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RESUME

Les mod¢les d’exposition utilisés en évaluation des risques sanitaires permettent, a partir de
paramétres d’entrée, d’estimer les concentrations de substances inorganiques ou organiques
dans les différents compartiments de la chaine alimentaire. Dans la pratique actuelle, le choix
des équations et des logiciels est laissé libre. Face a la diversit¢ des modeles ou logiciels
existants dans la littérature, la difficulté est alors de sélectionner avec pertinence un outil afin
de mener a bien I’évaluation du risque.

L’objectif de ce travail est de comparer les prédictions de trois modeles utilisés couramment
en évaluation du risque sanitaire a des données mesurées dans des matrices
environnementales pour les étapes de transfert de dioxines et furannes dans les végétaux
(foins) et les produits animaux (lait) échantillonnés a proximité de I’incinérateur de
Gilly/isere. Les modeles utilisés sont HESP, HHRAP et CalTOX. Les concentrations dans les
végétaux ont ét€ modélisées a partir des teneurs en dioxines et furannes mesurées dans les
horizons superficiels de sol de huit communes présentant des contaminations variables et les
concentrations dans le lait ont été modélisées a partir des mémes concentrations dans les sols
et des concentrations dans les foins. Les teneurs prédites dans les foins ou le lait ont été
comparées aux teneurs mesurées dans ces mémes matrices pour les mémes communes. La
comparaison entre donnée modélisée et mesure s’est faite par le calcul d’un écart relatif. Les
résultats ont montré d’importantes différences dans les prédictions entre les trois modeles
utilisés. Les écarts relatifs les plus faibles, pour le transfert vers les végétaux, sont obtenus
avec HESP. Pour ce qui est du transfert vers le lait, les écarts relatifs les plus faibles sont
obtenus avec HHRAP. En dépit d’une modélisation plus complexe des mécanismes de
transfert vers les végétaux, les écarts relatifs obtenus avec CalTOX sont du méme ordre de
grandeur que ceux obtenus avec HHRAP.

Il est important de relativiser les conclusions obtenues a 1’issue de cette étude. En effet,
I’acquisition du jeu de données utilisées comme parametres d’entrée ou pour effectuer les
comparaisons aux valeurs prédites s’est faite indépendamment des objectifs de cette étude :
Les données n’ont pas ¢été recueillies pour ’ensemble des matrices nécessaires a la
reconstitution de la chaine alimentaire et pas avec les précisions nécessaires en terme
d’exposition et de description des congéneres. Pour ces raisons et pour des limites
méthodologiques de certains des modeles, les comparaisons modéles/mesures et entre
modeles n’ont pas pu étre réalisées au niveau de I’homme. En outre, I’absence de données
relatives a certaines voies de transfert a eu pour conséquence la non prise en compte de ces
voies comme le dépot et transfert foliaire des dioxines et furannes. Ce point induit une forte
incertitude sur la fiabilité de la prédiction réalisée. L’implication de plusieurs laboratoires
pour I’analyse des matrices a induit également une incertitude importante sur la qualité du jeu
de donnée.

Cette ¢tude montre des différences importantes entre les différents modeles disponibles. C’est
pourquoi, lorsque cela est possible, il faut privilégier la mesure réfléchie a la modélisation.
Dans le cadre de scénarios prédictifs ou seul le recours a la modélisation est possible, la
connaissance des mécanismes mis en ceuvre dans le transfert des polluants vers les chaines
alimentaires ainsi que les sources d’incertitudes des modeles utilisés semblent E&tre
fondamentaux a connaitre avant [’utilisation de tels mod¢les. En outre, 1’utilisation du logiciel
CalTOX particulierement complexe dans le cadre du transfert vers le végétal a ici montré que
la complexité ne garantissait pas le succes de la prédiction.

Mots clefs: CalTOX, HESP, HHRAP, dioxines et furannes, modélisation, mesures
environnementales
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ABSTRACT

In human health risk assessment procedure, multimedia software are currently used to predict
concentration of contaminants in produces consumed by Humans. Prediction is based on the
utilization of either empirical or mechanistic models among which the most accurate has to be
selected. This choice is crucial as it controls the accuracy of the risk assessment.

Objective of this work was to compare the predictions of the concentrations in dioxins and
furans with available measures of these substances for several products entering the Human
food chain: plants (hays) and animal products (cow milk), sampled in the area of the waste
combustor of Gilly/Isére (France). Three software were used: HESP, HHRAP and CalTOX.
Hays concentrations were modeled from those of dioxins and furans measured in the
superficial soil horizons. Milk concentration were predicted both from soil and plants
concentrations. To compare predicted and measured data, relative deviation values were
calculated.

Results showed important variation among the three models. Concerning the transfer to
plants, lower relative deviation values were obtained with HESP whereas they were obtained
using HHRAP in the case of the milk transfer. Despite a higher complexity in the
mathematical formalism of CalTOX concerning the description of the contaminants transfer
to plants relative deviations obtained with this software were of the same order of magnitude
than those obtained using HHRAP.

Conclusions from this study have to be discussed regarding the high level of uncertainty
associated to the different steps of the study. Indeed, input parameters and data used to
calculate the relative deviation were obtained independently from this study and no critical
analysis of these values was possible. Concerning the data used for soil concentrations in
dioxins and furans, no information regarding sampling strategy was available. Moreover
depending on the sampling point, two or three analytical laboratories were involved in the
congeners analysis. Concerning the modeling of the plant transfer, no information regarding
the congeners distribution in the atmosphere (particulate or gaseous phase) was available.
Thereby consideration of the foliar transfer of the molecules was impossible. Concerning the
modeling of the dioxins and furans transfer in the milk, no information was available
regarding the feed composition of animals. These lacking information induced strong bias in
the final results of the work. For these reasons, calculation and comparison of dose exposure
of dioxins and furans to Man were not achieved.

However, the results showed important discrepancies among the models and general trends or
conclusions about any congeners were difficult to describe. The work done here shows that a
direct and an accurate measurement on the concentration of the contaminant in the different
matrix consumed by Humans has to be preferred to modeling. In the case of predictive
scenarios, the operator needs to have basic knowledge about transfer mechanisms of
pollutants in the food chain and has to be aware of the degree of uncertainty associated to
these models.

Keys words : CalTOX, HESP, HHRAP, dioxins and furans, modelisation, environmental
mesures
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1. CONTEXTE ET OBJECTIFS

L'évaluation des risques sanitaires est, pour des raisons réglementaires, essentiellement
centrée sur les installations et la question soumise a I'évaluateur peut donc se ramener a savoir
"Quels sont les risques sanitaires liés aux émissions de telle installation".

L'approche qui consiste a mesurer les polluants dans les milieux permet d'appréhender
I'exposition globale des milieux c'est a dire I'impact d'installations industrielles, mais
¢galement 1'impact des autres sources locales (agricoles, tertiaires...) et des sources de
pollution a plus grande échelle. Les mesures environnementales présentent 1'intérét de pouvoir
approcher I'exposition globale humaine, qui, en terme de santé publique, a un intérét bien plus
grand que la caractérisation des risques d'une seule source.

Dans le cadre de la réglementation, 1'évaluateur a donc recourt a la modélisation des
émissions de l'installation puis a la modélisation des transferts des polluants le long de la
chaine alimentaire, jusqu'a 'homme, de fagon a caractériser le risque sanitaire strictement
imputable a l'installation étudié¢e. La modélisation présente, elle, 1'avantage de pouvoir évaluer
des situations fictives et en particulier les conceptions futures des installations, ce qui n'est pas
accessible par les mesures.

La modélisation repose sur un certain nombre d'équations, qui retranscrivent plus ou moins
bien et plus ou moins complétement l'ensemble des phénomenes mis en jeu dans le parcours
des polluants de la source d'émission a 1'exposition des populations. Plus les phénomenes pris
en compte sont nombreux, plus le modéle est complexe et a priori complet, ce qui a pour
corollaire le nombre, plus important, de paramétres a renseigner dans les équations de
transfert. Or, au vu de I'importance du nombre de ces parameétres et des contraintes financieres
et de temps attachées aux études d'évaluation des risques sanitaires, les valeurs des parameétres
relatives au site étudié, sont extraites de la littérature a défaut d'étre recherchées de facon
spécifique.

La non spécificité des valeurs introduites dans les modeles a un impact trés inégal selon les
variables. Les analyses de sensibilit¢ permettent d'éclairer sur 1’influence des hypotheses
choisies par 1'évaluateur et donc d'estimer l'incertitude liée aux résultats. Mais en pratique,
toujours pour des raisons économiques et de temps, auxquelles s'ajoutent la complexité de
maitrise des méthodes d'analyse de sensibilité, cet exercice n'est que rarement pratiqué.

Si I'évaluateur a conscience de l'incertitude inhérente a I'évaluation des risques sanitaires, il
est difficile de l'expliquer, sans l'avoir quantifiée, aux gestionnaires de risques et aux
populations non expertes. Il s'en suit une certaine méfiance, en particulier du public, vis a vis
des résultats, qui se transforme souvent en une méfiance a 1'égard de l'intégrité de 1'évaluateur
et du commanditaire de I'é¢tude (qui est souvent l'industriel en question).

Devant tant d'incertitudes, associées a des enjeux industriels si importants, il est donc
¢tonnant que la communauté scientifique et les organismes publics n'aient pas émis d'avis sur
la validit¢ des modéeles de dispersion et d'exposition utilisés couramment en évaluation des
risques sanitaires en France. Des éléments de réponse existent déja, mais la question est vaste
et complexe car il s'agit a la fois des modeles de dispersion et des mod¢eles d'exposition et
qu'ils sont trés nombreux.

Cette étude propose d'apporter une modeste contribution a la connaissance sur la validité des
modeles d'exposition. Il ne s'agira donc pas la des modéles de dispersion qui sont une étape
préalable a la modélisation de l'exposition et qui pourraient également faire 1'objet d'une
investigation particuliere. Des travaux ont d’ailleurs été menés sur ce sujet par I’Ecole
Centrale de Lyon pour RECORD (2002, 2005). Les modeles d'exposition étudiés seront
choisis parmi ceux utilisés couramment en France en évaluation de risques sanitaires et la
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validité des résultats sera testée par comparaison des résultats des modeles entre eux et par
comparaison des résultats des modéles dans les différents milieux environnementaux
avec des mesures reéalistes dans I'environnement. Cette derniére comparaison
s'accompagne des précautions relatives a la comparaison de résultats calculés pour une source
d'exposition (a partir de la modé¢lisation) et de résultats relatifs a I'ensemble des sources
d'exposition en un point donné (a partir des mesures environnementales). Un des moyens de
s'affranchir de cette différence est de trouver un site pour lequel le polluant étudié n'émane
que de l'installation dont on modélise les émissions et de restreindre les mesures
environnementales a la zone d'impact des émissions de 1'installation. Ce cas théorique est sans
doute inexistant.

Nous avons cependant pens€¢ que la masse d'analyses environnementales de dioxines et
furannes, réalisée dans le cadre des mesures sanitaires prises autour de l'incinérateur de Gilly-
sur-Isere a partir du 25 octobre 2001 (plus de 500 mesures environnementales) présentait des
avantages pour un tel travail. D'abord, les émissions de dioxines et furannes, sans étre
spécifiques de l'incinérateur (cas d’étude théorique idéal), ont été trés importantes dans les
années précédant la fermeture de l'incinérateur ce qui laisse supposer que la contamination
des milieux est en grande partie imputable aux émissions de l'incinérateur, méme si la part
exacte n'a pas été déterminée. Ensuite, I'ampleur de la campagne d'analyse qui a été mise en
place dans le cadre de la surveillance sanitaire, permet de disposer, actuellement, de plus de
500 analyses dans les milieux environnementaux. Dans cette étude, le site de Gilly-sur-Iscre
aurait pu é&tre anonymisé car il a ¢été choisi pour le grand nombre d'analyses
environnementales qui s'y rapportaient et non pas dans 1'objectif d'apporter de nouveaux
¢léments d'informations aux populations ou aux gestionnaires. Les mesures réalisées autour
de Gilly-sur-Isére ne sont qu'un exemple d'application d'une réflexion qui porte sur la
confrontation des mesures environnementales et des résultats de la modélisation en général.
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2. ETAT DE L’ART RELATIF AUX COMPARAISONS
MODELES/MESURES EN EVALUATION PREDICTIVE DES RISQUES
SANITAIRES

Quelques ¢léments bibliographiques ont été recherchés en vue de savoir si des travaux,
similaires a I'étude ici présentée, avaient déja été menés, dans quelles conditions et quelles en
¢étaient les conclusions.

L'objectif de cette étude n'est pas de réaliser une synthése de I'état des connaissances sur les
¢tudes de comparaison de résultats de modeles et de mesures environnementales. Bien qu'il
présenterait sans doute un intérét, ce travail serait d’une plus grande ampleur. Il s'agit plutot
d'avoir une idée de ce qui a déja été fait sur le sujet afin de replacer les résultats de cette étude
dans un contexte plus large.

2.1. Méthode

Les recherches bibliographiques ont essentiellement été effectuées dans la base de données
Medline et la base de données du Réseau Santé-Déchets (RSD) car les recherches a partir de
moteurs généralistes comme Google n'ont pas abouti sur des sujets aussi pointus que celui qui
nous intéresse ici.

Dans la base de données du RSD, la recherche a été effectuée a partir des mots clefs anglais
"model" et "modelisation". Il a ensuite été effectué une sélection d'articles, sur titre, en
privilégiant ceux qui évoquaient I'étude de la comparaison de modeles entre eux ou de modele
avec des mesures. 15 articles ont ainsi été sélectionnés sur une centaine.

La base de données Medline, beaucoup plus vaste, n'a pas été interrogée a partir des méme
mots clefs qui sont trop génériques pour une base de données scientifiques si importante.
Méme le croisement des mots clefs anglais "model" et "measure" est insuffisant (plus de
29 000 références). L'expression anglaise "dioxin" n'a pas ¢été utilisée car elle rapporte a elle
seule plus de 10 000 références (mé€me le croisement de "model" et de "dioxin" rapporte
quelques 1000 références) et le sujet de cette étude porte sur les modeles, plus que sur les
dioxines, qui sont une application opportuniste due a la disponibilité des données de mesures.
Finalement l'investigation a donc ét¢é menée par les noms des modéles susceptibles d'étre
¢tudiés. Le mot clef "CalTOX" a rapporté 10 références, le mot clef "HESP", accompagné du
début du développement du sigle ("human exposure") pour se limiter au champ des modeles
d'exposition, rapporte 4 références et le mot "HHRAP" a rapporté 1 référence. Les références
mentionnées dans les articles ainsi sélectionnés ont permis d'élargir les références consultées a
quelques articles supplémentaires.

