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Les patures a proximite

des voies routieres
sont-elles contaminées par

les émissions des véhicules ?
Premiers éléments de réponse

C. Ducoulombier, G. Rychen

Le trafic routier est a I'origine d’émissions polluantes du fait de la
combustion de carburants fossiles et de I'utilisation de métaux
comme catalyseurs pour la réduction des émissions de gaz. Ces
contaminants, susceptibles de se déposer par retombée atmosphé-
rique, sont-ils détectés dans les fourrages ?

RESUME

Une synthese des premiers résultats concernant les hydrocarbures aro-
matiques polycycliques (HAP), issus de la combustion des moteurs, et les
composés des éléments du groupe du platine (PGE), émis par les pots
catalytiques est ici présentée. La contamination est fonction de la proximi-
té et de la nature des sources d’émissions, des propriétés physico-
chimiques des polluants, des caractéristiques du végétal et de I'environne-
ment du site. Les fourrages cultivés en bordure de route présentent des
teneurs en polluants significativement supérieures en PGE et HAP ; l'ex-
position est maximale entre 0 et 150 m du bord de route. Il existe peu don-
nées actuellement sur les taux de transfert de ces composés vers les
produits agricoles (dont le lait) et sur leur métabolisation.
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d’augmenter, parallelement a I'évolution des sources d’énergie

et des performances des moteurs. Cette augmentation a
engendré une hausse des émissions dues au fonctionnement des
moteurs et est souvent citée comme une source de pollution
atmosphérique majeure de notre environnement. Les parcelles
agricoles ne sont pas exclues des risques de contamination par des
polluants d’origine routiére, qu’elles soient en milieu urbain ou rural.
L'objectif de nos études est de montrer si les fourrages peuvent étre
contaminés par ces types de polluants et, dans ce cas, quels sont les
facteurs de variation de la contamination et les conséquences pour la
sécurité alimentaire ?

al u cours des trente derniéres années, le trafic routier n’a cessé

1. Les polluants

Le trafic routier est a l'origine de plusieurs types de polluants
(Garrec et Van HaLuwyN, 2002) : les polluants gazeux (CO, CO,, NO,,
O3, Composés Organiques Volatils), les polluants particulaires
métalliques (Pb, Cd, Zn, Cu, Ni, Mg, Eléments du Groupe des Platines
ou PGE) et organiques (Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques ou
HAP) et les particules minérales (poussieres, sels). Nous réduirons
notre étude aux polluants particulaires et plus précisément aux PGE
(platine et palladium) et aux HAP dont lintérét vient de leurs
caractéristiques physico-chimiques puisque nous traiterons
simultanément des polluants métalliques et des polluants organiques.

M Les métaux du groupe des platinoides

Les métaux du groupe des platinoides (PGE) constituent un
groupe de métaux précieux dont la principale caractéristique est la
résistance a la corrosion et a 'oxydation. Les métaux les plus utilisés
dans ce groupe sont le platine (Pt), le palladium (Pd) et le rhodium
(Rh) puisque ce sont des catalyseurs permettant la réduction des
émissions gazeuses des moteurs a combustion (le platine
transforme les hydrocarbures totaux et le monoxyde de carbone en
dioxyde de carbone et vapeur d’eau). L'accroissement des exigences
des réglementations concernant la limitation des émissions
polluantes des véhicules a eu un effet direct sur 'accroissement de
la demande mondiale en Pt et Pd. Par exemple, entre 1992 et 2002,
la demande annuelle en Pt pour 'Europe a doublé, passant de 24 a
48 tonnes, tandis que celle de Pd a triplé passant de 20 a 66 tonnes.

Les réactions chimiques produites dans les catalyseurs
automobiles sont responsables d’émissions de PGE dans
I'environnement. La quantité et le taux de ces émissions varient selon
la vitesse des véhicules, le nombre de révolutions du moteur, I'age du
pot catalytique, la température et le type de carburant (ARTELT et al.,
1999 ; ELy et al, 2001) mais les conditions d'allumage et de
circulation peuvent également affecter lefficacité du catalyseur
(ScHAFER et al., 1998). Les PGE émis dans l'environnement par les
pots catalytiques le sont majoritairement sous forme particulaire
avec des taux atteignant dans certaines conditions 200 ng/km
parcouru (MoLDOVAN et al., 1999).
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Cest 'augmentation de la teneur en PGE dans les matrices
environnementales qui est a l'origine de I'intérét porté a ces métaux.
Naturellement présents dans la crotite terrestre mais a l'état de
trace, de l'ordre de 1 ng/g (WEDEPOHL, 1995), des études récentes
ont montré une augmentation de la concentration en PGE dans
les sols avec des teneurs variant de 46 ng/g de Pt a 330 ng/g de Pt
en deux ans. Globalement, les valeurs de concentration peuvent étre
jusqua 70 fois plus élevés que la teneur géomorphique naturelle
(ZEREINI et al., 2007 ; SCHAFER et al., 1998).

