'évolution diurne de H étant régie par une formule m 
mathématique qui prend en compte des coefficients de turbulence. En 

appliquant cette théorie, la hauteur de mélange maximale peut varier 

de 600 à 1 500 m. 

Nous avons essayé de déterminer la hauteur de mélange initiale 

H
0 

et maximale HM à partir des mesures de température à notre disposi

tion en Septembre 1982 et à partir de la courbe d'évolution diurne de la 

hauteur de mélange décrite dans l'additif (73) du manuel d'utilisation de 

OZ! PP. 

La mise en évidence des hauteurs de mélange et d'inversion 

peut être effectuée de plusieurs façons : 
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- par la mesure de la température sur un mat ou une tour, dans ce cas, la 

hauteur est très vite limitée. 

- par la mesure de la température par radiosondage effectué à l'aide d'un 

ballon ascendant, la hauteur de sondage pouvant atteindre 20 km. 

-à l'aide d'un sodar (79) qui émet une onde sonore. L'analyse du signal 

rétrodiffusé par les couches de turbulence thermique permet de mettre 

en évidence la présence d'une couche d'inversion. La hauteur prospectée 

se limite généralement à 500 m. 

Nous disposons, pour le mois de Septembre 1982, des données 

suivantes 

- mesure des températures à 10 et 30 m sur un mat situé à la station mé

téorologique de Mouvaux (station 2F) intégrée dans le réseau automatique 

de surveillance de la pollution atmosphérique de la région lilloise. Ces 
' 

mesures nous permettent de repérer les inversions de température au sol. 

- des mesures ~ffectuées par des ballons ascendants lachés chaque jour à 

2 heures et 14 heures (heure locale) par les stations météorologiques 

française de Trappes (région parisienne) et belge de Uccle (région bruxel

loise). 

Les relevés de température à 10 et 30 m à Mouvaux indiquent 

l'existence d'une couche d'inversion au sol avant le lever du soleil les 15, 

16 et 17 Septembre, ce qui est confirmé par les radiosondages de Trappes 

et de Uccle effectués à 2 heures (figures 6 à 10). 

Le 15 Septembre 1982, la destruction de la couche d'inversion 

s'est produite entre 7 h 30 et 8 h 00, c'est-à-dire au lever du soleil, comme 

l'indique le tableau Il. Le même phénomène a été observé les 16 et 17 

Septembre 1932. 
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Figure 6: Radiosondage de Trappes le 15 Septembre 1982 à 2 heures 
Altitude de Trappes : 167 rn 

altitude .) m 

\ 
2000 \ . 

""' 1000 .""' 
\ 

\ ·--•' 
. 

0 \ •10 •20 température •c 

Figure 7 : Radiosondage de Trappes le 16 Septembre 1982 à 2 heures 
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Figure 8 : Radiosondage de Uccle Je 16 Septembre 1982 à 2 heures 
Altitude de Uccle: 100 rn 
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Figure 9 : Radiosondage de Trappes le 17 Septembre 1982 à 2 heures 
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Figure 10: Radiosondage de Uccle le 17 Septembre 1982 à 2 heures 
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TABLEAU Il 

Re.le.vé de. te.mpéta.tu-te.& (moye.nne.6 qua.-tt-ho-taùe.b) à. 

Mouvaux (btation 2FJ le. 15 Se.pte.mb-te. 1982 

Heure Température à 10 rn Température à 30 rn 
da 
dz 

7 h 00 15,7 15,8 > 0 

7 h 15 15,7 15,9 > 0 

7 h 30 15,7 16,3 > 0 

7 h 45 15,9 16,0 > 0 

8 h 00 16 15,6 < 0 

Les radiosondages de Uccle, effectués à 14 heures les 15, 16 et 

17 Septembre (figures 11. à 13), indiquent la présence de couches de mé

lange limitées ~n altitude respectivement à 1 798 m, 1 989 m et 1 705 m. 

Etant donné l'altitude de Roubaix (30 m), on peut estimer les 

hauteurs de mélange à 14 heures à 1 768 rn le 15 Septembre, 1 959 m le 

16 Septembre et 1 675 m le 17 Septembre. 

Les hauteurs de mélange maximales HM sont calculées à partir 

des hauteurs Ht 1 estimées à 14 heures (t
1
) et de l'évolution diurne typique 

de la couche de mélange qui est préprogrammée dans OZIPP et représentée 

graphiquement sur la figure 14. 

D'après cette courbe et connaissant les hauteurs de mélange H~ 

au lever du soleil et H1 1 
au temps t 

1
, il est possible de calculer la hauteur. 

de mélange maximale HM puis la hauteur de mélange à 8 heures Ht
0

• 
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Figure 11 : Radiosondage de Uccle le 15 Septembre 1982 à 14 heures 

Altitude de Uccle : 100 rn 
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Figure 12: Radiosondage de Uccle le 16 Septembre 1982 à 14 heures 
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Figure 13: Radiosondage de Uccle le 17 Septembre 1982 à 14 heures 
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Figure 14 : Variation diurne de la hauteur de mélange suivant OZIPP (73) 

HR. : hauteur de mélange au lever du soleil 

Ht : hauteur de mélange au temps t 

HM : hauteur de mélange maximale 

t R. : heure du lever du soleil 

t : heure quelconque de la journée 

tc : heure du coucher du soleil 

t - t c R. 
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En effet, à partir de cette courbe : 

- à Ht mesurée au temps t 1 correspond en abscisse T 1 = 
' 1 

(paramè-

Ht - H R. 
1 tre sans dimension variant entre 0 et 1) et en ordonnée G 

1 
= ----

HM - HR. 

d'oÙ J'on tire : 

CD 

- à t = 8 heures correspondent T et G = 
0 0 0 

H - H 
to l d, , 

' ou 
HM- Hl 

J'on tire 

\ 
Les hauteurs de mélange maximales HM' introduites dans Je 

programme sont répertoriées dans Je tableau III. Etant donné l'existence 

d'une couche d'inversion au sol, la hauteur de mélange au lever du soleil 

Hl est considérée comme nulle. 

TABLEAU Ill 

Vétetmina.tion de~t ha.u.teuu de mélange ma.x.imale~t HM 

Date Tl Gl 
H.t Htl H 

tl tl t (m) (m) (m)M c 

15/9/82 14 h 00 7 h 26 20 h 03 0,52 0,85 0 1 768 2 080 

16/9/82 14 h 00 7 h 28 20 h 01 0,52 0,85 0 1 959 2 305 

17/9/82 14 h 00 7 h 29 19 h 59 0,52 0,85 0 1 67 5 1 971 



- 93 -

D'après le tableau II, la hauteur de mélange Hto à 8 heures est 

supeneure à 30 m. La valeur de Hto extrapolée en utilisant la courbe de 

la figure 14 et l'équation@ est de l'ordre de 50 m, mais il faut recon

naître que l'extrapolation sur la courbe est délicate au voisinage de l'ori

gine. Pour Hto' nous introduirons une valeur de lOO rn, valeur intermédiaire 

entre celle précédemment calculée et celle utilisée par NIEBOER et 

autres (58) qui est égale à 150 rn lors de l'application du modèle EKMA 

aux Pays-Bas. 

Par ailleurs, un document de l'OTAN (74) indique que, généra

lement, malgré l'existence de fortes inversions nocturnes de température 

à l'extérieur des villes, la couche d'air urbaine est chauffée par la ville 

(effet d'île) ce qui crée une couche de mélange nocturne peu profonde de 

l'ordre de lOO m. 

Les données d'entrée de l'option DILU, correspondant au 

15 Septembre 1982, se présentent de la façon suivante : 

DILU 100.0 2080.0 

\ 
Les deux nombres qui suivent DILU indiquent respectivement 

la valeur, exprimée en mètres, de la hauteur de mélange initiale Hto et 

celle de la hauteur de méla~ge maximale HM. 

Les valeurs préprogrammées sont de : 530 rn pour Hto et 

610 rn pour HM. 

1.4 - Option EMIS 

Elle permet de tenir compte de la variation des émissions en 

précurseurs (hydrocarbures et oxydes d'azote) au cours de la journée dans 

le volume réactionnel modélisé. Les fluctuations des émissions sont intro-

duites dans 

18 heures, 

horaires Et 

le programme pour chaque heure de simulation, de 9 heures à 

sous forme de rapport E /E entre les émissions moyennes 
t 0 

à l'heure t et les émissions moyennes horaires E
0 

à 8 heures. 
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La vitesse du vent étant très faible du 15 au 17 Septembre 1982 

à Roubaix, nous avons considéré, comme l'a fait STERN (56) lors de l'ap

plication du modèle EKMA au bassin de Cologne, que la colonne d'air mo

délisé ne se déplace pas. Les émissions prises en compte sont donc celles 

de Roubaix. 

Nous avons essayé d'estimer les rapports moyens d'émissions 

E/E
0 

pour Roubaix. Les émissions peuvent être réparties en émissions in

dustrielles et émissions urbaines (circulation automobile, chauffage). Le 

tableau IV indique, d'après la Direction Régionale de l'Industrie et de la 

Recherche du Nord - Pas-de-Calais (7 5), la réparti ti on de la consommation 

annuelle de combustibles par les industries de la zone Roubaix-Tourcoing 

(secteur L 4). 

TABLEAU IV 

Répœrtition de. la. c.on~ommation d'éne.tgie. indu~tti.e.lle. 

(moyenne annuelle. de. 1916 à 1982) pat 

type. de. c.ombubtible. dan!> ta. zone 

Roubaix.-T outc.oing 

\ 

' Type de • Gaz Total corn-
Charbon Fuel lourd bustiblcs combustibles naturel fossiles 

Consommation 2 556 51 87 5 44 795 99 226 en Tep (a) 

( ) T , . 1 , 10 . a 1 cp = 1 tonne equtva ent petrole = 10 calones 

Elcctrici té 

109 590 



- 95 -

La consommation de carburant automobile a été évaluée à 

partir de statistiques régionales (76). La consommation annuelle dans la 

région Nord - Pas-de-Calais est de 0,44 Tep de produits pétroliers par habi

tant. La zone L 4, regroupant les communes de Roubaix, Tourcoing, 

Mouvaux, Wattrelos, Neuville-en-Ferrain, Roncq et Linselles, compte 

293 902 habitants (77). La consommation annuelle de carburant dans cette 

zone peut donc être estimée à 129 317 Tep qui se répartissent (76) de la 

façon suivante : 39 % de gazole (50 434 Tep) et 61 % d'essence ordinaire 

et de super carburant (78 883 Tep). 