2.2. Synthese des lectures

Les articles consultés qui traitent de la confrontation des résultats d'une modélisation de
l'exposition avec des résultats de mesures environnementales sont peu nombreux. Les autres
articles, qui peuvent avoir un intérét dans le cadre de cette étude sont relatifs a la comparaison
de résultats de mod¢les entre eux ou de résultats de mesures entre elles ou sont des analyses
de sensibilité. Quelques-uns sont présentés dans les paragraphes ci-dessous.
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2.2.1 Comparaison de résultats issus de la modélisation et de mesures

La publication la plus récente est frangaise (Dor F. et al., 2003) ce qui prouve un intérét
certain des experts en santé publique pour ce sujet en France. Les sites d’étude sont 3 usines a
gaz de la compagnie Gaz de France situés en région parisienne. Il est comparé des doses
d'exposition au pyréne calculées par 4 modeles (HESP, AERIS, CLEA et CalTOX) avec les
concentrations en 1-hydroxypyreéne, le principal métabolite du pyréne, mesuré dans les urines.
Les résultats des 4 modeles sont cohérents. Ils différent (d'un facteur 7 a 80) en fonction du
scénario relatif & 'occupation du temps des personnes (scénario "bureau', essentiellement
d'intérieur, scénario "extérieur" et scénario mixte). Les 2 modeles les plus proches des
mesures sont CalTOX et HESP, parfois en surestimation, d'autres fois en sous-estimation des
mesures, en fonction des scénarios testés, mais aussi en fonction des sites sur lesquels les
prélévements de sol ont été effectués. L'autre différence testée est la concentration initiale de
pyréne dans les sols: quand les concentrations sont ¢levées, les doses modélisées sont
surestimées par rapport aux mesures et plus les concentrations dans les sols sont faibles, plus
les résultats des modeles sont proches des mesures (moins d'un facteur). Les différences
observées sont dues aux différences entre les systemes d'équations des 4 mod¢les, mais il est
difficile, de l'avis des auteurs eux-mémes, d'affiner plus les explications justifiant les
différences.

Il ressort de cet article :

» La nécessité de spécifier le plus complétement possible les paramétres relatifs au site,
en particulier, au niveau des scénarios d’exposition, le partage entre le temps passé en
extérieur et le temps passé en intérieur,

» L'influence des concentrations auxquelles sont exposées les populations sur le rapport
entre les concentrations modélisées et celles mesurées. Autrement dit, I'ajustement du
modele aux mesures dépend de la gamme de concentrations a laquelle la population
est exposee.

Cet article est le seul recueilli mettant en paralléle, des résultats de modélisation a partir de
concentrations dans les sols et des doses internes (chez 1’homme). Les autres articles
comparent des résultats de modélisation avec des mesures dans des milieux intermédiaires de
la chaine alimentaire humaine.

L'article de Yoshida K. et al. (2001) compare les résultats de la modélisation des dioxines et
furannes €émis par un incinérateur vers le sol, avec des mesures dans le sol. Il analyse donc
I'une des premiéres étapes du transfert des polluants de 1'émission jusqu'a 'homme. Parmi les
parametres pris en compte dans les équations de transfert, 'auteur a noté une variabilité
importante des résultats en fonction des paramétres météorologiques choisis. Les résultats
obtenus par les équations de transfert sont corrélés avec moins d'un facteur 3 avec les mesures
dans les sols.

Nouwen J. et al. (2001) présentent également une comparaison des résultats de la
modélisation des dioxines et furannes dans le sol a partir des émissions de 2 incinérateurs
avec des résultats d’analyses de sols (Belgique). Les résultats de la modélisation sont
discordants avec les mesures de sols, ce que les auteurs attribuent a 1’existence d’autres
sources de contamination du sol en dioxines et furannes. Les apports humain sont ensuite
modélisés (modele mathématique VLIER-HUMAAN) a partir des dépdts au sol mais sans
qu’ils soient validés par d’autres mesures dans des milieux de transfert intermédiaires
(produits végétaux ou animaux). L’objectif du travail de Nouwen J. et al. est de gérer le risque
li¢ a ’exposition des populations résidentes et non de travailler sur I’étude et la validité d’un
modele d’exposition. Par contre, il est intéressant de souligner que cette évaluation des risques
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sanitaires a été complétée par des études chromosomiques sur les cellules sanguines des
enfants de la zone d’étude dont les résultats ont été comparés a ceux d’un groupe témoin.
L’¢évaluation des risques sanitaires a donc été considérée, a juste titre, comme 1’un des
¢léments d’aide a la gestion des risques.

Les auteurs ont montré que les risques sanitaires ¢étaient dépendants des habitudes de
consommation, en particulier de produits locaux, et du poids des personnes étudiées, amenant
les enfants a des risques plus élevés que les adultes. Par contre, a titre indicatif, les
observations chromosomiques n’ont pas montré¢ de différence entre le groupe exposé et le
groupe témoin alors que 1’évaluation des risques sanitaires a montré que des risques pouvaient
ne pas €tre exclus pour les émissions les plus anciennes (avant 1980).

L'article de Meneses M. M. et al. (2003) va un peu plus loin dans I'étude de la chaine en
comparant les résultats de la modélisation des émissions d'un incinérateur obtenus avec un
modele a simple compartiment (air-sol-végétaux) avec des mesures dans les sols, mais aussi
dans les végétaux.

I1 ressort de cet article :

» l'importance de ne pas considérer la tetrachlorodibenzo(para)dioxine (TCDD) comme
représentant 'ensemble des congéneres a cause des propriétés différentes de transport
d'un congénere a l'autre.

» la nécessité de distinguer les phases particulaires et gazeuses dans les émissions de
dioxines car la végétation fixe plus rapidement la phase gazeuse, et pour quelques
congéneres, une faible fraction de dioxines et furannes sous forme vapeur peut
contribuer a la part la plus importante incorporée dans les tissus des feuilles.

Toujours pour ce qui concerne les milieux environnementaux, l'article de Castiglioni S. et al.
(2003) présente les résultats de la modélisation (modele EMEA) de la quantité¢ de
médicaments consommeée (poids estimé pour une zone géographique donnée) qui se retrouve
dans les rivieres. Ces résultats sont comparés avec la mesure des médicaments dans la riviére
Po (Italie). Le modele tient compte du taux de métabolisation des médicaments dans
l'organisme, du taux de dégradation des molécules dans I'environnement et dans les stations
d'épuration, de la demi-vie dans I'eau et du laps de temps a compter entre 1'émission des
molécules et leur présence dans l'environnement. Les concentrations modélisées donnent une
bonne approximation des mesures dans 40 % des cas. Dans les 60 % de cas restants, la moitié

différe d'un ordre de grandeur de 1 et l'autre moiti¢ de 2 ordres de grandeur.

Une ¢étape supplémentaire dans la chaine alimentaire humaine et donc du nombre
d'hypothéses de transfert supplémentaires prises en compte est franchi dans la publication de
Douben P.E.T. et al. (1997). Il compare les résultats de la modélisation dans les végétaux et
dans le lait de vaches a partir des concentrations atmosphériques. Les données sont relatives
au Royaume-Uni. La modélisation des transferts est réalisée selon 3 approches différentes. Il
ressort de l'utilisation de ces 3 systémes d'équations de transfert que :

» les équations ne prenant pas en compte la photodégradation des molécules dans les
végétaux surestiment les concentrations mesurées dans I'herbe.

» les écarts entre les résultats issus des équations de transfert et les mesures dans le lait
peuvent ne pas varier dans le méme sens entre les dioxines d’une part et les furannes
d’autre part et/ou au sein d’une méme famille entre des molécules ayant des degrés de
chloration différents.

Les 3 modeles (difficiles a décrire simplement ici) présentent des résultats ayant des écarts de
moins d'un facteur 10 avec les mesures environnementales dans les végétaux et dans le lait, ce
qui satisfait les auteurs, comme dans les publications présentées précédemment.
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Une étude plus ancienne (Huijsmans K.G.A. et al., 1995) montre par contre des différences
importantes entre les résultats obtenus avec le modele et les concentrations mesurées. Il est
compar¢ les résultats du modele CSOIL du RIVM, qui calcule des concentrations dans
I'herbe, dans les endives et dans l'air intérieur a partir des concentrations dans les sols, avec
des mesures environnementales dans ces végétaux. Les parametres accessibles du modéle sont
spécifiques au site d’étude. Les concentrations calculées dans les végétaux peuvent étre plus
¢levées (en général d'un facteur 4) ou moins élevés (en général d'un facteur 2) selon les
¢léments traces testés. Les concentrations calculées dans l'air intérieur peuvent étre beaucoup
plus élevées que les concentrations mesurées (de 36 a 650 000 fois pour les BTEX et de 2 a
690 fois pour le trichloréthyléne et le tetrachloréthyléne, mais sont moins ¢élevées d'un facteur
1,5 a 2 pour le tetrachloréthyléne calculé dans l'un des 2 intérieurs testés). Les auteurs
recommandent un meilleur ajustement du mode¢le au site étudié et une validation systématique
du modéle avec des mesures environnementales jusqu'a maitrise du sens des résultats
modélisés par rapport aux concentrations mesurées.

Dans le cadre du programme SACARTOM, qui traite des méthodes prédictives de
caractérisation de la contamination des végétaux exposés a un site pollué, 'INERIS a
comparé¢ différents modéles de transfert sol-plante de composés organiques (solvants chlorés,
hydrocarbures aromatiques polycycliques et benzene, toluéne, éthylbenzéne et xyléne). Les
modeles testés sont la relation empirique de Briggs (3.4.2) utilisée dans le modele HESP et
des modeles tenant compte de la physiologie végétale, avec des données obtenues apres
cultures de végétaux sur des sols contaminés et obtenues en conditions controlées de
laboratoire. Les travaux effectués dans le cadre de ce programme ont permis de montrer, entre
autres, que la complexit¢ d’un modele et des paramétres mis en ceuvre n’assure pas
I’efficacité de la prédiction des teneurs en polluant organique dans les organes consommeés.
En effet, les écarts relatifs du modele par rapport a la mesure réalisée sur 1’échantillon végétal
varient fortement d’'un modele a 1’autre et d’une substance a 1’autre. En conséquence, il est
difficile de préconiser un modele particulier de fagon systématique, pour la prédiction des
teneurs d’une substance dans un organe consommé. Pour certaines des substances choisies
dans et pour un mode¢le particulier, les concentrations prédites peuvent étre du méme ordre de
grandeur que celles mesurées dans les végétaux pour une molécule aux propriétés physico-
chimiques données, mais inadaptées pour d’autres substances aux propriétés différentes.

Pour la relation de Briggs, utilisée dans le modele HESP, il a été notamment possible de
montrer qu’elle surestime de fagon importante certaines concentrations, en particulier celles
des molécules l1égeres et volatiles. Ainsi, systématiquement, la relation de Briggs surestime
les concentrations en naphtaléne, en anthracéne, et de facon encore plus importante, les
teneurs en chloroforme et tetrachloroéthyléne (exemple pour les feuilles de laitue, Figure 1).
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Figure 1: Ecart relatif (%) des prédictions des teneurs en chloroforme
et tetrachloroéthyléne par rapport aux valeurs de référence pour la laitue (0 %),
en utilisant le modéle empirique de Briggs

Pour de tels composés, cette relation pourra donc étre trés majorante, ce qui se répercutera sur
le résultat final de I’analyse de risque. Pour des composés plus lourds et moins volatils (cas du
benzo(a)pyrene et de I’anthracene), la relation de Briggs se rapproche de la concentration de
référence (Figure 2 pour les HAP).
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Figure 2: Ecartsrelatifs (%) des prédictions des teneurs de HAP par rapport aux valeurs de
référence pour les feuilles de laitue (0 %) en utilisant le modéle empirique de Briggs

Enfin, il nous parait intéressant de signaler I’étude de Hough R.L. et al. (2003) qui présente
les résultats d’une modélisation des risques pour ’homme a partir des concentrations en
¢léments traces dans les sols. Cette ¢tude prend place dans le contexte de réhabilitation des
anciennes friches industrielles de la région des Midlands au Royaume-Uni et des questions
qui en découlent sur les risques pour la santé humaine. Les ¢léments traces étudiés sont le
cadmium, le cuivre, le nickel, le plomb et le zinc. D’un point de vue modélisation, il apparait
que le plomb est moins bien transféré dans les légumes consommés que les autres éléments
traces €tudiés. D une facon plus générale, cette étude a permis de déterminer les zones les
plus fortement exposées et quel scénario (zone géographique couplée a habitudes de
consommation de produits locaux) pouvait amener a des risques pour la santé humaine. Ainsi
certains secteurs trop contaminés ont été exclus d’une possible reconstruction ou feront 1’objet
de méthodes de réhabilitation appropriées.

Cette étude présente I’avantage de prendre en compte les principales voies d’exposition, c'est-
a-dire non seulement 1’ingestion de produits agricoles (locaux), mais également 1’ingestion de
produits non locaux, 1’inhalation de poussieres et 1’ingestion de terre. Par contre, les produits
animaux locaux ne sont pas pris en compte dans cette étude, peut-€tre en correspondance avec
I’absence de produits animaux élevés sur le site étudié. Enfin, dans I’intérét du sujet traité
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dans ce rapport, il est regrettable que les résultats de la modélisation dans les produits
agricoles n’aient pas été comparés a des résultats d’analyses d’éléments traces dans des
produits agricoles qui auraient poussé sur le terrain étudié.

Comparaison derésultatsissus de la modélisation et de mesures

Les quelques articles étudiés portent sur une grande variété de milieux (dose interne, sol, eau,
végétaux et lait de vaches). Les conclusions sont relatives a des modeles et des composés
particuliers, étudiés dans certaines conditions et testés pour certains parametres, ce qui ne
permet pas de généraliser les conclusions a l'ensemble des composés et a toutes les conditions
d'utilisation des mod¢les.

D'une facon générale, un modele n'est pas "bon" ou "mauvais", tout dépend des conditions
dans lesquelles il est utilisé (composés étudiés, gamme de concentration, ...). Or les limites
d’utilisation des mod¢les ne sont jamais présentées de facon exhaustive pour I’ensemble des
paramétres. Les auteurs restent satisfaits des résultats jusqu'a des facteurs 10 de différence
entre les concentrations modélisées et celles mesurées. Cependant dans l'objectif de
I'évaluation des risques sanitaires, il est important de connaitre qu'elles sont les conditions qui
permettent une surévaluation du risque sanitaire et celles qui aménent a une sous-estimation
du risque sanitaire. Une modélisation sous-estimant l'exposition des populations va a
I'encontre du principe de précaution de majoration des hypotheses de travail. Quant aux sur-
estimations, il est intéressant qu'elles ne soient pas démesurées de fagon a ce que les
conclusions de la caractérisation des risques et la gestion des risques ne soient pas
disproportionnées par rapport aux conclusions qui auraient été prises a partir des mesures dans
les milieux.

2.2.2 Comparaison de résultats de plusieurs modeles

Cinqg publications relatives a la comparaison de modéles entre eux sont présentées dans ce
paragraphe : 3 concernant CalTOX et 1 concernant HESP.