Cette accumulation des PGE dans l'environnement pose la
question du risque de contamination de la chaine alimentaire. Pendant
plusieurs années ces éléments étaient considérés comme sans effet sur
la biosphére mais des études ont montré quils pouvaient étre
bioaccumulés par les organismes vivants et présenter alors une toxicité
(EK et al., 2004). 11 faut distinguer les PGE sous forme métallique des
PGE sous forme composée notamment halogénée. Ce sont ces
composeés solubles qui présentent un risque pour la chaine alimentaire
puisqu’ils deviennent alors biodisponibles tandis que les métaux
restent inertes biologiquement. Les émissions de PGE par les pots
catalytiques subissent des transformations qui peuvent conduire a leur
solubilisation et a leur dispersion dans l'environnement (VAUGHAN et
FLORENCE, 1992). Les composés de platine et de palladium sont ainsi
connus pour avoir des effets cytotoxiques, mutagenes et cancérigénes
(IPCS, 1991 ; IPCS, 2002 ; BUNGER et al. 1996 ; GEBEL et al. 1997).

M Les hydrocarbures aromatiques polycycliques

Ces HAP sont des composés organiques inclus dans le groupe
des Polluants Organiques Persistants caractérisés par une toxicité
reconnue, une forte lipophilie, une forte volatilité, une persistance
dans l'environnement, une bioaccumulation possible et des effets
nocifs sur la santé et 'environnement pouvant étre percus aussi bien
a proximité qu'a une grande distance de la source d’émission. Ils font
partie depuis 1998 de la liste des substances établies dans le
cadre du Protocole d’Aarhus et de la Convention de Stockholm de
la Commission Economique des Nations Unies pour la réduction de
leurs émissions. Les HAP sont des sous-produits involontaires des
processus de combustion surtout lorsque celle-ci est incompléte.
Les HAP peuvent donc étre présents dans l'environnement par des
combustions naturelles (feux de foréts, éruptions volcaniques...) ou
d’origine anthropique. Les principales sources de HAP sont les
chauffages résidentiels et le transport routier totalisant ensemble plus
de 75% des émissions mesurées (Citepa, 2004). Les HAP émis par la
combustion des carburants sont soit sous forme particulaire,
adsorbés sur des particules carbonées, soit sous forme gazeuse. La
forme sous laquelle les HAP sont émis varie selon le carburant utilisé
: les moteurs diesel émettent davantage de HAP sous forme
particulaire tandis que les moteurs a essence émettent davantage de
HAP sous forme gazeuse (Courtois et al., 1993).

Les HAP correspondent a une famille de molécules dont seuls
16 composés sont étudiés car considérés depuis 1976 comme
polluants prioritaires par une étude de l'agence américaine de
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protection de I'environnement (US-EPA). Ils sont tous composés de
carbone et d’hydrogene et de cycles benzéniques dont le nombre et
l'agencement spatial (de 2 a 6) déterminent leurs propriétés physico-
chimiques. Les HAP a faible nombre de cycles sont considérés
comme les plus volatils et les moins toxiques tandis que les HAP a
nombre élevé de cycles aromatiques sont les plus lourds et les plus
toxiques. Le nombre de cycles est également a lorigine de la
lipophilie de la molécule, celle-ci augmentant parallelement a
l'augmentation du nombre de cycles.

L'étude du devenir des HAP dans notre environnement se
justifie par le potentiel de toxicité de ces molécules. Elles sont
considérées comme mutagénes (MoLL, 1995) et cancérigénes. La
toxicité des HAP varie avec le nombre de cycles aromatiques : a partir
de 4 cycles, le pouvoir mutagene et cancérigene est beaucoup plus
marqué. Les risques pour la chaine alimentaire seront donc fonction
du profil de contamination des matrices environnementales en HAP.