Dans cette étude, nous négligeons les émissions dues au chauf

fage dans les secteurs résidentiel et tertiaire. En effet, les pointes 

de pollution photochimique intervenant par beau temps, les émissions 

dues aux appareils de chauffage sont faibles sinon inexistantes. 

La masse des oxydes d'azote ou des hydrocarbures, emts 

lors de la combustion d'une tonne équivalent pétrole, est appelée facteur 

d'émission des oxydes d'azote ou des hydrocarbures. A partir des consom

mations de combustibles et connaissant les facteurs d'émissions des 

oxydes d'azote et des hydrocarbures par type de combustible et par sec

teur d'activité,\ il est possible d'évaluer les quantités d'oxydes d'azote et 

d'hydrocarbures émis dans la zone Roubaix-Tourcoing. 

Les moyennes annuelles d'émissions d'oxydes d'azote et d'hydro

carbures sont rassemblées respectiv~ment dans les tableaux V et VI. 
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TABLEAU V 

Véte.t:mination de.~ émi~MoM annuelle.~ d'o-x.yde.~ d'azote. 

dan~ la. zone. Roubaix-Tout:c.oing 

Type de Consommation Facteur (a) Moyenne des 
annuelle d'émission de émissions de NO combustibles 

Tep NO Kg/Tep Kg x 

Charbon 2 556 ll 28 116 

Fuel 51 875 6 311 250 

Gaz 44 795 4 179 180 

Total Industrie 518 546 

Gazole 50 434 35 1 765 177 
\ 

Essence 78 883 20 1 577 660 

Total Transport 3 342 837 

(a) D années du CITE PA ( 16) 

x 



Secteur 
d'activité 

Industrie (c) 

Transport (c) 
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TABLEAU VI 

Vé.te.tmination de.b é.mibbionb annue.lle.& d'hydtoc.a.tbU'te.b 

dan!> la. zone. Roubaix-Toutc.oing 

Type de Consommation Facteur d'émis- Moyenne des 

combustibles annuelle sions des hydro- émissions d'hy-
Tep carbures Kg/Tep drocarbures Kg 

Charbon 2 556 0,25 (a) 639 

Fuel 51 87 5 0,13 (a) 6 744 

Gaz 44 795 0,04 (a) 1 792 

Total Industrie 9 175 

Gazole 50 434 Il (b) 605 208 

Essence 78 883 44 (b) 3 470 852 

\ 
T ota! Transport 4 076 060 

(a) Données du CITEPA pour les chaudières industrielles (78) 

(b) Taux applicables aux véhicules particuliers qui représentent 
88 % du parc automobile régional (76) 

(c) Les émissions d'hydrocarbures provenant de l'évaporation lors 
de l'utilisation de solvants, des carburants lors de leur stockage 
ou au niveau des véhicules n'ont pas été comptabilisées 
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Les tableaux V et VI indiquent assez clairement que, dans la 

zone Roubaix-Tourcoing, les émissions d'oxydes d'azote et d'hydrocarbures 

sont dues principalement à la circulation automobile (87 % pour les oxydes 

d'azote et près de 100 % pour les hydrocarbures). D'autre part, les émis

sions industrielles ont un caractère plus constant dans Je temps que les 

émissions automobiles. 

La variation du rapport d'émission E/E
0 

est donc reliée direc

tement à la fluctuation du trafic automobile. 

Afin d'évaluer la variation de la circulation automobile au 

cours de la journée, nous avons utilisé les résultats des comptages de véhi

cules effectués du 15 au 22 Décembre 1982, par la Communauté Urbaine 

de Lille, à Roubaix aux alentours de la station de mesures de la pollution 

atmosphérique. Les points de comptage sont repérés sur le plan de Roubaix 

(figure 15). 

Comme l'indiquent le tableau VII et la figure 16, les résultats 

sont présentés sous forme de tableaux de mesures et de graphes. 
\ 

A partir des comptages horaires moyens pour un jour ouvrable 

(noté MJO(t)), nous avons calculé, pour chaque point de comptage i, 

le rapport fi (t) 
MJO(t) , 

= MJO(o)' MJO{o) étant la valeur de MJO(t) a 8 heures. 
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C01111UNAUTE URIIIII NE DE L l LLE COHI'TACE AUTOHI\TIQUE 

DU M~ 15 / 12 / 82 
AU MER 22 / 12 / 82 

OIRI!CTlOM OB LA VOIRIE ET OP.S TIU\NSPORTS URMINS 
SERVICE 0~ ET\.IOF.S OE CIRCULATION 

VILLE DE 1 ROUIIIIIX YOlE 1 BO.DE PARIS 
LOCALISATION s CIIANZY/IlD.LECLERC (P.4/l4) 
RUE EH DOUBLE SP.NS COMPTAGE s VERS LECLERC 
TYPE DE VEJIICUI.E s TOUS VEIIICUI.~ 

RI'.SULTATS BRUTS PICIIIER M.RDX821126 

··---· ~ 1~ • .-rJ 16 • 1.9 11 • S/.11 :a • ~:~ 1 • • ~UI :.-o • .w. ~: • :v. ~z • JW • ~,_.~ • 1\J~ • ~.:~ ---· 
• ?lm -··-··-------··--·--···---------------------······-······ 

:~ , ~ , :•3 , :7~ . ~ • 1~ , :9 , 61 , 9' , 

• !~ ----·----·-----··--·---------------------------------·---------
31 • 61) • 112 • !68 • l8 • l~ • 17 • 19 • ~~ • . )(') ··--·-···-·-------·-·-···--·-·-----·--·-------------------------
~ , ~~ , 86 , 1?9 , ~ 1 , 21 , 31 , 23 • 44 , 

• J;+')O -··-·--·-·--·--------·--·-----·---·----------------------
~' • 1l " ~ • 00 • !6 • 7 " :1 - lZ " lO " 

• 11')0 -·-·-·-·----·-·---·-·-------···--···-----------------·---·--·-·----· 

100 • 110 • 62 • ._ • ~ • n • eo • '' • " • . ~ -------------------------------··-------------------
M • n • n • " • , • M • ~ • ~ • ~ • . /;;(~ ---·-··--·-··-------··------------------··-------------·--·-

::-• , :3: • " • l~ , :~ • 11~ • !4~ • llO • 1!0 , . ~ ----·-·----·-·----------------·-·---··-----·--·--·--·-·---··--·--· 
~:'8 • 6~ • ~~~ • ll • L"' • L"' • ~?7 • &!6 " 4130 • 

• 8..:00 -·--------·------·-·-·-·-------·-·-·-·----·-··--·-·---------
"91 , 779 • 4~6 • ~~· • 7~ , ~ • "'~ , .,,, • 6ll , 

• "'"X) ··-------------------·------·--·-··-··--------·-····---·-
'Z4 " 68: " &17 • 1.'~ • r_.]1 " 74& • -!.92 • 1/fJ " 

• :e><>o --------·-·---------·-·--------------------------------
·1'' • 0..~ • 701 • ~~ • 11~ • ~· • 636 • 64J • 601 • 

• ~ t:i:'O -----------------------·------------------------.--------
~ ~ • '~~ , 647 • ~ ,. 4?3 , ~~4 , 6!J Il 6~4 Il 633 • 

• 1)f)') -----------·----·------------·--·--·--··--·-·-·-·--------
~ , 5-47 • 618 , !/)) • Je: , ~2 , ~ • ~~ • ~..., • 

, !}()0 -----------------------------------:.----·------·-·------
'']] • ~· • 71~ • 44l • -:"..0 • 7~ • ?QO • 7;5 • 6:1 • 

• !&~ ----·-·------------------------·-----------··----·----------· 
.,, • n~ • m • 111 • 2::9 • Slt • 8&l • 8'1 • 76~ • . :~) ·-···--·--··------------------·-·-·----·-···-·--·--·-·-----·-·-····--
'1S • ~~· • t:5 • BJs • 1')1 • m • 8': • ~l • r.;: • 

• l6'")) -----·-···-·--------··-·-·-·--··--·-·---·-·--·-·---------·-·----· 
C)64 • 734 • ·~· , "" • ·~ , "' • ~ , 9:i , 76~ • 

• 171(11) ----·-·-·-·'I--·--·---------····-·-···---···-·--··--·--·-·--··---------·-·--
'.16S • S~: • ' Ill • ~~ • ~ • &8~ • ~: • 86! • 7'3 • 

• :8H?O ··--·-· -------·---·--·-·. --···-·--·-·-·--·-···---····---·-·-----·-·---··--- • 
.,~~ • 7~8 • ,, • ~l • l~ • ··~ , ~ • 1~1 , ~~ • 

• :troo --·-·--·-·-··-·--·-·--·-·-···------·----·--·--·-··-·-----···----·--·-·--·-· 
·~• • l78 • ~ • HO • ]17 • 349 • 41~ • 1~: • 1?7 • 

• ~J --------------··-------------···----·----···-·-·-·-----------·-·-···--
l:J • ~ • l8l • lll • :Je • v: • YJl • J:l • '306 • 

• ~IH'>) --·--·--···-·-···----·---·····-·--------·-·-·--·--·----·-···-······-· 
:n • :•7 • ::o • ~j • \~ • ::~ • 1!~ • :•1 • !.73 • 