Huijbregts M. A. J. et al. (2005) ont testé 365 composés avec 2 modeles, CalTOX et USES-
LCA (Uniform System for Evaluation of Substances adapted for Life-Cycle Assessment). Ils
ont calculé un facteur d’incertitude a partir des doses obtenues avec chacun des 2 mode¢les. Ils
ont d’abord utilisé les logiciels avec leurs valeurs par défaut et ils ont ensuite ajusté les deux
modeles quant a leurs dimensions, leurs équations et leurs données d’entrée. Comme attendu,
plus les modeles sont ajustés, plus le facteur d’incertitude calculé est proche de 1. Mais
I’amélioration n’est pas identique selon que la source d’émission est I’air, I’eau ou le sol et
selon que les apports sont respiratoires ou digestifs. Les différences de doses ingérées
calculées par les 2 modeles sont moins importantes a partir des émissions aériennes qu’a
partir des dépdts au sol. Ce résultat peut surprendre puisque les calculs réalisés a partir des
émissions aériennes nécessitent des transferts supplémentaires par rapport aux données de
dépots au sol. Cette publication, récente, a le mérite de tester un grand nombre de composés et
de montrer les améliorations apportées par chacun des ajustements réalisés.

Les auteurs rappellent les résultats de publications antérieures qui montrent que les
différences liées aux parameétres chimiques par défaut des molécules étudiées (comme par
exemple le taux de dégradation des molécules), augmentent les doses ingérées d’un facteur 50
et que les différences de parametres paysagers et de caractéristiques humaines augmentent les
doses ingérées d’un facteur 10.
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Les autres articles portent sur un nombre plus restreint de composés.

Chang S.-H. et al. (2004) compare CalTOX avec un autre modéle américain, RBCA (Risk-
based corrective action) créé en 2000. Les objectifs des 2 modeles sont les mémes, a savoir
d'estimer les niveaux de risque pour la remédiation des sols pollués. En utilisant les mémes
parametres de modélisation et les mémes hypothéses de dégradation, les niveaux de
remédiation estimés par les 2 modéles sont proches pour le benzéne, le chloroforme, le 1,2-
dichloroéthane, le pentachlorophénol, le tétrachloréthyléne et le méthyl terbutyl éther. Mais
les résultats sont divergents pour I'hexachlorobenzéne et le chlorure de vinyl. Ces différences
sont mises en relation avec les valeurs des constantes de Henry et des coefficients de partage
carbone organique/eau. Les auteurs n'extraient pas de ces exemples une reégle qui permettrait
de savoir pour quels composés les 2 modeles sont cohérents.

Dans I’article de Maddalena R. L. et al. (1995), plus ancien, les résultats de CalTOX sont
comparés avec les résultats d’un autre modele basé sur le principe de fugacité, Fug3ONT,
publié par Mackay et Paterson en 1991. Il ressort que les concentrations en benzéne,
perchloréthyléne, 1,4-dichlorobenzeéne, atrazine, benzo(a)pyréne et TCDD, estimées par
CalTOX dans la zone racinaire, sont inférieures aux concentrations estimées par Fug3ONT.
La différence la plus importance (ordre de grandeur de 3) concerne les composés a faible
mobilité dans le sol (la TCDD et le benzo(a)pyreéne). Ces différences sont peut-&tre a
rapprocher du fait que CalTOX divise le sol en 3 couches, chacune avec des caractéristiques
particuliéres alors que Fug3ONT n’en considére qu’une seule.

Moskowitz P. D. et al. (1996) comparent 3 logiciels (MEPAS, MMSOILS, PRESTO-EPA-
CPG) en donnant pour chacun d’eux les voies d’exposition, les milieux et les modes de
transfert pris en compte. Cette publication présente I’avantage de comparer 3 logiciels
américains de ’EPA actuellement encore utilisés. Par contre, pour ce qui nous intéresse dans
cette étude I’article présente peu d’intérét car c’est une description comparative du mode de
fonctionnement des 3 modeles (que nous n’avons pas retenus dans cette étude), sans
application, ce qui ne permet pas de comparer les résultats des modeles entre eux.

La publication relative a HESP (Human Expsoure to Soil Pollutants) analyse ¢galement 2
autres modeles, AERIS (Aid for Evaluating the Redevelopment of Industrial Sites) et CLEA
(Contaminated Land Exposure Assessment) (Dor F. et al., 1998) 3 molécules sont testées
pour représenter 3 familles chimiques : le benzo(a)pyréne (composé organique persistant), le
benzeéne (composé organique volatil) et le cadmium (élément trace minéral). Il est présenté
une synthése, claire, des voies d’exposition prises en compte pour chacun des 3 modeles. Et il
est réalis€ une comparaison des estimations des modeles, utilisés avec leurs valeurs par
défaut, c'est-a-dire comme des « boites noires ». Les auteurs expliquent les écarts entre les
estimations des 3 modeéles (jusqu’a 10° pour certains scénarios d’exposition) par les
différences entre les équations de transfert du sol vers I’eau et 1’air et par les valeurs affectées
aux parametres. Les différences sont variables en fonction des composés et des scénarios,
pouvant amener a des voies majoritaires d’apport différentes d’'un modele a 1’autre pour un
méme composé et un méme scénario.
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Comparaison derésultats de plusieurs modéles

La plupart des modeles proposent des scénarios d’exposition préétablis. Les équations et
parametres régissant le modele sont plus ou moins accessibles et plus ou moins modifiables
par I'utilisateur. Il nous parait peu intéressant de comparer les modeles en terme de « boite
noire » c'est-a-dire en utilisant les paramétres par défaut du modéele. En effet, tout utilisateur
consciencieux et respectueux des personnes qui vont utiliser son travail, se doit de chercher a
spécifier les parametres d’entrée du logiciel aussi complétement que le permettent les données
existantes. La comparaison de mod¢les selon le mode « boite noire » n’a d’intérét que pour
montrer le rapprochement des résultats qui peut étre obtenu en intégrant les mémes données
d’entrée dans différents modeles que I’on souhaite comparer.

2.2.3 Analyses de sensibilité

Les analyses de sensibilité s’intéressent a la recherche des parameétres ayant le plus d’impact
sur les résultats et sur la quantification des incertitudes liées a la valeur de ces paramétres.
Trois articles, sur 7 recueillis, présentent une analyse de sensibilité¢ selon la méthode Monte
Carlo, méthode probabiliste de quantification des incertitudes.

I1 ressort de l'article de Cullen A. C. (1995) portant sur I'estimation des risques cancérigénes
liés aux émissions de dioxines d’un incinérateur de déchets (Etats-Unis), que les parametres
déterminants sont les suivants :

» paramétres liés a la physiologie et aux coutumes alimentaires des cibles : poids, taux
d'inhalation, taux de consommation quotidienne de produits cultivés localement,

» paramétres relatifs a la dispersion des contaminants ainsi qu’a leur transfert par voie
atmosphérique : flux d'émission, direction et vitesse du vent, rapport masse de
dioxines sous forme particulaire et volatile, taux de déposition des dioxines, taux de
dégradation des dioxines au sol, profondeur du sol de culture, taux d'absorption par les
feuilles, taux d'absorption par les racines, densité du sol,

» autres parameétres : risque unitaire, taux de déposition dans les poumons sous forme
particulaire ou gazeuse, production vivriere, durée de la saison de culture.

Prés de 90 % de la variance totale est attribuable a 5 parameétres (risque unitaire, taux
d'émission, dispersion aérienne, vitesse de déposition et taux de consommation de produits
locaux). L'exposition médiane attribuable a I'inhalation est 20 fois moins importante que
l'exposition attribuable a I'ingestion.

L'article de Price P. S. (1996) concentre 1'analyse de sensibilité encore sur les dioxines émis
par un incinérateur de déchets mais également uniquement sur l'ingestion de viande bovine. Il
ressort que l'incertitude totale est dominée par les parametres de variabilité interindividuelle,
comme la quantité de beeuf consommeée par exemple.

L'article de Hertwich E. G. et al. (2000) présente une analyse de sensibilité (Monte Carlo)
portant sur les doses calculées par le modele CalTOX pour 336 molécules. Il permet
d'analyser et d'identifier les principales sources d'incertitudes. Les incertitudes liées aux
parameétres peuvent étre assez bien appréhendées. Par contre les incertitudes liées au modéle
et aux régles de décision sont plus difficiles a investiguer alors qu’elles peuvent amener a des
doses d'exposition pouvant varier de plusieurs ordres de grandeur en fonction des hypothéses
limites utilisées. La variabilité n'affecte pas tous les composés de la méme fagon. Le choix des
parametres chimiques des molécules peut faire varier les doses d'exposition de 1 a 3 ordres de
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grandeur et affecte tous les composés. La variabilité¢ des parametres paysagers, testée sur les
valeurs rencontrées aux Etats-Unis, est négligeable.

Une autre analyse de sensibilité relative a CalTOX et portant sur un site contaminé par une
usine a gaz (Canada) est présentée par Loranger S. et al. (1997). Elle ne porte que sur les
HAP, mais permet de montrer que la demi-vie du benzo(a)pyreéne dans le sol racinaire est le
parametre le plus sensible testé et qu'il contribue significativement a la variabilité de
l'estimation de risque de cancer. Les auteurs mettent aussi en avant l'importance de la
concentration initiale en polluant dans la zone racinaire puisque c'est le cas d'une exposition a
partir d'un sol contaminé qui est étudiée.

Enfin, sans utiliser Monte Carlo, quelques auteurs ¢étudient les différences observées entre les
résultats obtenus avec les paramétres par défaut du logiciel et avec une meilleure spécificité
des paramétres. C'est le cas par exemple de Vadasz Zs et al. (2000) qui font varier
individuellement 7 parametres relatifs a la caractérisation du sol dans le modele HESP. Les
conclusions sont les suivantes :
» les types de sol testés n'ont pas d'influence sur les calculs d'apport en plomb et en
cadmium, mais en ont une pour les composés organiques,
» les usages du sol, la longueur du site et la fraction d'eau souterraine dans I'eau de
boisson influencent les calculs d'apport quels que soient les composés,
» le pH du sol, la nature de la roche mére et le taux d'évaporation de I'eau n'influencent
pas les apports,
Bien siir ces conclusions ne sont relatives qu'aux composés testés (plomb, cadmium, PCB,
1,2,3,4-tetrachlorobenzéne) et les valeurs testées ne sont pas les extrémes des valeurs pouvant
étre rencontrées sur le globe et susceptibles d'étre utilisées comme parametres d'entrée du
logiciel HESP.

Analyses de sensibilité

Les analyses de sensibilité n'incluent pas toutes les sources possibles d'incertitude ni toutes les
valeurs potentielles pouvant étre rencontrées. Les conclusions de ces articles sont donc
difficilement transposables a d'autres situations. Une analyse de sensibilité est bien spécifique
a une situation particuliére et il est rare de pouvoir en extraire des régles générales. En
exception il peut étre cité 'article de Hofelt C. S. et al. (2001) qui propose de remplacer, dans
les équations proposées par le HHRAP (EPA, 1998) et pour les HAP, le facteur de
métabolisme par défaut (MF = 1) par un facteur de métabolisme tenant compte du fait que les
HAP se concentrent peu dans l'organisme (transformation et ¢élimination). Ce facteur est
calculé par les auteurs (MF = 0,01). Ce travail est donc de I’ordre de 1’amélioration du mod¢le
de calcul puisque ses conclusions sont transposables a toute utilisation ultérieure des
¢équations du HHRAP, appliquées aux HAP.
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2.2.4 Corrélation entre les concentrations mesurées dans différents milieux

Il n’est pas dans les objectifs de cette étude de corréler les résultats des mesures de polluants
dans différents milieux puisqu’il est ici question de confronter les résultats des mesures
environnementales a des résultats issus de la modélisation. Mais c’est I’occasion de rappeler
que méme en faisant abstraction des modeles il est déja difficile de corréler des mesures entre-
elles. Pour exemple, Kumagai S. et al. (2003) et Chen H. L. et al. (2004) recherchent s'il
existe une relation de corrélation entre les concentrations en dioxines et furannes mesurées
dans le sérum humain et les concentrations modélisées ou mesurées, dans l'air auquel les
personnes sont exposées aux alentours d’incinérateurs de déchets. Il n'est finalement pas
observé de corrélation entre les 2, certainement en lien, d'aprés les auteurs, avec les autres
sources d'apport en dioxines, en particulier 1'alimentation qui est une des principales sources
d'apport en dioxines. Par contre les concentrations en dioxines mesurées dans le serum sont
proportionnelles a l'index d'exposition (temps d'exposition X quantité dépos€ée mesurée) pour
I'un des congéneéres de dioxines, I'HpCDF.

Conclusion de la synthese bibliographique
Il ressort de cette synthése que ni les corrélations entre les mesures dans différents milieux, ni
les corrélations entre les modéles ne sont évidentes. On comprend alors I’ambition du travail
de comparaison des résultats de modélisation avec des mesures environnementales et
pourquoi les réponses retrouvées dans la littérature sont encore si partielles.
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3. LES LOGICIELS ET MODELES UTILISES

3.1. Introduction

Le transfert des polluants organiques vers les produits animaux est un axe important des
mode¢les multimédia car pour plusieurs familles de composés chimiques telles les dioxines et
furannes (polychlorodibenzodioxines : PCDD, polychlorodibenzofurannes : PCDF) ou les
polychlorobiphényles (PCB), les produits animaux sont la voie majeure d’exposition
alimentaire. Les produits aquatiques (en particulier les poissons) et les produits laitiers sont
les principaux vecteurs. La diversité des polluants organiques, avec des propriétés physico-
chimiques tres diverses est un écueil majeur a la connaissance du transfert potentiel de ces
molécules dans la chaine alimentaire, car si celui-ci est avéré il n’est pas toujours précisément
quantifié. Cette variabilité est aussi liée a I’extréme diversité des conditions d’exposition des
animaux, influencée d'une part par les caractéristiques d’émission et d'autre part par les
pratiques d’élevage. Le colt des expérimentations animales et celui des analyses font que le
pool de données disponible est restreint en comparaison du nombre de molécules libérées
dans I’environnement.

Les modéles multimédia sont basés sur des équations générales permettant de prédire le
transfert des molécules en fonction de I’une de leurs propriétés physico-chimiques.

La propriété la plus souvent retenue est I’hydrophobicité qui est estimée par le coefficient de
partage entre une phase octanol et une phase eau. Ce parametre est noté log P ou log Koy. 11
est a noter que de nombreuses valeurs coexistent pour les différentes molécules et que la
précision dans la détermination de ce paramétre est une premiere source d’incertitude pour les
résultats fournis par le mode¢le.