En définitive, les PGE et les HAP sont émis par la circulation
routiére et présentent des caractéristiques physico-chimiques
pouvant entrainer leur dépot sur des matrices environnementales
situées aux alentours des voies de circulation. Par leur potentiel de
toxicité, ces composés peuvent représenter un risque pour la
chaine alimentaire. La densité du réseau routier secondaire ou
principal et sa proximité avec des parcelles agricoles nous améne a
nous poser la question du risque de contamination des parcelles
agricoles et notamment des parcelles servant a la récolte du fourrage,
premier maillon de la chaine alimentaire.

2. Les modalités de dépot des PGE et HAP
sur les matrices végétales

La contamination des végétaux peut s’opérer par voie
atmosphérique (dépot) ou par absorption racinaire via le sol. Les
niveaux détectés en PGE et HAP sont donc trés variables selon les
conditions locales de terrain lors des prélévements. Les teneurs
connues en PGE varient pour le platine de 1,23 ng/g a 30 ng/g et
pour le palladium de 0,1 ng/g a 17 ng/g (ELy et al., 2001 ; DJINGOVA
et al., 2003 ; TaNKAaRI DAN Babdgo et al., 2008). Les teneurs détectées
pour 16 HAP dans de 'herbe varient quant a elles de 25 ng/g a
981 ng/g (KiporouLou et al., 1999 ; CREPINEAU et al., 2003).

B Une contamination variant
selon les caractéristiques du végétal

La voie atmosphérique est liée directement a 'émission et au
type de retombées des polluants (gaz, particules). L'état du végétal
ainsi que ses caractéristiques morphologiques vont directement
influencer sa contamination. Les polluants déposés peuvent soit
s’adsorber a la surface des feuilles, cas des HAP a nombre élevé de
cycles aromatiques et des PGE émis sous forme particulaire, soit
pénétrer par les stomates a l'intérieur de la plante, cas des HAP a
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faible nombre de cycles aromatiques et des PGE émis sous forme
gazeuse. Une plante aux feuilles larges ou dentelées dont la surface
serait rugueuse, gaufrée ou présentant une forte pilosité aura une
capacité de rétention plus élevée qu'une plante aux feuilles lisses et
de surface réduite (Howsaum et al., 2000). Sur ce type de plantes, les
particules sont piégées et se décrochent difficilement (BAKKER et al.,
2001) sauf par lessivage suite aux précipitations (WiLD et al., 1992).

De la méme maniére, la composition de la cuticule et
notamment sa teneur en lipides va jouer un réle dans la capacité de
rétention de la plante aux polluants, essentiellement dans le cas de
polluants lipophiles comme les HAP a nombre de cycles élevé (MULLER
et al.,, 2001). La cuticule est responsable de 70 a 90% de I'adsorption
(THOMAS et al., 1998) et c’est la qualité des cires plutot que I'épaisseur
de la cuticule qui modifie la concentration (SmitH et al., 2001). La
composition lipidique est prioritaire dans les mécanismes de dépot
car il existe une diffusion passive entre I'atmospheére et la cuticule
dans le cas des dépots gazeux. Les molécules sont transférées vers
les compartiments de la cuticule jusqu'a ce que I'équilibre air - plante
soit atteint. Le temps de diffusion jusqu’a I'équilibre varie fortement
selon les espéces végétales, de 24 a 240 secondes pour le genre Citrus
et de 58 a 580 jours pour le genre Ilex (BAKKER et al., 2001). Pour
certains végétaux, I'équilibre n'est jamais atteint car la durée de vie
du végétal est trop faible ce qui peut avoir une incidence sur les
risques de transfert dans la chaine alimentaire (THoMmas et al., 1998).
Le rendement et la densité d'une pature sont également des facteurs
de variation des niveaux de concentration par une incidence sur la
surface d’échanges avec la phase gazeuse (SmitH et al. 2001).