• ~·00 --------------------------·------------------------·-------------·--·-----
:ze • tu • :.o • :'96 • 1~ • 9.i • 111 • :~ • a• · . ~.., ··-·---·-·-··---··-·-······---·-·-·-------··--·---------·--·-·-···--···-·-·· 
'1 , 71 • :•! • :40 • •: • 71 , •t • !0~ • ~~l , . ~·~ ----------·-·--------·----·--·--------------------------------·-" 

, 'tr~ " 9)7' • :~: • 1'Xs83 • ~.;)6 • ~:~ • ''~~ • tt\~66 • 1~~6 • o • o • to~•t • 9394 • 

Tableau VIl Résultats du comptage effectué au point de mesure n° 2, 
représenté sur la figure 15 
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COMMUNAUTE UROI\1 N! D! LILL! 
DlR!lCTIOH D! LA VOIR!! t:T DI'.S TRNISI'ORTS URMINS 
S!:IIVIC! DES ETVDP.S DE CIRCULATION 

VIL!.! DE 1 ROUMIX VOl! 1 OO.D! l'NilS 
LOCALISATION 1 CILI\NlY /llO. LOC!.EllC (P. 4/HI 
JIU! EH DOUOL! St:HS 
TYI'! DR Vt:IIICUL! 1 TOUS Vt:JIICU!.ES 

RESULTATS BRUTS 

COMrTACE AUTOMATIQUE 

OU KY.R IS 1 12 1 112 
AU KER 22 1 12 1 12 

COHI'TACE 1 VI:.RS LOCLt:nC 

FICHIER N.ROX821 126 

Figure 16 Représentation graphique des résultats du comptage effectué au point 
de mesure n° 2, représenté sur la figure 15 
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Afin de tenir compte de l'importance relative de la circulation 

en chaque lieu de comptage i, il a été établi un rapport moyen horaire 

F(t) =? fo n./ ~no, no étant le nombre moyen de véhicules comptés pendant 
1 1 1 1 1 ° 

toute une journée ouvrable à l'endroit i (~no = 91 650 véhicules). 
1 0 

Etant donné la prédominance des émissions automobiles dans la 

zone Roubaix-Tourcoing, la fluctuation de la circulation F(t) représente 

donc la variation des émissions E(t/E
0 

d'hydrocarbures et d'oxydes 

d'azote. 

Dans le tableau VIII, figurent les valeurs de F(t) = E(t/E
0 

en fonction de l'heure de la journée, ce sont les valeurs de 9 heures 

à 18 heures qui sont utilisées dans la simulation. 

Les données d'entrée de l'option EMIS sont présentées de la 

façon suivante : 

EMIS 

1.28 

1~0 

1.34 

1.20 

1.38 

1.04 

1.55 

0.98 

1.69 

1.25 1.35 

Le nombre de rapports E(t/E
0 

est indiqué immédiatement après 

EMIS, puis suivent la valeur des rapports E(t/E
0 

de 9 heures à 18 heures. 

Si les valeurs préprogrammées de E(t/E
0 

sont égales à zéro, la 

simulation a lieu, dans ce cas, en supposant qu'il n'y a pas d'émission après 

8 heures. 
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T A B L E A U VIII 

Va.ti.a.tion de./) émiHion/) automobile_/) e.n 6onc.tion 

de. l'he.ute. de. la. joutnée. à Rouba.iJC. 

Heure de la journée (H) Rapport d'émission 
F(t) = E/E0 

1 0,07 

2 O,Oit 

3 0,02 

ft 0,02 

5 0,12 

6 0,11 

7 0,28 

8 1 

9 1,20 

~0 1 ,Olt 

11 0,98 

12 1,25 

13 1,35 

lit 1,28 

15 1 ,3ft 

16 1,38 

17 1,55 

18 1,69 

19 1,58 

20 1,02 

21 0,61 

22 0,31 

23 0,19 

2/t 0,16 
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Dans Je programme OZIPP, il est supposé que les hydrocarbures 

émis dans Je volume réactionnel ont la même composition que les hydro

carbures non méthaniques initialement présents dans ce volume. Quant aux 

émissions d'oxydes d'azote, elles sont supposees être formées de 90 % de 

monoxyde d'azote et 10 % de dioxyde d'azote, ces pourcentages ne pou

vant pas être modifiés. 

1.5 - Option TRAN 

Les données d'entrée de cette option sont représentées ci-

dessous 

TRAN 0.026 0.01& 1.4 0.077 

Le premier nombre suivant TRAN correspond à la concentration 

initiale en ozone (0,026 ppm) dans le volume réactionnel. Les trois dernières 

données indiquent la concentration en ozone (0,0 18 ppm), en hydrocarbures 

non méthaniques (1,4 ppm) et en oxydes d'azote (0,077 ppm) au-dessus du 

volume réactio.nnel. Ces données permettent de tenir compte du transport 
1 

de ces polluants dans le volume réactionnel lors de l'élévation de la hauteur 

de mélange au cours de la journée. 

Les concentrations des polluants au-dessus de la couche de mé

lange sont supposées rester constantes pendant toute la durée de la 

simulation (de 8 heures à 18 heures), les hydrocarbures non méthaniques 

étant composés de 10 % de propylène et 90 % de n-butane et les oxydes 

d'azote de 100 %de dioxyde d'azote. 

La concentration initiale en ozone, dans le volume réactionnel, 

est celle mesurée à Roubaix à 8 heures. 

Les concentrations au-dessus de la couche de mélange peuver)t 

être obtenues par des mesures en altitude, effectuées par avion, par radio

sond~ge ou par sondage LASER (79). Nous ne disposons pas de telles mesu

res en ce qui concerne Roubaix et il a donc fallu faire une estimation. 
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Les concentrations moyennes horaires, mesurées au sol, en 03' 

HCNM et NO les plus faibles de la nuit précédant la simulation, ont été x 
prises comme base. 

Les concentrations des polluants, introduites dans l'option TRAN 

sont rassemblées dans Je tableau IX. 

Date 

15/09/82 

16/09/82 

17/09/82 

TABLEAU IX 

Conc.e.ntta.tionb de.b polluant& int'r.oduite.b 

da.nb l'option TRAN 

(0
3
)
0
dans la Estimation des concentrations maximales 

couche de des polluants au-dessus de la 
mélange couche de mélange 

mesurée à 
8 heures (03) (HCNM) (NOx) 
ppm (a) ppm (a) ppm C (a) ppm \a) 

\0,026 0,018 1,4 0,077 

0,217 0,168 2,45 0,099 

0,149 0,150 1,3 0,086 

(a) Il s'agit en réalité de vpm mais le sigle ppm est encore très largement utilisé 
pour les gaz. 

Les valeurs préprogrammées de l'option TRAN sont nulles. Dans 

ces conditions, la simulation se fait en considérant qu'il n'y a pas d'ozone 

dans la couche de mélange au départ de la simulation ni de polluants 

au-dessus de la couche de mélange. 
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1.6 - Option REAC 

Les données de l'option REAC sont présentées de la façon sui-

vante : 

REAC 0.25 0.54 0.05 

Les trois nombres qui suivent REAC fixent la réactivité des 

précurseurs, c'est-à-dire respectivement la valeur des rapports des concen

trations en polluants au début de la simulation (à 8 heures) : 

(propylène) /(HCNM) , (N0
2

) /(NO ) et (Aldéhydes) /(HCNM) . 
0 0 0 xo 0 0 

Les hydrocarbures non méthaniques sont supposés être un mélange 

de n-butane peu réactif, de propylène très réactif ainsi que de deux 

aldéhydes : le formaldéhyde et l'acétaldéhyde. 

Nous avons utilisé, pour la réactivité des hydrocarbures, les 

coefficients préprogrammés (propylène) /(HCNM) = 0,25 et 
. 0 0 

(aldéhydes) /(HCNM) = 0,05 qui correspondent à la réactivité des gaz d'é-o 0 
chappcment. Ces coefficients ont été déterminés à partir d'expériences 

\ 

effectuées en chambre de simulation. 

Le rapport (N0
2

) /(NO ) a été calculé à partir des concentraa XO 

tiens de NO et N02 mesurées à 8 heures du 15 au 17 Septembre 1982,. 

dans ces conditions (N02) /(NO ) = 0,54 le 15 Septembre, 0,57 le 16 Sep-a xo 
tembre et 0,59 le 17 Septembre. 

La valeur préprogrammée de (N0
2

) /(NO ) est égale à 0,25. 
0 xo 

1.7 - Option CALC 

Les données d'entrée de cette option, correspondant au 15 Sep

tembre 1982, se présentent de la façon suivante : 

CALC 3.1 0.48 
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L'option CALC permet d'introduire la concentration initiale 

(à 8 heures) en hydrocarbures non méthaniques (3,1 ppm) et en oxydes 

d'azote (0,48 ppm). 

En ce qui concerne les oxydes d'azote, nous disposons des 

moyennes horaires de NO et N0
2 

mesurées à Roubaix. 

Dans le programme OZIPP, la concentration en méthane, 

composé très peu réactif bien qu'assez abondant (teneur d'origine naturelle 

de 1,2 à 1,5 ppm (18)), est retiré de celle en hydrocarbures totaux (HCT). 

C'est donc la concentration en hydrocarbures non méthaniques (HCNM) 

qui est prise en compte. Hors l'appareil de mesure de Roubaix (détecteur 

à ionisation de flamme) détecte la totalité des hydrocarbures sans effec

tuer de séparation préalable, le résultat est alors exprimé en J..lg équivalent 

de CH
4
/m 3 d'air. 

Il nous a donc fallu évaluer la concentration de méthane dans 

l'atmosphère urbaine. A partir des mesures d'hydrocarbures totaux et de 

méthane effectuées en site urbain, à Genève (station Sainte Clotilde), nous 

avons établi une relation entre les hydrocarbures totaux et le méthane. 

Cette relation .1 ensuite été appliquée au site de Roubaix. 