Jusqu’a présent les €équations utilisées dans les modeles étaient tirées de deux publications :
Travis et Arms (1988) et Kenaga (1980) pour la chaine terrestre. Le principe était que plus la
molécule est lipophile (log K,y €¢levé) plus la molécule est transférée dans la matrice animale
cible (lait, viande, ceuf) ; les molécules sont considérées comme bioaccumulées avec une
concentration a 1’équilibre (steady-state concentration) proportionnelle a 1’exposition de
I’animal et & I’hydrophobicité du polluant.

Des critiques ont été formulées a 1’égard du principe de lin€arité croissante, tout d’abord dans
la chaine trophique aquatique ou ce type de modeles était aussi utilisé (Dearden, 2002) mais
¢également dans la chaine terrestre (Birak et al., 2001 ; Fries, 2002 ; Feidt et al., 2005).

Parmi les trois modeles proposés dans cette étude, deux continuent d’utiliser une relation
linéaire croissante entre hydrophobicité et transfert (HESP, CalTOX) et le troisiéme
(HHRAP) vient de proposer, a partir du jeu de données utilis¢ par Travis et Arms (1988),
enrichi de données plus récentes, un modele exponentiel proche de celui utilisé en chaine
aquatique. Les concepteurs du modéle HHRAP se sont intéressés a un autre parametre pour
caractériser les molécules : 1’indice de connectivité¢ mais ont délaissé ce dernier puisque les
simulations conduites n’ont pas montré d’amélioration de prédiction par rapport a
I’hydrophobicité habituellement utilisée (RTI, 2005 ; US-EPA, 2005).

Les modalités de calcul des concentrations du polluant dans les produits animaux terrestres
sont données dans le paragraphe suivant.
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3.2. CalTOX

3.2.1 Description générale

CalTOX est un logiciel de calcul ¢laboré par I’Université de Berkeley pour le compte
del’EPA. 1l s’agit d’un modele multimédia d’exposition, congu a [’origine pour aider a
évaluer les expositions humaines liées a des sites pollués et a définir des seuils de
réhabilitation des sols. Dans ce travail, la version 4.0 de CalTOX sera la version utilisée. Elle
est encore considérée par ses auteurs comme une version de travail qui ne doit pas étre utilisée

dans 1’aide a la décision.

Le modele CalTOX comporte deux parties principales : un modele de transfert des polluants
dans l'environnement, permettant de calculer les concentrations dans les compartiments
environnementaux (sol superficiel, couche de sol cultivable, végétaux, air,...) et un modele
d'exposition, permettant de calculer les concentrations dans les compartiments d’exposition
(fruits et Iégumes consommés, viande, ceufs,...) et les doses d’exposition.

Le mod¢le de transfert est basé sur une représentation de l'environnement a partir de sept
compartiments : une couche de sol superficiel, une couche de sol sous-jacent cultivable ou
végétal, une couche de sol plus profond correspondant a la zone située entre la couche
cultivable et la nappe, l'air, les eaux superficielles, les sédiments et les végétaux. Un systéme
de sept équations représente les échanges diffusifs et convectifs de polluants entre ces
compartiments. Les variations de la masse de polluant dans la couche de sol végétal et la
couche de sol la plus profonde au cours du temps sont représentées grace a deux équations
différentielles du premier ordre. Les échanges entre les autres compartiments sont représentés
par des équations linéaires, ces compartiments étant considérés dans un état quasi-stationnaire
par rapport a la couche de sol cultivable et la couche de sol profond. Ce systeme d’équations
permet d’assurer la prise en compte du principe de conservation de la masse du polluant.

Les concentrations de polluant dans les milieux d'exposition sont ensuite calculées par le
module d’exposition a partir des concentrations dans les milieux environnementaux.

Données
d’entrée

modele de transfert :systeme . 1 ‘ Paramétres physico-chimiques

Source de polluant (ici concentration de polluant dans I’atmosphére)

de 7 éguations .
et environnementaux

Concentrations de polluant dans les compartiments environnementaux (air, eau, sol,...)

modéle d'exposition . 1 <@ Parametres physico-chimiques,

environnementaux et humains

Concentrations de polluants dans les compartiments d ’exposition

modéle d'exposition . ‘ — Paramétres d’exposition

Doses d'exposition

‘ « Valeurs toxicologiques de

référence

Niveaux de risque

Figure 3 : Schéma de principe de CalTOX
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3.2.2 Prise en compte du transfert vers les plantes

Le compartiment « plante » ne concerne que les parties aériennes du végétal. La partie
souterraine du végétal est considérée comme une phase a part entiére du compartiment « sol-
racine ». Ceci permet d’individualiser la surface d’échange importante entre les racines et le
sol ou la solution du sol. Dans CalTOX, la partie aérienne interagit avec la solution du sol et
le compartiment aérien. L’interaction de la partie aérienne avec le compartiment « sol-
racine » se fait par prélévement racinaire et par translocation par le flux de transpiration .
L’interaction de la plante avec le compartiment « atmosphére » se fait par la diffusion de gaz
au travers de la cuticule et considére ¢galement 1’accumulation et la diffusion de polluant
adsorbé sur les particules de 1’atmosphére.

Une équation de conservation de masse est €tablie pour les 2 compartiments, le systéme étant
résolu a I’équilibre.
Les échanges pris en compte par le modéele sont les suivants :
Entre la partie supérieure des plantes et le compartiment racine/sol :
» prélévement par les racines ;
» translocation par le courant de transpiration dans les vaisseaux de xyléme ;
» translocation dans les vaisseaux de phloéme.
Entre la partie supérieure des plantes et le compartiment air :
» diffusion des substances en phase gazeuse a travers les stomates ;
» diffusion des substances en phase gazeuse a travers les cuticules ;

» accumulation et diffusion des composés en phase solide déposés a la surface des
feuilles.

Entre le sol et les racines :

» transfert d’eau du sol vers les racines.
Entre I’atmosphere et le sol :

» déposition ;

» resuspension de poussicres ;

> diffusion a la limite sol/air.

3.2.2.1 Fugacité, capacité de fugacite et expression des flux

Le modele CalTOX repose sur la fugacité du polluant considéré et sur la capacité de fugacité
des phases dans lesquelles le polluant est présent.
La fugacité est équivalente au potentiel chimique de la substance. Il s’agit de la pression
idéale a laquelle une substance tend a s’échapper d’une phase donnée. La concentration de la
substance dans la phase 1, C;, peut alors s’exprimer selon la relation :

Ci=f*z,
avec Z; la capacité de fugacité de la phase 1.
Lorsque deux phases sont a I’équilibre, les fugacités sont égales. Dans ce cas, le rapport des
concentrations dans les phases i et j s’exprime de la maniére suivante :

Ci/Cj = Zi/Zj = Kij

avec Kjj le coefficient de partage de la substance entre les phases i et j.
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3.2.3 Capacité de fugacité des différents compartiments

3.2.3.1 Capacité de fugacité du compartiment racine/sol

Le compartiment « sol-racine » se compose dans le modele CalTOX de quatre phases
distinctes : air, solution du sol, solide et racine. Ainsi la capacité de fugacité du compartiment
« sol-racine » est calculée en sommant les capacités de fugacités de chacune de ces phases
selon I’équation :

Zs= Q5" Zoir+ 55 Zeaut VOl pr* Zpy+ (1- Qs B VOl o )* Zp

avec
> O fraction volumique de I’air
> Bs fraction volumique de la solution du sol
> VOl fraction volumique de la racine
> 1-04-Bs-vol,, fraction volumique de la phase solide du sol
> Zx capacité de fugacité des racines (mol m™ Pa™)
> Zy capacité de fugacité du sol (mol m™ Pa™)

3.2.3.2 Capacité de fugacité desracines

La capacité de fugacité des racines est déterminée indirectement par le coefficient de partage
sol-plante du composé et par la capacité de fugacité de la fraction non racinaire du sol :

5 - Kps*(@s*Zair + Bs* Zeau + Zsp *(1-as=Bs))* Pp
o Ps*(1-as—Bs)

avec

» K, coefficient de partage du composé entre les racines et le sol
et

> ps la densité du sol (kg m™).

3.2.3.3 Capacité defugacité de la partie aérienne des plantes

Elle est déterminée différemment selon que le polluant considéré est un composé organique,
non ionique et volatil (composé pour lequel la pression de vapeur n’est pas nulle, c¢’est a dire
pour lequel Z,;; > 0) ou un composé non volatil (Z,;; = 0).

Pour les composés organiques, non ioniques et volatils :

t 1
Zp=(Kpa*Pp* Zair) +(KPS "op*Zap” b, )
Pour les composés non volatils (Z,;; = 0) :
7 :Kpart* x7 w1
p pa ~Pp 4ap Pba
Psy

avec
» K, le coefficient de partage plante-atmosphere ;
> K" le coefficient de partage plantes-particules de I’atmospheére ;
> Poa la charge en poussiéres de 1’atmosphére (kg m™) ;
> Psg la densité de la surface du sol dont est supposée provenir la charge en poussieres de
I’atmosphére (kg m™) ;
» Z,p, capacité de fugacité des particules atmosphériques (mol m” Pa™).
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Les méthodes d’estimation de K, et Kpapa” sont détaillées ci-dessous.
Dans le cas ou aucune valeur expérimentale n’est disponible, K, est déterminé a partir des
fractions volumiques de la phase air (f,,), de la phase eau (f,,) et de la phase lipidique (f;)
dans les tissus de la partie aérienne du végétal :
RT
Kpa = fpa +(fpw+ fpI * Kow)*?
Le modele CalTOX propose des valeurs par défauts pour les parametres f,, fiw et £
> f51=10,01 (Bacci, 1990).
» 1, =0,5 (Paterson et Mackay, 1989).

La fraction restante (0,49) est de I’eau et une fraction solide non lipidique. L hypothese est
prise que 80% de la masse totale de la plante correspond a de I’eau, c¢’est pourquoi f,y, =0,4.
K", coefficient de partage de la substance entre les plantes et les particules de I’air est
indépendant de la spéciation chimique du polluant. Mac Kone et Ryan (1989) proposent une
valeur de 3000 mol kg™ (plante) par mol m™ (air).

3.2.3.4 Capacité de fugacité du phloeme

Dans le modele CalTOX, le phloeme est constitué d’une phase aqueuse dans laquelle certains
nutriments (en majorité des sucres) sont dissous et d’une phase non aqueuse. La capacité de
fugacité de la phase non aqueuse est notée Zyhi.aure €t €nglobe les nutriments (sucre, lipide...)
qui pourraient étre en suspension dans cette phase. En 1’absence de donnée expérimentale,
Zohi-autre €St SUpposée négligeable devant la capacité de fugacité de la phase aqueuse et Zyni_autre
=0.
La capacité de fugacité du phloéme est la somme des capacités de fugacité¢ de chacune des
phases du phloé¢me :

thl = (1'fautre) * Zeau+ fautre* Z phl-autre
Avec fuue la fraction volumique de la phase non aqueuse du phloéme (fixée a 0,01) et Z,, la
capacité de fugacité de I’eau.
Par défaut, f,,,c = 0,01.

3.2.4 Constantes de transfert entre les compartiments

3.24.1Entrel’air et lapartie supérieure des plantes

Tap et Tpa expriment la probabilité (par unité de temps) qu’une molécule soit transférée
respectivement de 1’air vers la plante ou de la plante vers I’air.

Dans Ty, 3 termes interviennent, un terme pour la phase gazeuse de I’air, un autre pour la
phase particulaire, et un pour la couche de sol se déposant sur la plante (via I’air) :

2, xFAL Ly s Al 4 Pany oy k7
ar o ap 0 in ep ap
T = stom S
® Za*da

avec

» LAI « Leaf Area Index » qui exprime la surface de la zone végétative par rapport a la
surface totale du sol.

» Tyom €Xxprime la résistance des stomates au transfert de masse de la substance vers la
plante. Elle s’exprime a partir du coefficient de diffusion de la vapeur d’eau dans ’air
(approximée a 2,1 m”j™), de la résistance des stomates au transfert de la vapeur d’eau
(approximée a 0,0027 m.j") et du coefficient de diffusion dans ’air du composé.
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> Y est le coefficient de transfert de masse entre I’air et la couche de sol et concerne
les substances déposées a la surface des plantes. Il s’exprime (entre autre) a partir de
I’épaisseur de la couche limite entre I’air et la surface des parties aériennes des plantes
(approximée a 0,005 m) et 1’épaisseur de la couche de sol sur la surface de la plante
(approximée a 5.10° m).

» Vi est la fraction de matériau déposé depuis 1’atmosphére sur le sol et qui est
intercepté par les plantes. Whicker et Kirchner (1987) I’ont exprimé par 1-exp(-
2.8*biojny), bio iy €tant la quantité de masse séche de plante par unité de surface.

> Vg est la vitesse de déposition effective des particules depuis ’air sur la plante et la
surface du sol, elle est approximée a 300 m j™.

En supposant que le taux de déposition de particules sur la surface des feuilles est contre-
balancé par le refoulement par le vent et le lessivage, Tpa s’ écrit de fagon similaire a T, :

Zajr *ﬂ +Yap * LAl +@*Vint *Vdep * Zap
T - rstom pSs
» Zp*dp

3.2.4.2 Entrele sol profond et la plante

Tgp et Tpg expriment respectivement les probabilités (par unité de temps) qu’une molécule
soit transférée du sol profond (sous le compartiment racine/sol) vers la partie aérienne de la
plante et qu'une molécule soit transférée de la partie aérienne de la plante vers le sol profond.

CalTOX propose les valeurs de Tgp et Tpg fondées sur deux hypothéses :

» il n’y a pas de transfert significatif par lequel la substance peut aller du sol profond vers
la partie aérienne et Tgp=0.

» la substance présente sur la partie aérienne est transportée vers le sol profond avec une
demi-vie de 180 jours et Tpg=1/180 .

3.2.4.3Entrelaplante et le compartiment « sol-racine »

T, et Tps expriment la probabilité (par unité de temps) qu’une molécule soit transférée de la
partie aérienne de la plante vers le compartiment « sol-racine » et vice-versa. La capacité de
fugacité du xyléme est assimilée a celle de 1’eau.

Ona:

Ty, = transpire * Zea/(Zsds)

avec « transpire » le flux d’eau lié a I’évapotranspiration (flux de xyleme).
et

Tps = Phlmpu*Zpn/Z,d,

avec Phlmy, le flux de phloéme.

Le transfert de masse des racines vers la partie supérieure de la plante s’effectue dans les
vaisseaux de xyléme (flux assur¢ par le flux de transpiration).

Le transfert de masse de la partie supérieure de la plante vers les racines s’effectue dans les
vaisseaux de phloeme (flux assuré par le flux de phloeme).

Le flux de phloéme est approximé a 10% du flux de xyléme.
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Le métabolisme de la substance dans les 2 compartiments de la plante est considéré (réaction
du premier ordre) mais la dilution de la substance li¢e a la croissance des compartiments ne
I’est pas.