B Une contamination variant
selon les caractéristiques de I’environnement

La variation des parameétres de l'environnement a également
une influence sur les niveaux de contamination des végétaux. La
température modifie la forme sous laquelle les polluants sont émis,
gazeuse ou particulaire, entrainant des modalités de dépot et
d’adsorption différentes sur les plantes. Le vent et plus précisément
sa force et sa direction vont affecter directement la concentration sur
les plantes en modifiant la répartition des composés dans
I'atmosphere (TELL et al., 2004). La pluie, en agissant par lessivage et
modification de la forme des dépots, est également un facteur de
variation. Son réle dépend toutefois de la nature du polluant et des
caractéristiques du végétal : une laitue lavée a l'eau entraine
l'extraction d'une part importante des HAP a haut poids moléculaire
tandis que le méme rincage sur du mais n’entraine I'extraction que
d'une faible part des molécules (BAKKER et al., 2001). Il faut ajouter
qu’en période humide les végétaux sont plus sensibles aux dépots de
polluants : 'humidité favorise la dissolution des dépoéts de surface, et
l'ouverture des stomates permet lI'entrée des polluants dans
lorganisme végétal (GARREC et ReENARD, 1996). La lumiére est
également un facteur de variation de la contamination des fourrages.
Son role est connu pour les HAP mais aucune donnée n'existe
aujourdhui pour les PGE. La photo-oxydation des HAP est un
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processus important de dégradation des molécules. Les UV sont
responsables de la dégradation trés rapide des composés : pour
entrainer une perte de 50% de la concentration, il suffit dune
exposition du benzo(a)pyréne de 20 secondes, de 1 mn pour le
chryséne et de 7 mn pour le fluoranthéne (MILLER et OLEJNIK, 2001).

B Une contamination variant selon
les caractéristiques des sites de prélévement

Les connaissances dont nous disposons aujourd’hui sont
issues de prélévements réalisés dans de nombreux lieux différant les
uns des autres par : lintensité de l'émission polluante, la
topographie locale, les distances a la source ou encore la durée
d’exposition du végétal. L'intensité du trafic routier agit
directement sur la dispersion et le dépot des polluants : plusieurs
études mettent en évidence des relations significatives entre teneurs
en PGE et en HAP des matrices végétales et intensité du trafic
(MULLER et al., 2001). 1l est également connu qu’au-dela de l'intensité,
c’est la vitesse et le type de conduite qui affectent plus précisément
les niveaux de dépot des HAP. Les teneurs en polluants sont
significativement plus élevées a proximité d'une route nationale
(trafic journalier moyen de 7 000 véhicules) qu'a proximité d'une
autoroute ou d'un aéroport (CREPINEAU-DUCOULOMBIER et al., 2004 ;
figure 1).

Le relief du site exposé engendre également une variation des
risques de contamination. Une route en remblai favorise la
dispersion des polluants sur une distance plus grande de part et
d’'autre de la voie par comparaison avec une route a niveau. Une
route en déblai agira a l'inverse en limitant la dispersion (GARREC et
RENARD, 1996). De nombreuses études ont montré que la
concentration en polluants diminuait avec l'augmentation de la
distance a la route (HAUTELA et al., 1994 ; BAKKER et al., 2001 ;
CREPINEAU et al., 2003). 1l n’est toutefois pas possible aujourd’hui de
déterminer une zone de risque au-dela de laquelle le niveau de
contamination serait réduit car les facteurs de variation sont trop
nombreux et les résultats montrent que, selon les situations de
terrain, la concentration est toujours supérieure a une valeur témoin
pour des distances allant de 20 & 150 m (ELy et al., 2001 ; CREPINEAU
et al., 2003 ; TANKARI DAN BabJgo et al., 2008 ; PETIT et al., 2008). La

a) b)
Concentration en palladium (ng/g MS) Concentration en HAP totaux (ng/g MS)
16 a 800 b
12 b 600
8 c 400
d a
200 alb
1l i
0- 0
Serre  Bouzule  A31 RN 74 Serre Bouzule A 31 RN 74

‘ Serre et Bouzule (pature isolée) : Témoins ; A 31 : Autoroute ; RN74 : Route Nationale ‘

Ficure 1 : Concentra-
tions a) en palladium et
b) en HAP d’un ray-
grass exposé en bordu-
re de voies routiéres et
dans des sites témoin
(CREPINEAU-DUCOULOMBIER
et al., 2004 ; TANKARI-DAN
BabJo et al., 2007).

Ficure 1 : Contents of :
a) palladium, and b) po-
lycyclic aromatic hydro-
carbons in a ryegrass
sward along a roadside
and in control sites
(CREPINEAU-DUCOULOMBIER
et al., 2004 ; TANKARI-DAN
BabJo et al., 2007).
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durée d’exposition du végétal affecte également les niveaux de
concentration détectés puisque la plante pourra accumuler le
polluant jusqu’a l'obtention d'un équilibre air - plante, cet équilibre
étant atteint au bout d'un délai variable selon le type de végétal.

L'ensemble de ces résultats montre que les végétaux sont
soumis a des dépots de polluants par la voie atmosphérique et que
les parcelles agricoles peuvent donc également étre touchées par
cette contamination. Toutefois, la variété des facteurs de variation ne
nous permet pas de déterminer avec précision des zones a risques,
mais la pollution est avérée pour des surfaces importantes de part et
d’autre des voies routieres.