Les concentrations moyennes demi-horaires des hydrocarbures 

totaux ont été comparées à celles du méthane. Cette comparaison a été 

effectuée (figure 17) sur 92 mesures effectuées les 9 et 10 Septembre 1982, 

jours où la pollution organique est importante comme elle l'est du 15 au 

17 Septembre 1982 à Roubaix. De l'étude statistique des mesures, il 

peut être déduit la relation A suivante : (CH4)/(HCT) = - 0,056· .<HCT) + 0,73, 

le coefficient de corrélation entre (CH
4

)/(HCT) et (HCT) est égal à - 0,77. 

La zone de Roubaix étant considérée comme urbaine (émissions dues prin

cipalement à la circulation automobile), la relation A a été appliquée aux 

mesures d'HCT effectuées dans cette zone afin d'évaluer les HCNM. 

Les concentrations initiales des précurseurs a Roubaix, du 15 

au 17 Septembre 1982, ont été rassemblées dans le tableau X. 
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0~--~--~--~--~--~~--~--~---r----

12 18 heure locale 6 12 18 6 

9/9/82 10/9 11/9 

Figure 17 : Concentrations moyennes demi-horaires en hydrocarbures totaux et 
en méthane mesurées à Genève les 9 et 10 Septembre 1982 
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TABLEAU X 

Véte.tmina.tion de.& conce.ntta.tion& moyenne.& hota.ite.& de.& 

hydwca.tbute./) non métha.nique./) e.t de./) oxyde./) 

d'azote. à. 8 h 0 0 du 7 5 a.u 11 Se.pte.mbte. 8 2 

Aut le. bite. de. Roubaix. 

(NO) 
0 

(N02)o (NO ) 
xo 

(HCT) 
0 (CH4)o 

Date 
, , 

évaluée mesuree mesuree mesuree 
ppm ppm ppm ppm ppm 

15/09/82 0,22 0,26 0,48 5,4 2,3 

16/09/82 0,115 0,15 0,265 5,2 2,3 

17/09/82 0,10 0,15 0,25 3,9 2 

1.8 - Option PLOT et ISOP 

\\ 

(HCNM) 
0 

pp rn 

3, l 

2,9 

1,9 

Ces options permettent de tracer sur imprimante et sur table 

traçante les courbes d'égales concentrations maximales en ozone, appelées 

isopleths, en fonction des concentrations initiales en HCNM et en NO . 
x 

Les données d'entrée de l'option PLOT sont représentées de 

la façon sui vante : 

PLOT 20.0 14.0 0.3 0.3 

Les deux premiers nombres permettent de fixer la longueur en 

cm de l'abscisse et de l'ordonnée, les nombres suivants représentent la 

hauteur en mrn des nombres et des lettres du graphique. 
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Les données d'entrée de l'option ISOP, correspondant à l'essai 

ROU 216, sont représentées ci-dessous: 

ISOP 

0.26 

7.0 

0.30 

0.56 

0.34 

Cette option permet 

6.0 

0.36 0.38 0.4 

- de fixer la valeur maximale de la concentration en HCNM sur l'axe des 

abscisses (7 ppm), 

- de fixer la valeur maximale de la concentration en NOX sur J'axe des 

ordonnées (0,56 ppm), 

- de tracer six isopleths de valeurs : 0,26 - 0,30 - 0,34 - 0,36 - 0,38 - 0,4 

ppm d'ozone. 

Dans Je cas où aucune donnée n'est entrée dans les options 

PLOT et ISOP, les isopleths ne sont pas tracées. 

\ 

2- DESCRIPTION DU LISTING DE SORTIE DES RESULTATS D'UNE SIMULATION 

Les simulations peuvent être effectuées de deux façons 

- sans construction d'isopleths, les options PLOT et ISOP ne sont· pas activées, 

le but est alors de déterminer, pour des concentrations initiales en précurseurs 

fixées, la concentration maximale d'ozone formé. Dans ce cas, la simulation 

est dite "simple", la sortie des résultats est rapide (environ trois minutes). 

- avec construction d'isopleths, dans ce cas, l'ordinateur effectue 61 simulations 

simples qui permettront le tracé des isopleths. Le temps de sortie des résultats 

est alors de l'ordre de quinze minutes. 
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2.1 - Description du listing de sortie d'une simulation "simple" 

Ce listing comprend trois feuillets 

- le premier feuillet (tableau Xl) comprend les données d'entrée, l'indica

tion du midi solaire, l'heure de stabilisation de la hauteur de la couche 

de mélange, la hauteur de cette couche heure par heure à partir de 

8 heures. 

- le deuxième feuillet (tableau XII) rassemble, heure par heure, les concen

trations instantanées en HCNM (noté HC total), NOx et 0 3 ainsi que les 

variations horaires des rapports (propylène)/(N MHC), (aldéhydes)/(N MHC) 

et (N0
2
)/(NO). Au bas de ce tableau de mesures, figure la concentration 

horaire maximale de o
3 

ainsi que ~'heure d'apparition de ce maximum. 

- sur le troisième feuillet (figure 18) est représentée la courbe (0
3

) = f 

(temps de simulation). 

L'entrée de données supplémentaires dans l'option CALC per

met également, si on le désire, l'impression des constantes de vitesse des 

76 réactions du mécanisme chimique (tableau XIII) ainsi que l'impression, 
\ 

heure par heure, des concentrations instantanées des différentes espèces 

chimiques mises en jeu dans le mécanisme, la vitesse d'apparition ou de 

disparition de chacune de ces espèces, les vitesses de réaction, les valeurs 

des constantes de vitesse des réactions photochimiques. 

Le tableau XIV est un exemple de ces valeurs calculées à 

10 heures. 

2.2 - Description du listing de sortie correspondant aux options PLOT et ISOP 

Ce listing comprend l'impression des résultats des 61 simula

tions simples nécessaires au tracé des isopleths, une partie de ces résultats 

est représentée dans le tableau XV. Les isopleths sont tracés en fin 

de listing et sur table traçante (figure 19). 
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IIOUB:.JX 1~/?/8:;! 

ll,E HC P~CI'YLEIIE toLOE.IIYOE. uox N02 OZ•)IIE 
Clül ) T\HAL f Rt\C Il OU rRtoC Il t'tl TOTf,L r:u.c liON c ws r ,;14T> 

9uo. J. 10000 0.~~000 o.o~uou U.4~UUO 0.~4000 0.(1~6(10 

900. 3.3nï:! 1).:!1700 0.1H:;:;9 O.:;;!~ la 0.4:!788 0.00418 
...---

1000. ::.y 1 1 ;!i' o. 17'10 1 O.U41,;~~ 0.3-4~~5 0.:57043 0.013:57 

1100. ~.1.3253 o. 1470~ 0.063::1? O.o.!61JO U.77i.74 0.1)4!;lhl 

1::uu. :!.:!2703 o. 11:;34 0.0?0::!1 0. ~:!:){;3 0.~0001 0.130~0 

1300. :;!.·1:511? 0.09169 0.10;)7 1 0.~0162 1).?::13;]4 0.21:Z:~tJ 

1'.00. ;:.10413 0.01107 o. 11~:54 0.178:!&! 0.9~?7S 0.:!(;:5?7 

1SOU. ;.! .1 0&!7 6 0.0~303 Il. •1 &!2611 0.16031 0.9534;j 0.:.13414 

1600. ::!.IU(;6 O.Oo\?6&! o. t;:=~ t 0.1463&! 0.966::?3 0.364(;(; 

"1700. &!.2308;2 0.046/~ 0.123U o. 143;30 0.97;.?'> .. 0.371U1 

I~UO. &!.36C12 0.04:540 O. 1&!6S7 o. 14&!(;0 0.~(;~(;0 0.36~~1 

11i\Xli1U11 ONE IIOUR AVE 02014E •0.37434 CE:IIIEREO Al :5o\1. 11111ur~s. 

Tableau XII : Variations horaires des concentrations d'ozone et de ses 
précurseurs lors d'une simulation simple 

\.N 
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Figure 18 Concentrations en ozone en fonction du temps de simulation 
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ROUBAIX IS/9/82 

THE E~ROR TOLERANCE IS I.OOOE-02 

HIE f\,HE COIISTAIHS USEO WERE. 

3.421(-02 4.400E.•O~ ~.~OOE+OI 4.:'iOOE-o;: 1.300E+O~ 1.300Et04 ~.600(•03 :!.200E•OI :'i.OOOE-0.2 2.000(-05 

1.000(-03 1.960(-03 8.000E•03 3.000E•03 "1. 200E• 03 8.400E•03 6.S8E!E-OS 1. "167(-0~ 3.103(-03 8.700(+10 

1.000(+10 8.400E•OI 2.400E•OO 2.50CIE•04 I.OOOE•03 ·1.200E• 04 1.000[+03 1.000E•OJ 1.000(+03 1.000E+OS 

0.000[-0J 6.000(-03 I.BOOE•OJ 1.800[•03 1.800[+03 1.800E+03 1.BOOE•03 1.800E•03 1.800(•03 7.500E•04 

·I.OOOE•OS B.OOOE+OJ 4.000E•03 ·I.~OOE•OS J.OOOE•O:'i 1.000[+0:5 8.000E+04 6.000(+04 2.34:';[-04 6.133(-05 

1.500[+0/o 4.200(-0b 1.801(-0:5 1.SOOE•04 6.000[-0:'i :!.SOOE-03 4.:';00[+04 6.000[-0:'i 1.900(-03 4.:'iOOE+04 

1.000(+03 1.000(•03 8.000E•02 8.000[+02 8.000(+02 ·I.OOOE•O:! 1.000[+0.2 1.000[+02 4.000[+03 4.000[+03 

4.000[+03 4.000[+03 4.000[+03 4.000E•03 4.000E•OJ 4.000E+03 \JI 

Tif[ PHOTOL YS 1 S RE ACT lOtiS ARE 

1:<' 1Ç' 18 50 49 17 53 

THE rHOTOLYTIC RATE COtiSTAIITS ~RE 

3.42"1[-02 1.f60E-03 J.·I03E-03 1.167(-05 6. ·IJ3E-05 2.34SE-04 6.588(-0:5 1.801E-O:'i 
.....--

Tableau XIII Valeurs des constantes de vitesse du mécanisme chimique 



TIME llC PROPYLEIIE ALDEHYDE tiOX 140:! 02011[ 
CL Dl ) TOTAL FRACTION FRACTION TOTAL FRACTION ( IUSTANTl 

1000. 2.91127 0.17901 0.048~5 0.3425~ 0.57043 0.01357 

TI11E 1102 NO 0 03 1103 N20~ HO riO OH H02 HOOH 
llll[RVAL 010 PROP r.oo x ME02 MEO C202 C20 C302 C30 