3.2.5 Prise en compte du transfert vers 1’animal
TF =TF air T TF eau +TF sol

Pour les différentes matrices ingérées des sous-parties peuvent étre distingués telle la phase
gazeuse et particulaire pour I’air extérieur, la part d’eau de surface et d’eau de nappe, la part
issue du sol de surface et de celui exploité par la zone racinaire. Le compartiment végétal
n’apparait pas isolé car il est pris en compte comme compartiment intermédiaire dans les trois
précédents soit via I’absorption racinaire (eau, sol de 1’horizon racinaire), soit via le dépdt
aérien (gaz, particules).

Le facteur de biotransfert est calculé a partir des publications de Travis et Arms (1988) et de
Kenaga (1980).
A partir des équations issues de chacune de ces publications, un BTF est calculé :

» Eql logBTF =log K,y —8,1

» Eq2 logBTF=0,5xlog Ky — 3,457
La valeur BTF du composé étudi¢ est alors calculée en utilisant ces deux équations, par
exemple pour la 2,3,7,8-TCDD (log Ko = 6,66) les deux valeurs suivantes sont obtenues :
0,037 et 0,00035. La valeur de synthese estimée est 0,019 (en [mg/kg]/[mg/j] soit en j/kg).

L’ensemble des parameétres nécessaires au calcul d’exposition du bovin sont listés en annexe
(Annexe 2).

3.3 HHRAP (Human Health Risk Assessment Protocol for Hazardous Waste
Combustion Facilities)

3.3.1 Description générale

Il s’agit d’une méthode de calcul publiée en 1998 par 1’Office of Solid Waste (structure
appartenant a I’'US-EPA ) et développée dans le but d’évaluer les risques liés aux émissions
d’incinérateurs de déchets dangereux.

Dans HHRAP, les données d’entrée sont les concentrations atmosphériques et les retombées
au sol de polluants dans la zone d’étude. Ces ¢léments d’entrée sont calculés par un logiciel
de dispersion atmosphérique.

Les concentrations dans les milieux d’exposition sont ensuite calculées a partir de la
concentration dans le ou les milieu(x) amont(s) ou source(s). A titre d’exemple, la
concentration de polluant dans les végétaux est calculée a partir de la concentration dans le
sol, de la concentration gazeuse de polluant dans 1’air et du dépot particulaire. Une des
différences par rapport a un modele comme CalTOX vient du fait que les transferts de
polluants sont pris en compte dans un seul sens: du compartiment A (source) vers le
compartiment B (récepteur) tandis que sous CalTOX, les équations de calcul représentent les
¢échanges de polluants dans les deux sens : le transfert principal du compartiment A vers le
compartiment B, mais aussi le transfert secondaire du compartiment B vers le
compartiment A.
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Concentration de polluant dans I’atmosphere Données

r ~ b t r
Dépot de polluant au sol d ’entrée

Paramétres environnementaux
Equations de transfert @ Paramétres physico-chimiques
Facteurs de transfert de la substance

Concentration de polluant dans les compartiments d ’exposition
(sol superficiel, sol végétal, herbe, fruits et [égumes, viande, lait , ceuf, lait maternel)

‘« Parameétres d'exposition

Doses d’exposition

‘ ‘ Valeurs toxicologiques de référence

Niveaux de risque

Figure 4 : Schéma de principe du modéle proposé dans |es documents de HHRAP

3.3.2 Prise en compte du transfert vers les végétaux

En ce qui concerne le transfert sol-plante, le modéle HHRAP distingue trois phénomenes : la
déposition de particules, le transfert direct air-plante (sous forme vapeur) et I’absorption
racinaire.

Chacun de ces phénomeénes est considéré dans le modele et la concentration totale dans le
produit végétal est calculée comme étant la somme de la contribution pour chacun de ces trois
phénomenes.

Pour les produits cultivés sous terre (pomme de terre, carotte), la contamination est supposée
se produire uniquement via le transfert racinaire.

La concentration déposée est calculée d’apreés une équation similaire a celle proposée par le
modele HESP et présentée ci-dessus (section 3.4.1). Une distinction supplémentaire est
toutefois considérée pour la fraction de particule déposée : celle-ci se compose de la fraction
gazeuse et la fraction humide et un coefficient

Le manuel d’utilisation de HHRAP propose pour le parameétre « fraction interceptée » une
valeur par défaut de 0,39 ; pour le parametre « coefficient de perte », une valeur par défaut de
18 ; pour le paramétre « rendement » un valeur par défaut de 2,24 ; pour le parametre « durée
d’exposition du végétal a la substance » une valeur par défaut de 0,164 année.
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En ce qui concerne le second phénoméne considéré (le transfert direct air-plante), la
concentration qui pénétre dans le végétal selon cette voie est calculée comme suit :

Cair—plante = Q * FV [Cair* BCFsol—air * FC]/ Dair

avec les significations suivantes des parameétres

>

vV VYV V V

>

Q : le taux d’émission du polluant considéré

F, : la fraction de contaminant dans la phase vapeur

C.ir : la concentration du contaminant dans la phase vapeur
BCFsoj-air - 1a facteur de transfert sol-air du contaminant considéré

FC : facteur de correction empirique (0,01 pour les substances dont le log Koy, >4 et 1
pour les substances dont le log Koy < 4).

D,;; : densité de Iair (g/m3 )

Concernant le transfert racinaire, le modéle HHRAP utilise le modéle de Briggs déja décrit
pour le modele HESP en prenant toutefois en compte un facteur correctif qui est le Kd de la
substance considérée (coefficient de rapport liquide/ solide ou rapport entre la concentration
de la substance dans la solution et la concentration de la substance considérée dans le sol). Ce
parametre permet en effet de prendre en compte D'effet « rétention » de la substance
considérée sur le sol, puisque le modele de Briggs a été développé en conditions de solution
nutritive et non a partir d’échantillons de sol.

3.3.3 Prise en compte du transfert vers les animaux

Ci=

(Qpi x Cpi + Qs x Cs x Bg) x BTF

Légende :

» Ci:  Concentration de polluants dans le produit i considéré (ug/kg MF)

> Qpi: Quantité de végétaux absorbés quotidiennement par 1’animal producteur (kg
MF/j)

» C,i: Concentration de polluant dans la plante p consommée par 1I’animal (pg/kg MF)

» Qsi: Quantité de sol ingérée quotidiennement par 1’animal producteur (kg sol/j)
» Cs:  Concentration en polluant dans le sol (ng/kg sol)
» Bs: Facteur de biodisponibilité relative du polluant dans le sol par rapport a la

biodisponibilité du polluant dans les végétaux consommés par 1’animal
» BTF : Facteur de biotransfert du polluant dans le produit i en j/kg MF

La valeur BTF est issue de la régression polynomiale suivante :

Log

BTF = - 0,099 (log Kow)” + 1,07 (log Koy) - 3,56
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3.4 HESP (Human Exposure to Soil Pollutant)

3.4.1 Description générale

HESP est un logiciel développé par la compagnie Shell Internationale Petroleum (Veerkamp
et al., 1994). La derniére version disponible de ce logiciel date de 1995 et est indexée 2.10b.
Ce modele a été congu en relation avec l'institut de 1'environnement et de la santé publique
néerlandais (RIVM) sur la base d’une monographie du groupement ECETOC (European
Chemical Industry Ecology & Toxicology Centre). Ses €quations sont identiques a celles
décrites dans le rapport du modele C-Soil ayant servi a 1’¢laboration des valeurs
d’intervention néerlandaises.

Ayant ¢été le premier logiciel disponible sur le marché européen pour estimer les expositions
liées aux sols pollués, HESP a été utilisé au départ comme base de travail par les groupes du
Ministeére de I’Environnement chargés de proposer une méthode d’évaluation des risques liés
aux sites et sols pollués. Par la suite, il a souvent été repris par des bureaux d’études pour
évaluer les risques liés a différentes situations de pollution.

Ce logiciel ayant été congu pour évaluer les expositions liées a des sols pollués, la source de
pollution ne peut étre définie que sous la forme d’une concentration de polluant dans le sol.

Les voies d’exposition représentées sont :
> I’inhalation de polluant :

— sous forme gazeuse €mis a partir du sol,

— sous forme de particules remises en suspension,

— en mélange avec la vapeur d’eau formée a partir d’eau de distribution contaminée,

> l’ingestion

— de sol et de poussiéres issues du sol,

— d’eau de distribution contaminée par diffusion du polluant a travers les
canalisations,

— de produits végétaux contaminés par passage racinaire et dépot atmosphérique de
particules remises en suspension a partir du sol,

— de viande, de lait et d’ceufs issus d’animaux inhalant des polluants sous forme
gazeuse et particulaire, ingérant du sol, des végétaux et de 1’eau (souterraines,
superficielles ou de distribution) éventuellement contaminée,

> 1’absorption cutanée de polluant

— a partir d’eau de distribution (lors de la prise de bains ou de douches) ou d’eau
superficielle (lors de baignades),

— D’absorption cutanée a partir de particules de sol et de poussicres.

HESP distingue trois couches de sol (de 0 a 25 cm, de 25 cm a 1,5 m de profondeur et de 1,5
a 2,5 m de profondeur), qui peuvent tre caractérisées par des concentrations différentes et qui
contribuent chacune a une ou plusieurs voies d’exposition.

HESP fournit a partir des parametres d’entrée les concentrations de polluants dans les milieux
d’exposition et les doses d’exposition d’un adulte et d’un enfant.
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Données
d ’entrée

Concentration de polluant dans le sol

i . Paramétres environnementaux
eéquations de transfert B> B@mm Paramétres physico-chimiques du sol

Paramétres physico-chimiques de la substance

Concentration de polluant dans les milieux d'exposition

(air intérieur, air extérieur, eau de distribution, eau superficielle, eau souterraine,
sol superficiel, aliments)

‘« Paramétres d'exposition

Doses d'exposition pour I’enfant et I’adulte

Figure 5 : Schéma de principe de HESP

3.4.2 Prise en compte du transfert vers les végétaux

Les équations de transfert sol-plante considérée dans le modéle HESP sont des équations
empiriques pour chaque type de substance considérée (qu’elles soient organiques ou
inorganiques).

Pour les polluants organiques et le transfert racinaire, la relation de Briggs est mise en ceuvre
pour le transfert vers les foins (organes tige) est la suivante :

Log BCF = [0,95*I0g Kow-2,05] * log (0,784) (- 0,434(1og Kow-1,78)%/2,44)
Avec la signification suivante pour les parametres :

» BCF : le facteur de transfert sol-plante du composé, rapport entre la concentration de
la substance considérée dans le végétal et sa concentration dans le sol a I’équilibre

» Ko : coefficient de partage octanol-eau de la substance.

Cette relation a ¢été obtenue a partir d’expérimentation en solution et de la mesure du
prélevement de 18 composés organiques par de I’orge. Le log K, de ces composés était
compris entre —0,57 et 3,7 (Briggs et al., 1982).

3.4.3 Prise en compte du transfert vers 1’animal

DU = Csx AIDc X f acing X Ny

Légende :

DU; ingestion directe de contaminants via le sol par unité de poids vif par saison
AID quantité de sol ingérée par le bovin (mg/j)

Fac,ing fraction absorbée par le bovin

Ny fraction des jours passés a I’extérieur sur 1’année

y extérieur.
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Le méme raisonnement est appliqué a 1’air, I’eau et au fourrage, on obtient alors la quantité
totale de polluant ingéré par jour :

TI=DUs+ IP + IV + V;+ DUy en mg/kg de poids vif et par jour
Avec

» IP polluant inhalé sous forme particulaire

> 1V polluant inhalé sous forme vapeur

> Vi ingestion via le fourrage

» DU, ingestion du polluant via I’eau de boisson

L’ensemble des parameétres nécessaires au calcul d’exposition du bovin sont listés en annexe
(Annexe 1).

La concentration dans le lait est alors obtenue en multipliant cette quantité ingérée par le
facteur de biotransfert (BTF) donné par 1’équation issue de Travis et Arms (1988):

Log BTF =log K,w — 8,1

Chait = TI x BTF

3.5 Difficultés rencontrées dans I’ajustement des parametres aux conditions
de terrain

3.5.1 L’animal est en fin de chaine

Une part des parameétres utilisés pour déterminer la concentration dans les tissus animaux sont
eux-mémes issus d’estimation donc empreints a la fois d’incertitude et de variabilité. C’est le
cas du ruminant avec la part importante du végétal, du sol et éventuellement de 1’eau. Les
estimations chez I’animal présentent donc le risque de cumuler ces incertitudes sauf si les
concentrations des compartiments intermédiaires ont été analysés et pas seulement prédits.

3.5.2 Part des différentes matrices

L’exposition aux polluants organiques tels que les PCDD et PCDF peu volatiles et peu
solubles dans 1’eau est a priori limitée a I’exception de consommation importante d‘eau de
surface riche en particules en suspension (solubilité apparente). La prise en compte des voies
d’exposition : inhalation et eau de boisson est donc a raisonner en fonction du site. La
contamination via le végétal est par contre significative par dépdt atmosphérique ou
projection de particules de sol alors que 1’absorption racinaire puis la translocation vers les
parties aériennes sont souvent considérées comme négligeables.

La connaissance de tous les parameétres requis est le plus souvent impossible ce qui amene
I’utilisateur soit a fixer des parameétres par défaut, ce qui nécessite un compromis entre souci
d’exhaustivité des sources d’exposition et pertinence des valeurs non mesurées.

3.5.3 Particularité de la contamination via le sol

Dans le cadre des modéeles multimédia deux problémes sont a résoudre pour cette voie
d’exposition, d’une part 1’exposition (notamment sa composante quantité de sol ingérée) et
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d’autre part la disponibilité du polluant dans la matrice sol. Pour ces deux parametres peu de
mesures sérieuses ont &té entreprises.

L’ingestion de sol peut étre trés variable car sujette a de nombreux facteurs de variation
comme le montre la bibliographie (Tableau 1). La fixation de cette quantité peut influencer de
maniere significative 1’exposition des animaux. L’exemple est donné chez le ruminant mais la
question se pose de la méme fagcon chez les monogastriques, élevés en plein air comme la

volaille.