En conclusion : quels risques
de contamination pour les élevages ?

Par dépots atmosphériques, les fourrages sont susceptibles de
présenter des teneurs en PGE et HAP (éléments du groupe du platine
et hydrocarbures aromatiques polycycliques) élevées dans les zones
d’émissions fortes. La concentration en HAP et palladium est
multipliée par quatre entre une pature témoin et une pature a
proximité dune voie routiére, la proximité d'une route nationale
révélant le risque de contamination le plus éleveé.

Une zone de risque en deca de laquelle la concentration
présenterait un danger pour la sécurité sanitaire des produits
agricoles ne peut cependant eétre déterminée avec précision
puisqu’elle dépend de nombreux facteurs liés aux conditions locales.
Les HAP sont généralement détectés avec les concentrations
maximales dans les 10 premiers metres du bord de la parcelle
jouxtant la route, tandis que la concentration des PGE est toujours
élevée a 75 m du bord de la parcelle.

Les conséquences de ce risque réel de contamination sont a
évaluer pour la chaine alimentaire. Les données connues aujourdhui
sur les transferts de ces molécules vers les produits agricoles (et en
particulier les produits laitiers) sont issues d'études menées en
conditions de laboratoire a partir d'une ingestion directe de polluants et
ne sont donc pour le moment pas représentatives des situations de
terrain. Les données obtenues permettent toutefois d'identifier les effets
liés a une ingestion sur la teneur dans les produits agricoles (lait).

Ces résultats, sur les taux de transfert et la métabolisation des
composés, montrent que le niveau de transfert est faible, avec un
risque limité pour les produits alimentaires tels que le lait. La grande
variabilité des situations géographiques et des modalités de dépots
pose la question de la prévention d'une telle pollution pour les
parcelles agricoles sachant que, plus la teneur dans l'environnement
est élevée, plus la concentration dans le produit agricole sera élevée.

Des recherches en cours tentent de déterminer la disponibilité
des polluants pour l'animal & partir de matrices alimentaires et de
pratiques d’élevage variées (pature de fin d’été, ingestion involontaire
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de sol, foin contaminé...). Elles montrent que, pour les HAP, la
matrice sol présente le plus de risque de contamination vers les
ruminants laitiers, en raison d'une concentration plus élevée en
molécules dans les sols que dans les fourrages, et de la
biodisponiblité des HAP dans cette matrice.

Les effets directs de l'ingestion sur les animaux d’élevage eux-
meémes restent a déterminer ; en effet, les molécules HAP et PGE
présentent une toxicité avérée pouvant affecter directement I'animal
a moyen ou long terme, et en fonction de la quantité de fourrage (ou
de sol) contaminé ingéré. Les effets négatifs de ces molécules sur les
espéces fourragéres semblent négligeables, les molécules n’affectant
pas leur croissance. En revanche, les espéces fourrageres et les
graminées ne retiennent pas toutes les polluants dans les mémes
proportions (variabilité interspécifique d'un facteur de 1 a 9).

Les recherches portent aujourd’hui sur la mesure du risque
d’exposition des ruminants laitiers en situation de terrain. Cette
connaissance permettra d’anticiper les risques de transfert des
molécules toxiques vers les produits agricoles et d’anticiper tout
impact négatif sur les systémes de production.

Intervention présentée aux Journées de I'A.F.P.F.,

“Des fourrages de qualité pour des élevages a hautes performances
économiques et environnementales”,

les 25-26 mars 2009.
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SUMMARY

Is there a contamination of the pastures situated along road-
sides by polluting emissions from the vehicles ? First elements

Road traffic creates polluting emissions, due to the combustion
of fossil fuels, and to the use of certain metals as catalysts for the limi-
tation of exhaust fumes. Are these contaminating agents, possibly
contained in the atmospheric fallout, detected in the forages ?

This paper gives a synthesis of the results regarding the polycy-
clic aromatic hydrocarbons (PAH) derived from the fuel consumption of
engines, and the elements of the platinum group (PGE) from the cata-
lytic silencers. The contamination depends on the proximity and the
nature of the emitting sources, on the physico-chemical properties of
the polluting agents, on the characteristics of the plants and on the
environment of the site. Forages grown along the roadsides have
significantly larger PGE and PAH contents; the largest exposure is
from 0 to 150 m from the road edge. There are presently few data avai-
lable on the rates of transfer of these polluting compounds to the agri-
cultural products (including milk) or of their entry into the metabolism.
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