HCHO 14L02 C203 BUl SC02 C402 C.t.O seo AL04 ALOJ 
C303 C403 

·1.000E+03 1.Y:54E-01 1.471E-01 1.150E-08 1.357E-02 6.220E-08 3.081E-06 1.446[-03 9.663[-08 5.177[-06 3.932[-06 
:5.11~E+OO 6.854[-17 1.737[-01 2.0~0[-06 4.196[-07' 3.298E-07 1.0?2E-09 1.406E-07 4.43:iE-10 ·1.770[-07 4.342E-10 

5.0<;-SE-02 4.5·1SE-02 6.·14·1E-07 5.975E-01 3.Y22E-07 3.9nE-07 4.6·1SE-·10 2.5'r'SE-10 2.180(-03 1.254E-OJ 
3.970[-08 6.903[-08 

NET RATES 1.128E-03 -3.1S2E-OJ -1.180(-03 2.82GE-04 ::;.393[-08 1.003[-07 3 .736[-06 -6.71'>'[-07 -2.~~7E-06 1.725[-07 
-3.663[-07 -1.25?[-03 8.648E-OS -3.944(-03 -5.126E-07 -1.28~[-08 8.25?E-OY -6.126[-09 9.900(-09 -7.1t36E-O? 
-1.01SE-04 -7.84l.E-O~ 2.347[-08 -1.96SE-OJ 2.177[-08 2.177[-08 -·1. 40~[-08 -·1. 3~'9E-08 :!.76~E-O~ 1.S7JE-05 
2.967[-09 4.517E-O? 

THE REACTIOII RATES ~RE 
(j'\ 

4.92E-02 5.06[-02 4.Y9E-02 ·1.·19[-01, ;!.9~E-05 1.19[-01, 6.81E-05 6.78E-05 1.:i4E-07 5.7~E-07 

2.09E-09 2.16[-05 1.51[-04 4.27[-05 9.14(-04 2.2~E-07 2.33[-09 6.2CE-06 2.65[-04 5.96[-06 
6.85E-07 1.10[-07 1.6'r'E-07 lt.20E-Oit 4.·19[-04 9.74E-08 9.40E-10 lt.OIE-10 5.04[-10 4.20E-Oit 
1.8H-05 1.on:-o5 1.04[-04 1.04[-01, 1.04[-01, 1.04[-04 1,.69[-05 3.72[-05 & • 74E-O:ï 3.1t6E-05 
2.60[-05 J.UE-06 1.77[-06 6.93[-05 7.HE-05 4.34(-05 3.:ï~E-O~ 8.74(-05 1.06[-04 3.32(-05 
7.39[-05 1.90[-07 1.~8(-0~ 6.55E-OS 1.::;2c-oa 3.14E-06 5.45[-06 1.31(-07 4.14E-06 9.1tOE-06 
1.12[-09 1.12[-09 8.13(-06 4.67(-06 7.23E-05 1.35E-06 7.76(-0/ 1.20(-05 8.12E-09 3.67E-O? 
8.12E-09 2.?1[-09 6.83E-09 1.43E-09 8.22E-10 1.27E-08 

,/' 

TH[ FHOTOLYTIC RATE CONSTAIIlS AR( 

2.516[-01 1.493E-02 1.950(-02 4.629E-04 6.:005E-04 2.0S7E-OJ 5.9·18(-01, 2.82~·[-04, 

Tableau XIV Evolution des différentes espèces chimiques du mécanisme 



TIIC: f'OLLOUING S IMUL:. T IOI~S UERE OOIIC:. 

HC NOX F::.TIO OZONE 

0.00000 0.00000 0.00000 0.~~224 IlOT ti:.X 

0.00000 o.:;~ooo 0.00000 0.01161 

7.00000 o.:;ôOOll 12.~0000 0.43111 

7.00000 0.00000 0.00000 o.~··o~;! 

3.71089 O.:'il.OOO 6.626:19 0.39<.30 

7.00000 0.1;:~62 ~5.7;!~67 0.27B.t.1 

:.;.~8~2-\ 0.~;!~7~ 1:.'!.:10000 0.4011..1 

;;:.90';96 0.2);:00 1;;:.soooo 0.31,1,71, 

1 • .t.S49B o.1u.;o 12.~0000 0.29:19'1 IlOT Mt.X 

0.6~923 O.OS19.t. 1;;:.soooo o.;:S917 uor Hi<X 

6.172~1.. 0.:16000 11.022~4 O • .t.3191 

4.6S732 0.4~~~4 11.022~4 O.J?'i"J: 

2.72021.. 0.~4t.SO 11.02224 0.34:'i13 

1.40131 o. 12713 11.0=~~- 0.29638 IlOT ti:.X 

0.62776 O.OSbVS 11.02;!24 0.2:'ii48 IlOT H:.x 

:'i.2713b o.s~ooo 9.41314 0.4~70:'i 

3.98902 0.42377 9.·0314 0.393S'ô 

:;!.40904 O.;!S:;92 9 ... 1314 o.:H271 

1.28:597 0.136{.1 9.41313 0.29600 IlOT ti.\X 

Tableau XV : Représentation d'une partie des résultats des simulations 
permettant le tracé des isopleths 
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3- RESULTATS DES SIMULATIONS CONCERNANT ROUBAIX DU 15 AU 17 SEP

TEMgRE 1982 

Dans un premier temps, nous avons effectué des simulations simples 

qui nous ont permis de comparer les résultats des simulations à ceux des me

sures réellement effectuées. 

Puis nous avons fait une étude de sensibilité du modèle, c'est-à-dire 

que nous avons étudié l'influence des différents paramètres d'entrée du program

me sur la formation de l'ozone. 

Enfin, les isopleths caractéristiques de Roubaix ont été tracés, ce 

qui permet de prévoir les conséquences que pourrait avoir une réduction de la 

concentration atmosphérique en hydrocarbures non méthaniques et en dioxyde 

d'azote. 

3.1 - Comparaison des résultats des simulations et des mesures effectuées 

\ 
Dans le tableau XVI, sont rassemblées les conditions de simula

tion (date, lieu, dilution, émissions, transport, réactivité, concentrations 

initiales) ainsi que les concentrations horaires maximales d'ozone calculées 

et mesurées. A un jour donné correspondent plusieurs simulations dont les 

conditions diffèrent par les concentrations initiales de polluants au-dessus 

de la hauteur de mélange. Ces concentrations étant mal définies du 

fait d'un manque de données, nous les avons fait varier .afin que les 

concentrations maximales d'ozone calculées soient, le plus possible, en 

accord avec les valeurs observées. D'après le tableau XVI, les meilleurs 

résultats s'obtiennent en divisant par quatre les vale;Jrs estimées des 

concentrations des polluants au-dessus de la couche de mélange les 

15 et 16 Septembre 1982 et en divisant par deux ces concentrations 

le 17 Septembre 1982. 



T 1\ 1~ l E 1\ U XVI 

ConditioM et ti.~ttatt. de l>imulation6 l>implu 

Réactivité 
Emissions 

Transport 

Repéraqe Dilution E /E 
t 0 conc. initiales ~ ~ ~ Date dans le H 

"" (fluctua- (OJJo fichier 
to au-dessus de H ~ (ml (Dl) tion des ~ ppm 0 

émissions) mesurée à 
(0}) (HCNM) (NO ) (propyl.) (N02)o (old) 

8 heures " 0 0 

"""' ppmC I'P"' (HCNM) (NO ) (HCNM) 
0 "0 0 

ROU 192 100 - 2080 Valeurs du 0,026 0,018 1 ,4 0,077 0,2S O,S4 0,05 

ROU 200 100 - 2080 tableau 0,026 0 0 0 0,2S 0 ,S4 O,OS 

15/9/1982 ROU 199 100 - 2080 VI Il de 0,026 0,018 0 0 0,25 O,S4 0,05 

ROU 208 100 - 2080 9 h 00 0,026 0,009 0,7 0,038 0,2S 0,54 0,05 

ROU 213 100 - 2080 ° à 18 h 00 0,026 0,005 0,3S 0,019 0,25 O,S4 0,05 

ROU 202 100 - 2305 Valeurs du 1 0,217 0.168 2,45 0,099 0,25 0,57 0,05 

ROU 204 100 - 2305 tableau 0,217 0 0 0 0,25 0,57 0,05 

16/9/1982 ROU 203 100 - 2305 VIII de 0,217 0.168 0 0 0,25 0,57 0,05 

ROU 209 100 - 2305 9 h 00 o. 217 0,084 1,225 0,050 0,25 0,57 0,05 

ROU 214 100 - 2305 à 18 h 00 0,217 0,042 0,61 0,025 0,25 ~,57 0,05 

ROU 205 100 - 1971 Valeurs du 0. 149 0, ISO 1. 3 0,086 0,25 O,S9 0,05 

ROU 207 100 - 1971 tableau o. 149 0 0 0 0,25 O,S9 0,05 

17/9/1982 ROU 206 100 - 1971 V 1 Il de o. 14':1 o. 150 0 0 0,2S 0,5':1 0,05 

ROU 210 100 - 1':171 9 h 00 o. 14':1 0,075 0,65 0. 04 3 0,2S 0,59 0,05 

ROU 215 100 - 1971 à 18oh 00 0. 14'J 0,038 0, J2S 0,022 0,25 0,5':1 0,05 
-

Conc. initiales 
des précurseurs 

~ ~ ~ 
(HCNM) (NO ) 

0 xo 

ppm c ppm 

3. 1 0,48 

3. 1 0,48 

-3,1 0,48 

3,1 0,48 

0 3. 1 0,48 

2,9 0,265 

2,9 0,265 

2,9 0,265 

2,9 0,265 

2,9 0,265 

1,9 0,25 

1,9 0,25 

1,9 0,25 

1,9 0,25 

1,9 0,25 

(0
3

J :::axi 
ppna 

moyenne 
horaire 
calculée 

0,374 

0,258 

0,262 

0,321 

0,291 

0,408 

0,231 

0,273 

0,)27 

0,281 

0,361 

0,202 

0,250 

0,287 

0,247 

(0
3

) maxi 

PPID 
lnO)oenne 
horaire 
mes uri~ 

0,290 

0,288 

0,280 

N 
0 
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3.1.1 - Corcentrations en ozone calculées ct mesurées 

Sur les figures 20, 21 et 22, sont représentées les concentra

tions en ozone, calculées et mesurées, en fonction du temps, de 8 heures à 

18 heures, les 15, 16 et 17 Septembre 1982. 