Tableau 1 : Variabilité del’ingestion de sol chez le ruminant

H Psxol Qsol iati AF A
Animal (%) (kg/animal}) Facteursdevariation Références
0,26 - 2,07 Individu, saison Healy (1968)
Type de végétation
0,1-1,5 Disponibilité du fourrage Mayland et al. (1975)
(chargement + saison)
10-16% | 0,28-0,84  [nterventions sur prairie Kirby et Stuth (1980)
Bovin mécaniques, chimiques, témoin ‘
0,52 - 1,37 Chargement Healy (1968)F"Te" T Signet non defini.
2-23 % Saisons et notamment en hiver Beresford et Howard (1991)
09-1,6 Saisons et notamment en hiver Cronin et al. (2000)
0,5-0,8 Batiment
0,25-2,4 Stabulation / Sol nu .
1,4-2,4 Pature + compléments Fries et Marrow (1982)
1,6-3,8 Pature seule
Bison 5,5-8,2 Multifactorielle non explicitée Beyer et al. (1994)
: " .
Mule deer P]iitth}Zl 31209’26 Pic au rini:algo;l et en hiver Arthur et Allerdge (1979) cités
(cervidé) o 5’1 ’ p p par Sample et al. (1997)
Hiver 0,005 — Saison
0,150 .
Automne 0,000 Healy et Ludwig (1965)
-0,010
. . p Erreur TSignet
Ovin 0,143 - 0,300 Saisons et notamment en hiver Cronin et alr;or(]%(é)fg]?)
Eté 0,001 - Saisons
0,075 Chargement
0111 Hiver 0,90 - Individus ciblés McGrath et al. (1982)
0,360

Comme la quantité ingérée est rarement connue les modeles proposent des valeurs par défaut
exprimées soit en valeur absolue (kg par animal et par jour) soit en valeur relative
(pourcentage de la ration en matiere séche).

Le deuxiéme est ¢lément est la biodisponibilité du polluant dans le sol souvent supposée
réduite dans la matrice sol en comparaison avec celle observée dans le fourrage (adsorption
sur le complexe argilo-humique). Un coefficient de disponibilité relative est alors proposée
dans le modele (<1), si sa valeur n’est pas précisée, la valeur 1 lui est affectée. Lorber et al.

(1994) ont proposé une valeur de 0,65 pour les dioxines, coefficient repris par Fries
(2002)Erreur ! Signet non défini.
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4. JEU DE DONNEES DANS LES SOLS ET LES PRODUITS
ALIMENTAIRES ET COMPARAISONS MODELES / MESURES

4.1 Jeu de données dans les sols et les produits alimentaires

Le travail de comparaison des données de modélisation avec des mesures environnementales
nécessite de recueillir les données environnementales avec des caractéristiques et des
précisions qui, avant cette étude, n’étaient pas rassemblées dans une base de donnée unique
informatisée.

4.1.1 Définition des données nécessaires a 1'étude

Les données environnementales vont étre utilisées a la fois pour étre intégrées dans les
modeles de transfert (c'est le cas par exemple des données de concentrations dans les sols) et
comme ¢lément de comparaison avec les résultats fournis par les modeles de transfert. Cette
comparaison n’est possible que si les modeles de transfert fournissent des résultats de
concentration dans les différents milieux de transfert étudiés, ce qui n'est pas toujours le cas.
Les données environnementales sont nombreuses (plus de 500 mesures) et sur un large secteur
géographique de plus de 200 km?”. Les milieux environnementaux utilisés pour reconstituer la
chaine alimentaire doivent avoir été exposés aux meémes concentrations en dioxines et
furannes pour pouvoir étre comparés. L'idéal est donc de disposer en un méme lieu de
concentrations dans tous les milieux environnementaux nécessaires a la reconstitution de la
chaine alimentaire humaine. En pratique, toutes les étapes de la chaine alimentaire n'ont pas
été étudiés et les matrices analysées ne se trouvaient pas sur les mémes lieux. Le groupe de
travail a donc retenu les données environnementales les plus représentées en terme d'étapes de
la chaine alimentaire humaine et les plus regroupées en terme de distance. Les cartographies
de modélisation de la dispersion des émissions de l'incinérateur lors de la période de
fonctionnement précédant sa fermeture ont été utilisées pour repérer des données soumises
aux mémes ordres de concentrations.

Les caractéristiques des analyses de dioxines et furannes ont été recueillies aupres de la
Direction des Services Vétérinaires de Savoie. Les résultats des dioxines et furannes, par
congénere, ont ¢été obtenus aupres des 3 laboratoires d’analyse CARSO, LEM (anciennement
IFRA) et LABERCA.

Au total 542 analyses ont fait 'objet de recherches des concentrations par congénére. Ces
résultats détaillés ont été croisés avec les référencements géographiques fournis préalablement
par la DSV de Savoie. Les milieux investigués sont le sol, le foin, des végétaux, le lait, le
fromage, des ceufs, du miel et de la viande.

4.1.2 Critéres d'exclusion

Le miel, la cire, l'ensilage et le mais ont été exclus de 1'é¢tude comme n'étant pas représentatifs
de la chaine alimentaire étudiée.

Les résultats qui n'avaient pas bénéficié d'un géoréférencement, soit environ la moitié, ont été
exclus car c'était une condition nécessaire au choix des points a étudier.

Enfin, 1 résultat n'a pas pu étre validé par l'un des laboratoires et 2 erreurs dans le
géoréférencement des mesures ont été relevées. Ces 3 données ont été exclues des données
potentiellement utilisables.
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4.1.3 Résultats

260 données sont finalement exploitables pour 1'é¢tude. Le Tableau 2 présente la répartition de
ces données en fonction des matrices en reprenant le nombre de données initialement

disponibles.

Tableau 2 : Bilan des données environnemental es de dioxines disponibles initialement
et exploitables dans I'étude

ANALYSES ANALYSES
NATURE DESMATRICES DISPONIBLES| EXPLOITABLES
Nombre Nombre

0-3 cm 41 31

SOL 3-10 cm 28 27
FOIN (ensilage, foin, regain) 92 22
VEGETAUX 7 0
MAIS 1 0

LAIT 279 150
FROMAGE 8 0
VIANDE 73 24
EUFS 9 6
MIEL et cire 4 0

TOTAL 542 260

4.1.4 Limites d’exploitation des données environnementales

Parmi les analyses exploitables, seuls les géoréférencements de sol, de foin et de végétaux
correspondent aux lieux d’exposition de ces produits. En effet, pour les autres matrices, les
géoréférencements correspondent a 1’adresse de 1’exploitant qui n’est pas forcément le lieu
d’exposition. De plus, le lieu d’exposition de ces matrices a pu varier dans le temps et il n’y a
pas de tragabilit¢ de ces produits animaux pendant la période de fonctionnement de
I’incinérateur. Les géoréférencements de produits d’origine animale sont donc sans utilité
dans cette étude.

4.2  Définition des parameétres d’entrée

4.2.1 Choix des communes d’étude

Le choix des communes s’est fondé sur les teneurs en dioxines et furannes dans le lait. La
sélection s’est faite a partir de teneurs représentatives des variations constatées entre les
valeurs minimale et maximale. Le Tableau 3 donne les mesures de concentrations utilisées
dans les laits (avec écart-type et nombre de mesures par commune), les foins et les sols
mesurées sur chacune de ces communes, exprimées en [-TEQ. Les communes sont présentées
par teneurs décroissantes dans le lait.
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Tableau 3: Communes utilisées pour la comparaison entre prédictions et mesures avec
caractéristiques des valeurs initiales

Commune LAIT FOIN SOL
m ec n m m
Albertville 34,6 11,6 3 0,21 1,99
Gresy/Isere 18 - 1 0,23 0,64
Gilly/Isere 13 9,3 3 0,19 2,05
ND Milliéres 9,4 6,8 5 0,45 1,01
Mercury 7,5 4.4 9 0,23 1,29
Esserts Blay 5,6 4,1 3 0,30 0,98
Marthod 3,9 5,9 4 0,43 1,93
Beaufort sur Doron 2,6 1,8 13 0,36 0,77

4.2.2 Les parametres physico-chimiques et physiologiques

Les modeles HESP, HHRAP et CalTOX ont un paramétre d’entrée commun qui est le log Koy,
du congénere considéré. Pour ces trois modeles, la valeur du parameétre a été prise égale aux
valeurs mentionnées dans le Tableau 4.

4.2.3 Les concentrations en congéneres dans les sols utilisées pour la
modé¢lisation

Pour certains congénéres et certaines communes, les concentrations de chacun des congéneres
dans les sols ont ét¢ mesurées dans 2 profondeurs de sols : 0-3 cm et 3-10 cm. Dans ce cas, la
concentration retenue pour modéliser les concentrations dans les produits végétaux et
animaux sont les moyennes des concentrations mesurées. Si certaines valeurs de
concentrations étaient inférieures a la limite de quantification, alors la valeur considérée est
celle de la limite de quantification (LQ).

Toutefois, pour deux communes, Albertville et Esserts-Blay, il est également réalisé un calcul
ou la concentration est prise égale a 0 lorsque la valeur mesurée dans les sols est inférieure a
la limite de quantification.

4.2.4 Modélisation en I-TEQ

En plus d’une modélisation par congénere, il a également été réalisé une modélisation d’apres
les valeurs obtenues en équivalent toxique selon les coefficients définis par ’OMS (1997).
Ces coefficients d’équivalence toxique sont rappelés dans le tableau ci-dessous (Tableau 4).
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Tableau 4 : Coefficients d’ équivalent toxique et log Kow des congéneres

Congénére |-TEF (OMS,1997) | LogKow
2,3,7,8 TCDD 1 6,8
1,2,3,7,8 PeCDD 1 6,64
1,2,3,4,7,8 HxCDD 0,1 7,8
1,2,3,6,7,8 HxCDD 0,1 7,3
1,2,3,7,8,9 HxCDD 0,1 7,8
1,2,3,4,6,7,8 HpCDD 0,01 8
OCDD 0,001 8,2
2,3,7,8 TCDF 0,1 6,10
1,2,3,7,8 PeCDF 0,05 6,79
2,3,4,7,8 PeCDF 0,5 6,5
1,2,3,4,7,8 HxCDF 0,1 7,0
1,2,3,6,7,8 HxCDF 0,1 7,0
1,2,3,7,8,9 HxCDF 0,1 7,0
2,3,4,6,7,8 HxCDF 0,1 7,0
1,2,3,4,6,7,8 HpCDF 0,01 7,92
1,2,3,4,7,8,9 HpCDF 0,01 7,9
OCDF 0,0001 8,0

4.3  Comparaison modele et concentration de référence

4.3.1 Définition de la concentration de référence

La concentration de référence est la concentration dans les produits végétaux ou animaux,
utilisée pour réaliser la comparaison avec les valeurs correspondantes et prédites par les
modeles. Dans le cas ou la valeur mesurée est inférieure a la limite de quantification (LQ),
alors la concentration de référence est égale a cette limite de quantification.

4.3.2 Calcul de I’écart relatif

Pour ce qui est des calculs congénére par congénére, la comparaison de la concentration
calculée par le modéele et de la concentration de référence se fait par le calcul d’une écart
relatif (ER), pour chaque molécule, selon le formules ci-dessous :
» Si la concentration prédite est supérieure a la concentration de référence :
ER=[(Cp—Cr)/Cr] x 100
» Si la concentration prédite est inférieure a la concentration de référence :
ER =[(Cp—Cr)/Cp] x 100

Avec - Cp la concentration en polluant calculée par le modele,
- Cr la concentration de référence du polluant dans la plante

Par exemple, un écart relatif de +100 % correspond a une surestimation de la concentration
prédite d’un facteur 2 par rapport a la concentration de référence.
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5. RESULTATS DE COMPARAISON MODELES ET MESURES : CAS
DES FOINS ET LES PRODUITS ANIMAUX

Les résultats sont discutés ci-dessous pour chacun des congénéres et pour chacune des
communes s¢lectionnées dans le cadre de 1’étude. L’illustration graphique des résultats sous
forme d’histogramme est uniquement faite ici pour deux communes, Albertville et Esserts-
Blay. Afin de faciliter la lecture du texte, I’illustration graphique des six autres communes est
présentée en annexe du rapport.

5.1 Transfert vers le foin

5.1.1 Prédiction congénére par congénere

Pour ce qui est de la prédiction congénere par congénere, les résultats sont succinctement
décrits ci-dessous pour les trois modeles utilisés. Les 2,3,7,8 TCDD et 1,2,3,7,8 PeCDD
contribuant majoritairement au calcul de I’I-TEQ, les résultats relatifs a ces congénéres sont
présentés de maniere détaillée pour chacun des trois modeles utilisés.

Concernant CalTOX, le logiciel propose par défaut les parametres physico-chimiques de 5
congéneres : 2,3,7,8 TCDD, 2,3,4,7,8 PcCDF, 1,2,3,4,7,8 HxCDF et 1,2,3,4,6,7,8 HpCDF et
2,3,7,8 TCDF. Les simulations sont réalisées pour ces cinq congénéres. Ainsi pour
I’utilisation de ce logiciel, il n’a pas été réalisé, pour la voie de transfert vers les végétaux de
prédiction en équivalents toxiques.

5.1.1.1 Ecartsrelatifs obtenus s8on HESP

Pour chaque commune et chaque congénere, les Figure 6 et Figure 7 présentent les écarts
relatifs obtenus selon les prédictions faites par le modele HESP.

Concernant les écarts observés, il est difficile de dégager une tendance qui puisse étre
généralisée. En effet, les concentrations en congénére peuvent étre sous ou sur estimées.
Ainsi, pour I’ensemble des congénéres, les écarts relatifs varient entre —1764 % pour la
1,2,3,4,7,8,9 HpCDF (commune de Marthod) et 3195 % pour la 2,3,4,7,8 PeCDF (commune
de Mercury).
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Figure 6 : Ecartsrelatifs pour Albertville selon HESP
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Essert Blay
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Figure 7 : Ecartsrelatifs pour Essert Blay selon HESP

Toutes communes confondues, les écarts relatifs pour la 2,3,7,8 TCDD varient entre —100 %
et 1000 %. Concernant la 1,2,3,7,8 PeCDD, les écarts relatifs varient entre 8 % et 1272 %.

5.1.1.2 Ecartsreatifs obtenus s8lon HHRAP

Les Figure 8 et Figure 9 présentent pour chaque congénere les écarts relatifs obtenus sur
Albertville et Esserts-Blay selon les prédictions faites par le modéle HHRAP.

Pour chaque commune, les prédictions sous-estiment les mesures réalisées dans les produits
végétaux. Quel que soit le congénére considéré, les écarts relatifs varient entre —86 200% pour
la 1,2,3,4,6,7,8 HpCDF (Marthod) et —244 % pour I’OCDD (Mercury).
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Figure 8 : Ecartsrelatifs pour Albertville sslon HHRAP
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Essert Blay
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Figure 9 : Ecartsrelatifs pour Esserts-Blay selon HHRAP

Toutes communes confondues, les écarts relatifs pour la 2,3,7,8 TCDD varient entre
-29200 % et —1 179 %. Concernant la 1,2,3,7,8 PeCDD, les écarts relatifs varient entre
-14 700% et 1060%.