Le 15, la courbe observée et la courbe calculée suivent la 

même évolution, de 8 heures à 15 heures. Par contre en fin d'après-midi, 

le temps d'apparition de la concentration maximale d'ozone simulée 

est reculé de 2 heures par rapport à celui réellement observé. De plus, 

le maximum obtenu par la mesure est beaucoup plus net que celui obtenu 

par simulation. 

Les 16 et 17 Septembre, en début de simulation, l'évolution 

des courbes simulées est assez différente de celle des courbes observées. 

En effet, la concentration initiale d'ozone, relativement importante, 

stagne en début de matinée dans le cas réel tandis qu'elle chute fortement 

avant de remonter dans les cas simulés. 

3.1.2 - Corcentrations en HCNM 

\ 

et en NO calculées et mesurées x 

Les variations des concentrations en HCNM et en NOx' calcu-

lées et mesurées en fonction du temps, de 8 heures à 18 heures du 15 au 

17 Septembre 1982, sont représentées sur les figures 23 à 28. 

Les courbes "simulées" ont la même évolution que celle des 

courbes "calculées", il faut cependant noter un décalage relativement im

portant, en début de simulation, pour les concentrations en NO les 15 
0 x 

et 16 Septembre 1982. Par contre, le 17 Septembre, les concentrations en 

NO calculées et mesurées se suivent de très près, même en début de x 
simulation. 

A partir de ce dernier résultat, nous avons représenté sur les 

figures 29 et 30 les concentrations calculées et mesurées en NO ct No
2 

le 17 Septembre. D'après ces courbes, la concentration simulée en N0
2 

est majorée par rapport à la, réalité tandis que la concentration simulée 

en NO est minorée. 
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Figure 20 : Comparaison des concen
trations en ozone mesurées et calculées 
à Roubaix Je 15 Septembre 1982 

Figure 21 : Comparaison des concen
trations en ozone mesurées et calculées 
à Roubaix Je 16 Septembre 1982 

Figure 22 : Comparaison des concen
trations en ozone mesurées et calculées 
à Roubaix le 17 Septembre 1982 
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Figure 23 : Comparaison des 
concentrations en hydrocarbures 
non méthaniques mesurées et 
calculées à Roubaix le 
15 Septembre 1982 

Figure 24 : Comparaison des 
concentrations en hydrocarbures 
non méthaniques mesurées et 
calculées à Roubaix le 
16 Septembre 1982 

Figure 25 : Comparaison des 
concentrations en hydrocarbures 
non méthaniques mesurées et 
calculées à Roubaix Je 
17 Septembre 1982 
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Figure 26 : Comparaison des concen
trations en oxydes d'azote mesurées 
et calculées à Roubaix Je 
15 Septembre 1982 

Figure 27 : Comparaison des concen
trations en oxydes d'azote mesurées 
et calculées à Roubaix Je 
16 Septembre 1982 

figure 28 : Comparaison des concen
trations en oxydes d'azote mesurées 
et calculées à Roubaix 1è 
17 Septembre 1982 
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Figure 29 : Comparaison des concentrations en dioxyde d'azote mesurées 
et calculées à Roubaix le 17 Septembre 1982 
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Figure 28 Comparaison des concentrations en monoxyde d'azote mesurées 
ct calculées à Roubaix le 17 Septembre 1982 
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3.1.3 - Conclusions 

Le modèle EKMA semble être applicable à l'épisode de pollu

tion photochimique de Septembre 1982 à Roubaix, dans le sens où les con

centrations maximales d'ozone simulées sont du même ordre de grandeur 

que celles mesurées. 

Les différences entre les courbes observées et les courbes si

mulées peuvent provenir essentiellement : 

-de l'hypothèse d'homogénéité du milieu réactionnel, supposée par OZIPP, 

qui n'est pas forcément vérifiée dans la réalité. 

- de l'hypothèse selon laquelle il n'y a pas d'échanges latéraux entre la 

colonne d'air modélisée et l'atmosphère extérieure. 

- de la fluctuat,/on diurne de 1a hauteur de mélange qui peut différer de 

la variation préprogrammée. 

-de la variation de l'intensité du rayonnement U.V. qui est maximalisée 

pendant toute la durée de la simulation alors qu'il peut y avoir des bru

mes matinales ou des passages ,nuageux qui affaiblissent cette intensité. 

- du mécanisme chimique qui peut être insuffisamment r~présentatif. 

\ 
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3.2 - Etude de sensibilité du modèle 

En prenant comme base la simulation du 16 Septembre 1982 à 

Roubaix, décrite par l'essai ROU 214 (voir tableau XVI), nous avons 

voulu observer l'effet de la variation des différents paramètres d'entrée 

du programme sur la concentration maximale d'ozone calculée. Pour cela, 

nous avons fait varier les paramètres un à un, les autres restant constants. 

3.2.1 - Variation de la date de la simulation 

La date est un paramètre qui fait intervenir l'intensité du 

rayonnement ultraviolet (voir figure 1), facteur important des réactions 

photochimiques. 

Le programme étant conçu pour fonctionner d'Avril à Septembre, 

la figure 31 représente la variation de la concentration maximale d'ozone 

calculée en fonction de l'époque de l'année, du 16 Avril au 16 Septembre. 

Figure 31 

0,330 

0,310 

0,290 

0,270 

(Ol) max calculée 
ppm 

1 UV max 

W/m2 

125 

115 

105 

95 

0,2 s 0L....t, __ _,__ _ __._ __ ......_ _ _,__--:-:-'":":-~__..J 

16/7 16/8 16/9 jours 16/4 1615 16/b 

Variation de la concentration maximale en ozone calculée et de 
l'intensité maximale du rayonnement U.V. en fonction de J'époque 
de l'année 
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La variation de l'intensité maximale du rayonnement ultraviolet à 12 heures 

ést également représentée sur la figure 31. D'après cette figure, les deux 

grandeurs varient de façon similaire. D'autre part, on peut remarquer que 

dans le cas le plus défavorable, si J'épisode de pollution photochimique 

avait eu lieu en Juin, la concentration maximale d'ozone aurait pu être 

augmentée de 50 ppb par rapport à celle du mois de Septembre. 

3.2.2 - Variation de la latitude 

C'est un paramètre qui affecte également les réactions photo

chimiques du fait de l'intensité du rayonnement solaire qui varie suivant la 

latitude. 

Il apparaît sur la figure 32 que , si l'épisode de pollution avait 

eu lieu à la même époque à Marseille (latitude ::: 40°) et non à Roubaix 

(latitude ::: 50°), la concentration maximale d'ozone aurait augmenté de 

10%. 

3.2.3 - Variation des hauteurs de mélange initiale et finale 

La hauteur de mélange initiale H à 8 heures et la hauteur de 
0 

mélange maximale HM de l'après-midi détermine l'augmentation du volume 

réactionnel au cours de la journée et, en conséquence, la dilution des 

différentes espèces chimiques présentes dans la couche de mélange ou 

entraînées lors de l'élévation de la hauteur de mélange. A partir de H
0 

Hrv,"- Ho 

HM 
et HM' il est possible de définir le facteur de dilution f = Dans 

le tableau XVII, figurent les concentrations maximales d'ozone calculées 

en fonction de diverses valeurs de HM et H
0

• 
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·-........ 
~"-latitude de Marseille 

""Il' -latitude de Roubaix 

\ 

.. 

\ 

latitude 0,100 ':-----'--~-.....___. _ _._ _ _.._~"-:----=':::----:---
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• 

Figure 32 : Variation de la concentration maximale en ozone en fqnction de la 
la ti tude 
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T A B L E A U XVII 

Va.tiation de. la. conce.ntta.tion maximale. d'ozone. e.n 6onc.tion de. 

la. haute.u't de. mélange. initiale. H 
0 

e.t maximale. HM 

Repérage dans 
Hto (rn) HM (rn) f 

(0
3

) maxi 

le fichier 
moyenne horai-

re calculée 
ppm 

ROU 214 100 2 305 22 0,281 

ROU 218 150 1 150 22 0,281 

ROU 219 200 4 600 22 0,281 

ROU 220 192 2 305 11 0,360 

ROU 221 355 2 305 5,5 0,440 

ROU 222 615 2 305 2,75 0,531 

ROU 223 51 2 305 44 0,221 
-----.... 

D'après le tableau XVII, la concentration maximale d'ozone, 

pour un facteur de dilution f donné, est constante quelle que soit la 

valeur de H
0 

et de HM. Lorsque f varie d'un facteur 2, la variation 

correspondante de la concentration d'ozone est de 60 à 90 ppb. Les 

simulations ROU 214 et ROU 223 montrent que, pour une même valeur 

de HM, le passage de Hto de 100 à 51 m abaisse la concentration maxi

male d'ozone de 60 ppb, ce qui est une variation importante. Ce dernier 

point semble être un point faible du programme OZIPP pour lequel il 

est nécessaire d'avoir une valeur précise de la hauteur de mélange a 

8 heures Hto' 

Peu de radiosondages sont effectués à 8 heures, ils ont lieu 

généralement à 0 heure et 12 heures T.U. ct il est donc nécessaire de 

faire une estimation de Hto' 
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3.2.4 - Variation des émissions 

Des coefficients horaires moyens d'émission E/E
0 

ont été défi

nis précédemment, l'ensemble des coefficients de 8 heures à 18 heures 

est appelé M, leurs valeurs figurent dans le tableau VIII. 

Les valeurs de l'ensemble des coefficients ont été diminuées 

successivement de 10, 20, 50 et 7 5 %. 

Les nouveaux ensembles de coefficients ainsi obtenus sont notés 

respectivement : 0,9 M - 0,8 M - 0,5 M et 0,25 M. Le cas d'émission nulle 

après 8 heures (tous les coefficients E/E
0 

= 0) a également été envisagé. 

L'influence de ces variations sur la concentration maximale d'ozone 

est représentée par une courbe (figure 33) assimilable à une droite. D'après 

cette courbe, une diminution de 10 % des émissions M après 8 heures 

entraîne un faible abaissement de la concentration maximale d'ozone, de 

l'ordre de 10 ppb. 

3.2.5 - Variation de la concentration initiale d'ozone se trouvant dans la couche 

de mélange 

Les résultats du tableau XVIII indiquent que, lors de la simula

tion, cette concentration influe très peu sur la concentration maximale 

d'ozone calculée. D'après les indications du tableau XIX, il y a destruction 

rapide de l'ozone au début de la simulation alors que sa vitesse de forma

tion est faible. 
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fluctuation des 
émissior.s aprés Bh 

0,150 L-----....L...-..-----'------.....l...--..L..-..--
0 0,25M O,SOM 0,80M 0,90M 

Figure 33 : Variation de la concentration maximale en ozone en fonction de la 
fluctuation des émissions après 8 heures 



TABLEAU XIX 

Bi.lan du vi.tubu de 6otma.ti.on et de dehtf.u.c.ti.on de 0 3• d'a.ptèb le mic.a.ni.bme du 

modèle EK.MA, a.u. dibu..t de la. bi.mu..la.ti.on 

- -- 1 ~-- ... . . , -1 
VItesse <le reactwn en ppm.mmute -

8 heures 9 heures 10 heures 

1 Réa
3
ction de formation de o 3 

j 0 ( P) + 0 2 + M--.> o 3 + M 0 3,69 x 10 -2 
4,19 x 10 -2 

Réacuuns de destruction de o 3 -2 -2 o
3 

+ NO--:> No2 + o 2 1 '12 3,64 x 10 4,08 x 10 

o
3 

+ hv --> o (1o) -6 -7 -6 2,34 x 10 9,08 x 10 8,12 x 10 
-4 -5 x 10-4 o

3 
+ hv --> 0 ( P) 6,17 x 10 9,93 x 10 3,5 

-8 x 10-7 o
3 

+ OH"--> Ho
2
• + 0

2 
0 3,58 x 10 2 

-8 -7 0
3 

+ Ho
2

· --> OH" + 2 0
2 0 6,82 x 10 4,49 x 10 

-4 -5 -5 CH3 -CH = CH 2 + 0
3 
--> OH" + Ho2• + CH

3 
CHO 5,79 x 10 1,94 x 10 2,28 x 10 

~ -5 -5 CH3 - CH = CH 2 + 0 3 --> OH" + CH
3 

co
3
· + HCHO 5,79 x 10 1,94 x 10 2,28 x 10 

Somme des vitesses de destruction de o
3 1' 12 3,64 x 10 -2 

4,12 x 10 -2 

Vi tesse de formation de o
3 

diminuée de la 
- 1 '12 

-2 -2 
somme des vitesses de destruction de o

3 
0,05 x 10 0,07 x 10 

----------

""' ""' 
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T A B L E A U XVIII 

Zn6lue.nc.e. de. la. c.onc.e.ntt:a.tion initiale. d'ozone. wt: la. 

c.onc.e.ntt:a.ti.on maximale. d'ozone. 6ot:mie. 

Repérage dans (0
3

) 
0 

mesurée à (0
3

) maxi 
moyenne horaire 

le fichier 8 heures calculée ppm 
ppm 

ROU 293 0,290 0,280 

ROU 214 0,217 0,281 

ROU 295 0,100 0,284 

ROU 294 0 0,284 

3.2.6 - Variation de la concentration des polluants sc trouvant au-dessus de la 

couche de mélange 
\ 

Le transport global des trois polluants (03' HCNM et NO) dans 

le volume réactionnel lors de l'élévation de la hauteur de mélange a déjà 

été traité dans le paragraphe 3.1. Les résultats étant rassemblés dans le 

tableau XVI. 

Nous nous attachons donc ici à faire varier la concentration 

de l'un des trois polluants, celle des deux autres restant c"onstante. Les 

résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau XX. 
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TABlEAU XX 

lrr6lue.rrc.e. de.b pollua.ntb be ttou.vant au-de.Mu.b de. la. c.ou.c.he. de. mélange. 

bUt la. corrce.rrt tation maximale. d'ozone. calcu.lé.e. 

TRANSPORT (0
3

) maxi 
Repérage dans moyenne horai-

le fichier (03) (HCNM) (NO ) re calculée x 
pp rn pp rn pp rn pp rn 

ROU 214 0,042 0,61 0,025 0,281 

ROU 297 0,084 0,61 0,025 0,291 

ROU 298 0,168 0,61 0,025 0,313 

ROU 299 0,021 0,61 0,025 0,277 

ROU 302 0 0,61 0,025 0,273 

ROU 301 0,042 1,22 0,025 0,297 
-

ROU 303 0,042 2,44 0,025 0,312 

ROU 304 ~,042 0,30 0,025 0,271 

ROU 305 0,042 0,15 0,02.5 0,264 

ROU 306 0,042 0 0,025 0,257 

ROU 307 0,042 0,61 0,0.50 0,300 

ROU 308 0,042 0,61 0,100 0,328 

ROU 309 0,042 0,61 0,012 0,271 

ROU 310 0,042 0,61 0 0,259 
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Dans tous les cas, une augmentation de la concentration de l'un 

des trois polluants entraîne une élévation relativement faible de la teneur 

maximale d'ozone formé. L'ozone au-dessus de la couche de mélange joue 

un rôle plus important que l'ozone initialement présent dans le volume réac

tionnel. En effet, lors de l'élévation de la hauteur de mélange, l'apport 

"frais", dans le volume réactionnel, d'ozone se trouvant au-dessus de la 

couche de mélange se poursuit pendant pratiquement toute la durée de la 

simulation, tandis que l'ozone présent initialement dans le volume réac

tionnel est consommé rapidement en début de simulation par réaction 

avec NO. 

3.2.7 - Variation de la réactivité 

Il est possible d'agir sur la réactivité par l'intermédiaire des 

trois coefficients : 

- (propylène) /(HCNM) 
0 0 

- (N02)i(N0)
0 

- (aldéhydes) /(HCNM) 
0 0 

\ 
Nous avons successivement fait varier chacun de ces coeffi-

cients, les deux autres restant constants. 

La courbe (0
3
) . = f [(propylène) /(HCN M) l , représentée 
max1 o o 

sur la figure 34, fait apparaître la concentration maximale d'ozone pour 

la valeur par défaut du programme (propylène) /(HCN M) = 0,25 mais 
0 0 

une valeur de 0,35 ou 0,15 ne fait pas apparaître une grande variation de 

la concentration d'ozone. Il est à remarquer qu'une réac.tivité élevée 

[(propylène)
0
/(HCNM)

0 
= 0,65] entraîne une diminution de la concentra

tion maximale d'ozone calculée. 

Les courbes (0
3
) maxi calculée = f (temps) pour des coefficients 

de réactivité successivement égaux à 0,25 et 0,65, représentées su.r 

la figure 35, montrent qu'une augmentation de la réactivité entraîne une 

apparition plus précoce de la concentration maximale d'ozone. 
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(Propylène Jo 
( HCNMlo 0,200 ~.....--___ ......__ ___ __,__ ___ _J,_=-----

0 0,25 0,50 0,75 

Figure 34 : Variation de la concentration maximale en ozone en fonction du 
rapport (propylène) /(HCNM) 
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Figure 35 : Variation de la concentration maximale en ozone en fonction du 
temps suivant deux valeurs de (propylène) /(HCNM) 
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Comme l'indique le tableau de résultats XXI, la variation du 

rapport (N0
2

) /(NO ) de 0,05 à 1 a une i nfuence négligeable sur la con-
o xo 

centration maximale d'ozone. 

Repérage dans 
le fichier 

ROU 214 

ROU 237 

ROU 238 

ROU 239 

ROU 240 

TABLEAU XXI 

ln6luenc..e du 'ta.ppo'lt (N02J/lNOxJo bu'f. la. 

c..onc..ent mt ion maximale d'ozone 

REACTIVITE 

(propylène) 
0 

(N02)o (aldéhydes) 
0 

(HCNM) 
0 

(NO) 
xo 

(HCNM} 
0 

0,25 0,54 0,05 

0,25 0,25 0,05 

0,25 0,05 0,05 

\ 0,25 0,75 0,05 

0,25 1 0,05 

(0
3
) maxi 

moyenne horai-
re calculée 

ppm 

0,281 

0,282 

0,283 

0,281 

0,280 

Les courbes (0
3
)maxi calculée = f (temps), tracées pour les 

rapports (N0
2

) /(NO ) successivement égaux à 0,05 et 1 sont représentées 
0 xo 

sur la figure 36. D'après ces courbes, la destruction de l'ozone initial est 

plus rapide lorsque le coefficient de réactivité est faible. Dàns ce cas, il 

y a peu de N0
2 

donc beaucoup de NO qui détruit o
3 

suivant 

NO + 0
3 
--) N0

2 
+ 0 2. 