5.1.1.3 Ecartsrdatifs obtenus selon CalTOX

La Figure 10 et la Figure 11 présentent les écarts relatifs obtenus pour les 5 congéneéres
¢tudiés selon les prédictions faites par le modéle CalTOX. Quelle que soit la commune
considérée, les écarts relatifs sont systématiquement négatifs, ce qui signifie que les valeurs
prédites par le modele CalTOX sont systématiquement sous-estimées par rapport aux valeurs
mesurées. Ces écarts varient entre —713 000 % (Marthod) pour la 2,3,4,7,8 PeCDF et —5,7 %
(Albertville) pour la 1,2,3,6,7,8 HxCDF.
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Figure 10 : Ecartsrelatifs pour Albertville selon CalTOX
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Esserts Blay
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Figure 11 : Ecartsrelatifs pour Essert- Blay selon CalTOX

Toutes communes confondues, les écarts relatifs pour la 2,3,7,8 TCDD varient entre
-12 600 % et —150 %. Concernant la 1,2,3,7,8 PeCDD, les écarts relatifs varient entre
-125 622 % et —8 140 %.

5.1.2 Comparaison entre modeles

La relation empirique utilisée dans HESP entraine une sur-estimation systématique des
concentrations par rapport aux concentrations de référence. Concernant les modeles HHRAP
et CalTOX, la prédiction est systématiquement sous-estimée par rapport a la concentration de
référence mesurée dans le fourrage.

Dans le cas de HESP, les écarts relatifs les plus importants, en valeur absolue, ont tendance a
étre obtenus pour les furannes et notamment pour les congénéres ayant entre 4 et 6 atomes de
chlore. Dans le cas de HHRAP, les écarts relatifs les plus importants, en valeur absolue, ont
tendance a étre obtenues pour les dioxines, notamment pour les congénéres ayant entre 4 et 6
atomes de chlore.

Dans le cas présent, il semblerait que les valeurs prédites dans les foins soient plus proches
des valeurs mesurées par 'utilisation du modéle HESP. Les logiciels HHRAP et CalTOX ont
tendance a donner des valeurs comparables d’écarts relatifs.

Ces observations sont valables pour la 2,3,7,8 TCDD et la 1,2,3,7,8 PeCDD qui contribuent
tous deux majoritairement au calcul de I’'I-TEQ tel que défini par ’OMS (1997). De ce fait,

les résultats décrits par congéneres sont transposables aux prédictions réalisées sur les calculs
I-TEQ (Tableau 5).

Tableau 5 : Valeurs mesurées et prédites dansles foinsen I-TEQ

Communes M esur ées HESP HHRAP
Albertville 0,21 1,48 0,01
Gilly-sur-Isére 0,23 2,07 0,013
Grésy-sur-Isere 0,19 1,75 0,01
Notre-Dame des 0,45 2,34 0,01
Milliéres

Mercury 0,23 3,15 0,02
Esserts-Blay 0,30 0,72 0,005
Marthod 0,43 1,32 0,008
Beaufort sur Doron 0,36 0,57 0,003
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La comparaison entre valeurs prédites et valeurs mesurées montre que les valeurs des teneurs
dans les foins prédites par HESP sont systématiquement surestimées alors qu’elles sont
systématiquement sous-estimées pour les valeurs prédites par HHRAP.

5.1.3 Valeur nulle ou limite de quantification comme parametre d’entrée pour la
teneur en dioxines et furannes dans les sols

Le choix de prendre comme valeur de concentration dans les sols la valeur limite de
quantification est une hypothese forte qui peut biaiser de facon importante la comparaison
modele/mesure.

Un autre choix pourrait étre de prendre une valeur nulle de concentration dans les sols lorsque
la teneur mesurée est inférieure a la limite de quantification. Ce choix a été fait dans les
communes d’Albertville et d’Esserts-Blay pour la 2,3,7,8 TCDD. Le tableau ci-dessous
illustre I’impact d’un tel choix sur le résultat de prédiction des teneurs dans les foins (Tableau
6).

Tableau 6 : Impact du choix relatif a la concentration (en pg/g) en dioxines et furannes dans
les sols sur la concentration preédite dans les foins. Comparaison avec la valeur mesurée.

Concentration prédite dans
Communes Teneur d’ entrée dansles sols lesfoins Concentra}tion
mesur ée
LQ 0 LQ 0
Albertville 0,35 0,18 35107 2,510 <0,05
Esserts-Blay 0,11 0,00 1,110° 0,00 0,14

Le choix d’une valeur nulle lorsque la valeur de concentration en dioxines et furannes dans les
sols est inférieure a la limite de quantification entraine logiquement une diminution des
valeurs prédites dans les foins. L’impact est variable en fonction des données ponctuelles
disponibles et relatives aux concentrations dans les sols. Ainsi, nous rappelons que le
parametre d’entrée «teneur en dioxines et furannes dans les sols» est la moyenne
arithmétique de deux ou trois mesures ponctuelles. Pour la commune d’Albertville, seule une
valeur ponctuelle était inférieure a la limite de quantification. Ainsi, le fait de considérer cette
valeur comme nulle a comme incidence de diviser par deux la concentration de référence en
dioxines et furannes dans les sols. Ceci a pour conséquence d’accroitre la valeur de 1’écart
relatif en valeur absolue d’un facteur 1,5.

Pour la commune d’Esserts-Blay, 1’ensemble des valeurs ponctuelles mesurées sur les sols
¢taient inférieures a la limite de quantification. Dans ce cas, la teneur en dioxines et furannes
dans les sols est considérée comme nulle. L’impact de ce choix sur le calcul de 1’écart relatif
est beaucoup plus important par rapport a la commune d’Albertville puisque cet écart tendrait
vers I’infini.

Etude RECORD n°05-0662/1A 43/81



5.2 Transfert vers les produits animaux

5.2.1 Prédiction congénére par congénere

Comme pour les végétaux, seules les figures concernant Albertville et Esserts-Blay sont
présentées dans le texte, les autres figurant en annexe.

5.2.1.1 Ecartsrelatifs obtenus s8on HESP

Pour chaque commune et chaque congénere, les écarts relatifs ont été calculés a partir des
prédictions faites par le modele HESP, ils sont présentés ici pour deux communes (Figure 12
et Figure 13).

Les concentrations en congénére sont systématiquement sur estimées par HESP. Ainsi, pour
I’ensemble des congénéres, les écarts relatifs varient entre +26 % pour la 2,3,4,7,8 PeCDF
(commune d’Albertville) et +2,6.10” % pour ’OCDD (Albertville également).

Quelle que soit la commune I’OCDD est toujours la molécule pour laquelle la concentration
est la plus surestimée et ce de maniére aberrante. La molécule pour laquelle la prédiction est
la plus «réaliste » est toujours la 2,3,4,7,8 PeCDF pour laquelle la surestimation varie
seulement de 26 a 1000 %.
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Figure 12 : Ecartsrelatifs pour Albertville selon HESP
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Figure 13 : Ecartsrelatifs pour Esserts-Blay selon HESP

5.2.1.2 Ecartsréatifs obtenus s8lon HHRAP

Pour chaque commune et chaque congénere, les écarts relatifs ont été calculés a partir des
prédictions faites par le modéle HHRAP, ils sont présentés ici pour deux communes (Figure
14 et Figure 15).

Pour chaque commune, les prédictions sur-estiment les mesures réalisées dans le lait. Quel
que soit le congénere considéré, les écarts relatifs varient entre —151 % pour la 2,3,4,7,8
PeCDF (Albertville) et +32800 % pour ’OCDD (Albertville). Ces 2 congénéres forment les
extrémes quelque soit la commune, a I’exception de la TCDD (+ 7350 %) a Beaufort et de la
TCDF (+ 11660 %) a Notre-Dame des Millicres.

Figure 14 : Ecartsrelatifs pour Albertville selon HHRAP
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Figure 15 : Ecartsrelatifs pour Esserts-Blay selon HHRAP

5.2.1.3Ecartsredatifs obtenus selon CalTOX

Pour chaque commune et chaque congénere, les écarts relatifs ont été calculés a partir des
prédictions faites par le modéle HHRAP, ils sont présentés ici pour deux communes (Figure

16 et 17, les autres communes €tant présentées en annexe ).

A une exception prés (Albertville), quelle que soit la commune considérée, les écarts relatifs
sont systématiquement positifs, ce qui signifie que les valeurs prédites par le modele CalTOX
sont systématiquement sur-estimées par rapport aux valeurs mesurées a une exception pres la
valeur la plus faible citée ci-apres. Ces écarts varient entre —55 % (Albertville) pour la

2,3,4,7,8 PeCDF et +1,3.107 % (Albertville) pour I’'OCDD.
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Figure 16 : Ecartsrelatifs pour Albertville selon CalTOX
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Figure 17 : Ecartsrelatifs pour Esserts-Blay selon Cal TOX

5.2.2 Comparaison entre modeles

La figure 18 concernant Esserts-Blay montre pour les 3 modéles les écarts-relatifs avec les
deux modes de calcul LQ ou 0 si valeur < LQ. L’échelle est semi-logarithmique pour HESP et
CalTOX afin de visualiser I’ensemble des congéneres. Il apparait clairement que ces deux
modeles, qui fonctionnent avec le méme type d’équation, surestiment systématiquement le
transfert et ce avec un écart relatif allant de 100 a prés de 10® %. Hormis pour la TCDF et la
1,2,3,7,8TCDF, cette surestimation est croissante lorsque 1’hydrophobicité de la molécule
croit ce qui converge avec la critique formulée avant 1’étape de simulation sur la base des
équations utilisées par ces modeles : une relation croissante entre hydrophobicité et transfert.
Cette tendance est représentée par les fleches sur les graphes. Cette large surestimation de
transfert des molécules fortement chlorées a cependant peu d’effet sur I’'[-TEQ puisqu’elles
présentent un TEF faible, au moins 100 fois inférieur a celui de la TCDD a partir de 7 atomes
de chlore. La surestimation de I’'I-TEQ total est donc plutét du méme ordre de grandeur que
celle des composés a 6 atomes de chlore et moins (fig. 18).

Concernant HHRAP les valeurs prédites sont beaucoup plus proches des valeurs mesurées et
hormis I’OCDD dont la surestimation est décalée d’un facteur 100 par rapport aux autres
molécules sil n’y a pas de dérive systématique pour les molécules fortement chlorées.

HHRAP semble donc fournir parmi les 3 modeles testés et dans les conditions définies pour
cette ¢étude (calcul a partir des équations données dans les guides) une prédiction beaucoup
plus proches des valeurs mesurées que les deux autres modeles et ne présentent pas de dérive
pour les congéneres tres lipophiles.

La valeur de TCDD prédite dans le lait est étonnante, liée a une forte concentration dans le
foin, c’est elle qui est responsable de quasiment tout 1’écart sur I’I-TEQ, les autres congénéres
étant soit « mal prédits » mais avec un TEF trés faible (OCDF, OCDD) , soit prédits en
adéquation avec les mesures.
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Figure 18: Comparaison des données prédites par les 3 modéles pour Esserts-Blay
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5.2.3 Valeur nulle ou limite de quantification comme parametres d’entrée pour
la teneur en dioxines et furannes dans les sols et les foins

La commune représentée ici est Esserts-Blay car elle est parmi les plus faibles contaminations
environnementales avec notamment 11 valeurs de LQ pour le foin et 2 pour le sol.

Le changement de pratique avec HESP n’entraine pas vraiment d’amélioration de la
prédiction (fig. 19), la surestimation de I’I-TEQ passant de + 5300 % a + 4000 %. L’absence
de valeur pour la 2,3,4,7,8 PeCDF est due a une valeur négative de I’ER (- 11 %) impossible a
représenter avec une échelle logarithmique.

HHRAP en utilisant les LQ donne un I-TEQ OMS97 de 45 pour une valeur mesurée de 7, en
remplacant les LQ par 0 le résultat est plus proche, avec 25 pg/g MG, soit une surestimation
ramenée de +263 % a +144 % (fig. 20).

Pour de faibles concentrations, le risque de surestimation peut étre amplifié en choisissant
systématiquement la LQ comme concentration des matrices entrées dans le mod¢le.

La figure 19 représente la variation de prédiction pour HESP.
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Figure 19 : Comparaison des écarts-relatifs obtenus avec LQ ou valeur nulle selon HESP
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Figure 20 : Comparaison des écarts-relatifs obtenus avec LQ ou valeur nulle selon HHRAP
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6. APPORTS EN DIOXINES ET FURANNES CHEZ L'HOMME

Les paragraphes précédents comparent les concentrations en dioxines et furannes mesurées
dans les foins d’une part et dans le lait bovin d’autre part avec les concentrations prédites par
les modeles HHRAP, HESP et CalTOX. Les concentrations dans les foins ont été prédites a
partir des concentrations mesurées dans les sols et les concentrations dans le lait bovin ont été
prédites a partir des concentrations mesurées dans les sols et dans les foins.

A la suite de ces 2 étapes, il a été envisagé de poursuivre 1’étude de comparaison jusqu’a la
cible humaine. Cet objectif a rencontré, outre les difficultés des précédentes étapes, amplifiées
par le niveau de complexité, des contraintes qui ont amené a 1’aménagement de 1’objectif
initial.

6.1 Contraintes et définition des objectifs

Pour calquer cette étape d’analyse au niveau de I’homme, strictement sur les 2 étapes
précédentes, il faudrait pouvoir comparer les concentrations en dioxines et furannes mesurées
chez I’homme (dose interne) avec les concentrations (internes) prédites par les modeles. Cet
objectif se voit limité par le fait que les modeles actuellement disponibles sont des modéles
d’exposition, c'est-a-dire qu’ils permettent d’estimer les apports (doses externes) chez
I’homme en dioxines et furannes mais pas la dose interne. Le logiciel CalTOX présente
cependant une exception puisqu’il permet de prédire la concentration dans le lait maternel a
partir de la modélisation de données d’exposition. D’autre part, il a été réalisé une campagne
de mesures de dioxines et furannes dans le lait maternel sur le site étudié (CAREPS, 2006)
Les 2 paragraphes suivants présentent les limites d’utilisation de ces données.

6.1.1 Mod¢lisation de la concentration en dioxines et furannes dans le lait
maternel a partir des concentrations dans les matrices environnementales

Les concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel ne peuvent étre estimées que
par le logiciel CalTOX. Les équations du HHRAP et le logiciel HESP ne permettent pas
d’obtenir des concentrations internes chez ’homme. La comparaison des résultats des 3
modeles, qui a été réalisée au niveau des foins et du lait bovin ne pourra donc pas étre réalisée
au niveau du lait maternel.

Les données environnementales disponibles présentent deux principales limites pour la
modélisation, par CalTOX, de la concentration en dioxines et furannes dans le lait maternel :

- Elles ne permettent pas de couvrir I’ensemble des catégories alimentaires nécessaires a
la représentation de 1’alimentation humaine et a renseigner dans le logiciel CalTOX. Il
n’est donc pas possible de modéliser les concentrations dans le lait maternel a partir
des données environnementales disponibles.