L'effet de la variation du rapport (aldéhyde) /(HCNM) (ta-o 0 

bleau XXII) est pratiquement nul sur la concentration maximale d'ozone. 
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0,300 (03lmax ppm 
valeur instantanée calculée 

0,200 

0,100 

Figure 36 : Variation de la concentration maximale en ozone en fonction du 
temps suivant deux valeurs de (N0

2
) /(NO ) 
0 xo 
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T A B l E A U XXII 

ln6lue.nc.e. du ta.ppott la.ldéhyde.b} /lHCN M} 
0 

but la. 

c.onc.e.nt ta.tion maximale. d'ozone. 

REACTIVITE 
Repérage dans 

(propylène) (aldéhydes) le fichier (N02)o 
0 0 

(HCNM) 
0 

(NO ) 
xo 

(HCNM) 
0 

ROU 214 0,25 0,54 0,05 

ROU 241 0,25 0,54 0,02 

ROU 242 0,25 0,54 0,005 

ROU 245 0,25 0,54 0,10 

ROU 246 0,25 0,54 0,20 

ROU 247 0,25 0,54 0,50 

ROU 248 0,25 0,54 1,00 

(0
3
) maxi 

moyenne horai-
re calculée 

pp rn 

0,281 

0,281 

0,279 

0,284 

0,285 

0,284 

0,276 

3.3 - Variation des concentrations initiales des hydrocarbures non méthaniques 

et des oxydes d'azote 

Le résultat de cette variation est présenté sous forme d'isop1eths. 

3.3.1 - Construction des isoplcths 

Les isopleths ont été tracés dans différentes conditions : 

- le 16 Septembre 1982 en prenant en compte le trJ.nsport (figure 37~, 

- 1<' 1(; Septembre 1982, le transport étant supposé nul (figure 38). 
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Figure 38 : lsopleths sans considérer le transport 
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L'intervention du transport entraîne un décalage des isopleths 

. vers les concentrations plus faibles en précurseurs. 

Le transport n'étant pas quantifié avec précision, les isopleths 

tracés sans tenir compte de celui-ci revêtent un caractère plus général. 

Ces isopleths permettent donc de prévoir les concentrations maximales 

d'ozone qui risque de se former connaissant les concentrations initiales 

des hydrocarbures non méthaniques et des oxydes d'azote. 

Les isopleths permettent surtout de prévoir l'effet de la 

réduction des concentrations des précurseurs. 

3.3.2 - Réduction de la concentration des précurseurs 

Les isopleths peuvent être découpés en deux parties par la 

diagonale passant par l'origine (figure 39), ce qui correspond à un rapport 

(HCN M) /(NO ) = 12,3. A droite de la diagonale, (HCN M) /(NO ) > 1 2,3, 
0 xo 0 xo 

les isopleths sont pratiquement parallèles à l'axe des HCN~vt A gauche 

de la diagonale, (HCNM) /(NO ) < 12,3, les isopleths sont obliques. 
\ 0 x 0 

Nous allons considérer sur la figure 39 les deux points suivants : 

- Le point A 1 correspondant aux concentrations initiales en précurseurs du 

15 Septembre 1982 [(HCNM) = 3,1 ppm et (NO ) = 0,48 ppm] et à une 
0 x 0 

concentration maximale en o
3 

de 0,257 ppm. Ce point se situe à gauche 

de la diagonale [(HCNM) /(NO ) = 6,45]. 
0 xo 

-Le point B
1 

correspondant à une concentration initiale importante en 

HCNM [(HCNM) = 4,2 ppm] et une concentration initiale en NO plus 
0 x 

faible que dans le premier cas [<No ) = 0,16 ppm], la concentration x 0 
maximale en ozone étant de 0,201 ppm. Ce point se si tue à droite de la 

diagonale r(HCNM) /(NO ) = 26,25]. 
L o x o 
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Figure 39 Réduction de la concentration des precurseurs 
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Nous faisons subir aux concentrations initiales des precurseurs 

correspondant aux points A
1 

et B
1 

une diminution de moitié: 

- de la concentration en HCNM uniquement, 

A 1 [<o
3
)max = 0,257 ppm] se_ déplace en A2 

r(o ) = 0,037 ppml, 
L 3 max 'J 

- de la concentration en NOx uniquement, 

A 1 [<o 3)max = 0,257 ppm] se déplace en A3 [(o3)max = 0,247 ppm], 

B1 [(03)max = 0,201 ppm] en B3 [<o 3)max = 0,140 ppm]. 

- des concentrations en HCNM et NO simultanément, x 

A 1 [<o 3)max = 0,257 ppm] se déplace en A4 [<o)max = 0,165 ppm], 

B 1 [<o3)max = 0,201 ppm] en B4 [(03)max = 0,142 ppm]. 

La réduction maximale de la concentration d'ozone est obtenue : 

en di mi nuartt la concentration en HCNM uniquement, dans le cas du 

point A 
1
, 

en diminuant la concentration en NO 
x uniquement, dans le cas du 

point B 
1
. 

Le passage du point A
2 

au point A
4

, correspondant à une ré

duction de moitié des NOx' entraîne une augmentation de là concentration 

en ozone. 

Donc, suivant la valeur du rapport (HCNM) /(NO ) , il sera 
0 XO 

intéressant de réduire soit la concentration initiale des HCNM pour 

(HCNM) /(NO ) < 12,3, soit la concentration initiale des NO pour 
0 x 0 x 

(HCNM) /(NO ) > 12,3. 
0 x 0 
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En ce qui concerne l'épisode des 15, 16 et 17 Septembre 1982 

de Roubaix, les rapports des concentrations initiales des précurseurs 

sont respectivement égaux à 6,45 - 10,9 et 7,6, une réduction de la 

concentration initiale des HCNM entraînerait donc un abaissement de 

la concentration maximale d'ozone formé. 

Parmi les isopleths caractéristiques de Roubaix, représentées 

sur la figure 40, figure l'isopleth correspondant à 0,12 ppm d'0
3 

qui est 

la concentration li mi te aux U.S.A. 

Dans le cas du point A
1

, correspondant à des teneurs initiales 

en précurseurs réellement observées le 15 Septembre 1982, pour amener la 

concentration maximale en ozone de 0,257 à 0,12 ppm, il est nécessaire de 

réduire la concentration initiale en HCNM de 3,1 à 2,2 ppm (soit une réduc

tion de 29 %) ou de réduire la concentration initiale en NO de 0,48 à 
x 

0,06 ppm (soit une réduction de 87,5 %). 

Dans le cas du point B 
1
, correspondant à des teneurs initiales 

hypothétiques en précurseurs, pour amener la concentration maximale en 

ozone de 0,201 à 0,12 ppm, il est nécessaire de réduire la concentration 

initiale en HCNM de 4,2 à 1,05 ppm (soit une réduction de 75 %) ou de 

réduire la concentration initiale en NO de 0,16 à 0,065 ppm (soit une ré-x 
duction de 59,4 %). 
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C 0 N C L U S I 0 N 

Le travail que nous avons présenté dans ce mémoire a pour but ultime 

d'envisager les mesures que la communauté internationale pourrait prendre dans 

les pays de la C.E.E. pour lutter contre la pollution atmosphérique par l'ozone. 

Ce corps est créé dans les basses couches de l'atmosphère par la réaction photo

chimique des oxyd's d'azote et des hydrocarbures. Il est clair que l'homme ne 

peut agir que sur la nature et la quantité des émissions de ces deux catégories 

de produits, essenti'ellement rejetés lors des réactions de combustion. 

Dans la première partie de ce travail, nous avons pu mettre en évi

dence, en utilisant les résultats fournis par les réseaux automatiques de mesure 

de la pollution atmosphérique, un épisode de "smog" photochimique qui a affecté 

toute l'Europe de l'Ouest. L "'épicentre" de cet épisode est Roubaix, où des con

centrations en ozone avoisinant 600 tJg/m 3 ont été mesurées du 15 au 17 Septem

bre 1982. C'est là la plus forte teneur qui ait jamais été détectée en Europe. 

Cette pollution a été favorisée par des conditions météorologiques très propices 

et par une forte concentration en précurseurs. Bien qu'ayant affecté une 

partie importante de l'Europe, cette pollution peut être considérée comme ayant 

une origine locale ou régionale, c'est-à-dire sans transport important à longue 

distance. 
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Nous avons ensuite tenté de simuler les phénomènes observés sur le 

terrain au moyen du modèle EK MA. Ce modèle lagrangien à boîte unique a été 

appliqué dans des conditions de quasi-stagnation et nous a permis d'obtenir des 

résultats simulés en bon accord avec les résultats des mesures. Cependant il 

est à noter que certaines données d'entrée néceisaires au programme de simu

lation ne sont pas mesurées de façon routinière. C'est le cas par exemple de la 

variation diurne de la hauteur de mélange, responsable de l'effet de dilution, 

et des concentrations en altitude au-dessus de la colonne d'air modélisée qui 

subit des échanges avec la masse d'air qui la surplombe. 

Nous avons ensuite procédé à une étude de sensibilité du modèle afin 

de mettre en évidence l'effet de l'imprécision des données d'entrée sur les résul

tats. La hauteur de mélange apparaît comme éta·nt un paramètre crucial, ainsi 

que la concentration des polluants en altitude ; par contre les paramètres liés 

à la réactivité sont peu importants. 

Le tracé des isopleths nous a permis de montrer que, dans le cas étu

dié, une réduction de 29 % de la concentration en HCNM aurait permis de ré

duire de moitié la concentration maximale en 03" Mais il est à préciser que cet 

effet est fonction de la valeur du rapport des concentrations initiales en HCNM 

et en NO . x \ 

Enfin, il faut ajouter que pour valider de façon plus sûre le modèle 

EKMA, la prévision d'un épisode de pollution photochimique devrait être immé

diatement suivie d'une campagne de mesures mettant en jeu des moyens impor

tants afin de déterminer en continu, le long de la trajectoire de la colonne 

d'air pollué, les concentrations en polluants au sol et en altitude ainsi que 

la hauteur de mélange. 
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