- Comme il a été évoqué dans I’étude des données du lait bovin, le géoréférencement
des données environnementales autres que le sol et les végétaux est relatif a I’adresse
de I’exploitant mais peut €tre sans relation avec la zone d’exposition du produit. De la
méme fagon, I’exposition des méres allaitantes n’est pas précisée au-dela de la
signalisation de la présence dans 30 des communes de la zone d’exposition pendant 5
ans d’émission de I’incinérateur. Il ne peut donc pas étre établi de relation de
comparaison entre les concentrations prédites, non localisées, et les concentrations
dans le lait maternel dont la localisation de I’exposition n’est pas connue non plus.

A défaut de pouvoir étudier les concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel a
partir des concentrations dans les matrices environnementales, les tuteurs de 1’étude ont
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proposé d’étudier les concentrations dans le lait maternel, prédites par CalTOX, a partir des
concentrations en dioxines et furannes émises par ’incinérateur.

6.1.2 Mod¢lisation de la concentration en dioxines et furannes dans le lait
maternel a partir des mesures a I’émission de 1’incinérateur

L’objectif était d’estimer les concentrations dans le lait maternel malgré 1’indisponibilité des
mesures environnementales. Il ne permet pas de répondre a 1’objectif initial et présente des
limites d’interprétation qui seront évoquées plus loin.

Les concentrations en dioxines et furannes a la cheminée de I’incinérateur de Gilly-sur-Isére
ont fait I’objet de 2 mesures ponctuelles en 2001 (75 ng I-TEQ.Nm™ et 1285 ng I-TEQ.Nm™).
L’écart entre ces 2 valeurs et leur représentativité quant aux émissions de dioxines et furannes
de I’incinérateur ont été discutés dans d’autres études. Il n’est pas question ici de reposer le
débat. Aussi, les tuteurs de 1’étude ont-il demandé que soient recherchées, a I’aide du logiciel
CalTOX, les concentrations dans le lait maternel prédites a partir de 1’exposition a des
émissions fictives de 100 ng I-TEQ.Nm™. En complément de cette demande, les bénéficiaires
du contrat ont étendu 1’étude de la concentration de 100 ng I-TEQ.Nm™ & une gamme de
concentrations fictives d’émission en dioxines et furannes a la cheminée pour étudier
I’évolution des concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel prédites par
CalTOX, en fonction des concentrations d’émission.

Dans ces conditions, les mémes limites que précédemment avec les mesures
environnementales sont retrouvées puisque les concentrations d’émission ne sont pas
spécifiques de I’incinérateur. Par conséquent, les mesures en dioxines et furannes dans le lait
maternel, réalisées sur le site (CAREPS, 2006), ne pourront pas étre utilisées comme point de
comparaison.

Enfin, il avait été fixé des objectifs d’étude par congénere afin de pouvoir appréhender les
variations de comportement entre les 2 familles chimiques dioxines et furannes et entre les
composés fortement et faiblement chlorés. Ces objectifs n’ont pas pu étre tenus dans cette
partie étant donné que les données de modélisation de la dispersion (ARIA, 2004) ne sont
disponibles qu’en I-TEQ et pas individuellement par congénére. Cependant, les modéeles
d’exposition, dont fait partie CalTOX, integrent dans leurs calculs les parameétres physico-
chimiques de la molécule a étudier. Si, comme dans le cas présent, il n’est pas possible de
connaitre la répartition des congénéres et donc de retrouver la concentration de chacun des
congéneres, il faut alors assimiler les caractéristiques physico-chimiques de 1’ensemble des
congénéres a celles de I’'un d’entre eux. Les tuteurs ont proposé d’utiliser les propriétés
physico-chimiques de la 2,3,7,8 TCDD qui est le congénere le plus toxique et qui serait donc
utilisé par un grand nombre d’évaluateurs. Ce choix a un impact sur les résultats d’apports en
dioxines et furannes et donc aussi sur les concentrations dans le lait maternel calculés par
CalTOX. Enfin, il est a noter que la 2,3,7,8 TCDD retenue pour représenter les propriétés
physico-chimiques de I’ensemble des congéneéres est rarement le congéneére majoritaire dans
les émissions des incinérateurs, en d’autres termes, le comportement d’une famille des
composés est calqué sur le comportement d’'un composé€ minoritaire de la famille, en terme de
concentration.
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6.2 Méthode

6.2.1 Données d’émission en dioxines et furannes utilisées

Les concentrations a 1’émission étudiées ont été choisies pour répondre a la demande des
tuteurs (¢tude de la concentration fictive de 100 ng.m™) et pour entourer la valeur de
0,1 ng.m™ qui est la valeur limite de rejets atmosphériques en dioxines et furannes pour les
installations d’incinération (Arrété du 20/09/2002). Il n’était pas question dans cette étude de
refaire une modélisation de la dispersion atmosphérique des dioxines et furannes pour
disposer des concentrations dans I’air auxquelles les populations sont exposées et qui est le
parametre a entrer dans le logiciel CalTOX. En méme temps, il fallait bien tenir compte d’un
abattement des concentrations en dioxines et furannes a partir des concentrations émises, du
fait de la dispersion des émissions. Pour ne pas utiliser un coefficient arbitraire et étant donné
les conditions particulieres de dispersion dues a la complexité de la topographie du site, il a
¢été choisi de déterminer les concentrations maximales dispersées a partir de la connaissance
des concentrations maximales dispersées obtenues par ARIA Technologies pour la période de
1999 a 2001 (ARIA, 2004), en considérant que les concentrations dispersées sont
proportionnelles aux émissions (équation ci-dessous). Les données utilisées sont présentées
dans le Tableau 7.

C dispersée= C maximale modélisée x C al’émission a étudier
C mesuréeal’ émission

Avec :

- C dispersée = concentration dispersée (ng.m™)
C’est la donnée a entrer dans le logiciel CalTOX

- Cal’émission a étudier = concentration fictive a 1’émission a étudier (ng.m’3)
C’est la concentration de la gamme a étudier et présentée dans le Tableau 7

- C mesurée & I’émission = concentration mesurée a ’émission (ng.m™)
C’est la moyenne des 2 valeurs mesurées a 1’émission qui a €t¢ modélisée par ARIA
Technologies, 4 savoir 680 ng.m™ (moyenne de 1285 et 75 ng.m™)

- C maximale modélisée = concentration maximale modélisée par ARIA Technologies
aprés dispersion, a savoir 1,36.10° ng.m”

Tableau 7 : Données de dispersion utilisées et obtenues a partir des données de dispersion
d’ ARIA Technologies

Concentrationsfictivesen Concentrations en dioxines et
dioxines et furannes émises furannes disper sées*
ng.m? ng.m>
0,001 2,00E-09
0,005 1,00E-08
0,01 2,00E-08
0,05 1,00E-07
0,1 2,00E-07
0,5 1,00E-06
1 2,00E-06
5 1,00E-05
10 2,00E-05
50 1,00E-04
100 2,00E-04

* la dispersion a été réalisée a partir d’un modéle 3D, pour un débit de 55100 Nm3.h™' sur gaz
sec, 7084 heures de fonctionnement par an et une vitesse d’éjection de 13,4 m.s™.
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6.2.2 Donnée de sortie exprimée selon CalTOX

Les résultats des concentrations en dioxines et furannes prédites par le logiciel CalTOX dans
le lait maternel sont lus dans la cellule T89 (« Total-Breast Milk Concentration ») dont I’unité
n’est pas précisée mais qui, par déduction des autres unités, est exprimé en « mg.kg” » de lait
maternel. Pour une lecture plus aisée des résultats les concentrations dans le lait maternel sont
présentées en « mg.kg' de matiére grasse » en considérant un taux de matiére grasse de 3 %
dans le lait maternel (InV'S, 2000). De plus il est figuré la concentration moyenne nationale
frangaise obtenue lors de 1’étude d’imprégnation réalisée en 1998 et 1999 sur 244 échantillons
de lait provenant de mere primipares, en bonne santé, dgées de moins de 35 ans et allaitant
essentiellement entre la 4™ et la 8" semaine aprés I’accouchement, de fagon a disposer d’un
point de repére pour la lecture des résultats (InVS, 2000). Il est rappelé qu’il n’existe pas de
norme, au sens réglementaire du terme, pour les dioxines et furannes dans le lait maternel, ni
de concentration limite dans le lait maternel, au-dela de laquelle des effets sanitaires sont
établis.

Les tuteurs ont également demandé que soient présentées les concentrations dans les sols,
dans le foin et dans le lait de vache, calculées par CalTOX et que les concentrations mesurées
sur les communes les plus exposées soient présentées en paralleéle. Nous tenons cependant a
rappeler que I’interprétation de ces résultats est limitée par les ¢éléments suivants :

- La concentration dans 1’air demandée a 1’étude (100 ng.m'3) est une concentration
fictive et il serait abusif de comparer les concentrations prédites dans les milieux avec
les concentrations mesurées dans I’environnement. Il ne sera donc pas calculé d’écart
relatif comme dans les parties précédentes.

- Comme pour le lait maternel, ce travail ne peut pas étre réalisé congéneére par
congénere, ni a partir d’HESP et de HHRAP. 1l sera donc présenté des résultats en I-
TEQ obtenus a partir du logiciel CalTOX.

Les résultats des concentrations en dioxines et furannes prédites par le logiciel CalTOX dans
le sol, le foin et le lait animal sont obtenus comme suit :

- Concentrations dans le sol : Moyenne des cellules Q99 et R99
Unité : mg/kg sol frais, convertie en pg/g MS avec un taux d’humidité du sol de 20 %
(cette donnée est reprise dans le logiciel CalTOX a défaut de disposer du taux
d’humidité moyen des échantillons analysés auquel il est demandé de les comparer).

- Concentrations dans les foins assimilées aux concentrations dans les végétaux exposés
au-dessus du sol : Somme des cellules O110, P110, Q110, R110, S110et T110
Unité : mg/kg MF, convertie en pg/g MS avec un taux d’humidité¢ de 12 % (donnée
présentée dans les analyses).

- Concentrations dans le lait de vache : Somme des cellules O113, P113, Q113, R113,
S113 et T113.

Unité : mg/kg MF, convertie en pg/g MG avec un taux de matieres grasses moyen de
4,1 % dans la commune d’Albertville ou la moyenne mesurée en dioxines et furannes
est la plus élevée.
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6.3 Résultats

La Figure 21 représente les concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel
prédites par CalTOX en fonction des concentrations fictives d’émission.

Les concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel sont directement
proportionnelles aux émissions de I’incinérateur dans le modéle CalTOX (y = 0,4 x), utilisé
avec les parametres présentés par défaut. Dans ces conditions, la valeur moyenne francaise de
16,5 pg.g’ MG (InVS, 2000) est atteinte pour des émissions de dioxines et furannes de
41 ng.m™, ce qui est 400 fois plus élevé que la valeur limite d’émission actuelle de 0,1 ng.m™
(arrété du 20/09/2002). Cependant, la moyenne nationale de 16,5 pg.g” MG n’est pas une
norme ni une limite sanitaire et ne permet donc pas de préjuger des concentrations en dioxines
et furannes dans le lait maternel qui pourraient amener a des effets sanitaires.

Concentration dans le lait maternel
407 (pg.g-1MG)

35 A
30 A
25 4

207 Référence nationale frangaise

(InV'S, 2000)

60 70 80 90 100
Concentration en dioxines et furanes a I'émission (ng.m-3)

Figure 21 : Concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel prédites par CalTOX
en fonction des concentrations fictives a I’ émission de I’ incinérateur

La lecture de la Figure 21 doit étre accompagnée des hypotheses de calcul utilisées, en
fonction des contraintes qui ont vu jour au cours de I’étude, et des limites connues
d’utilisation du logiciel CalTOX.

D’apres la Figure 21 :

- La prédiction des concentrations en dioxines et furannes dans le lait maternel ne tient
pas compte des phénomenes de transformation et d’¢élimination des dioxines et
furannes par 1’organisme puisque la relation « concentration dans le lait =
f(concentration a I’émission) » est linéaire. Cette relation permet peut-étre une
estimation suffisante de la concentration en dioxines et furannes dans le lait maternel
pour une certaine gamme de concentrations en dioxines et furannes dans 1’air. Mais les

limites d’utilisation en terme de gamme de concentrations ne sont pas connues.
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- Etant donnée la relation qui lie les concentrations d’émission aux concentrations
prédites dans le modele CalTOX, les concentrations en dioxines et furannes prédites
dans le lait maternel & partir des valeurs réglementaires d’émission (0,1 ng.m™), sont
trés inférieures aux concentrations moyennes nationales et méme nulles pour des
émissions nulles. Il est bien mis ici en évidence que le calcul réalisé par CalTOX ne
tient compte que des émissions de 1’incinérateur alors que les mesures relevées dans
I’enquéte nationale sont relatives a une exposition aux dioxines et furannes dans
I’ensemble des 244 analyses de lait maternel réalisées. Finalement, dans I’intention
d’estimer les concentrations cumulées en dioxines et furannes dans le lait maternel, les
244 analyses devraient étre considérées comme un « bruit de fond » qu’il faudrait
additionner aux concentrations prédites par CalTOX. Ces calculs resteraient de toutes
facons, en I’état actuel des connaissances, sans référence en matiére de risque
sanitaire.

Les concentrations dans le sol, dans les végétaux et dans le lait de vache prédites par CalTOX
pour une concentration fictive d’émission de dioxines et furannes de 100 ng.m™ sont
présentées dans le Tableau 8.

Tableau 8 : Concentrations en dioxines et furannes prédites par CalTOX pour une
concentration fictive d’ émission de 100 ng.m>,
Concentrations moyennes maximales mesurées sur les communes les plus exposées.

Concentrationsen Sal V égétaux Lait devache
dioxines et furannes (pg.g* MS) (pg.g* MS) (pg.g* MG)
Prédites par CalTOX 1,27 1,6.10" 3,4.107

M aximal es mesur ées 2,05 0,45 34,6
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7. DISCUSSION GENERALE

L’objectif de cette étude était de comparer trois modeles entre eux dans leur capacité a prédire
le transfert des dioxines et furannes dans les compartiments de la chaine alimentaire. La
qualité¢ de leur prédiction devait étre rapportée a des concentrations de référence issues de
mesures réalisées sur des échantillons prélevés dans la région de Gilly-sur-Isere.

Les résultats présentés dans le cadre de ce travail, au niveau des différents maillons de la
chaine alimentaire sont & manier avec précaution, du fait de ’ensemble des limites associées a
une telle étude.

7.1  Pertinence du jeu de données

Le travail réalisé ici aurait nécessité¢ de pouvoir maitriser 1’acquisition du jeu de données
utilisées pour la modélisation (concentrations dans I’air, dans les sols, dans les végétaux et
dans les produits animaux). Cependant une telle maitrise n’a pas été possible
rétrospectivement et le travail a donc été effectué sur des données récoltées antérieurement,
pour des objectifs différents de ceux de cette étude. Ainsi, des biais importants ont été
introduits dans le jeu de données initial.
Il s’agit par exemple de 1’absence d’¢léments permettant de définir clairement 1’exposition
réelle des produits aux contaminants :
- de la localisation des prélévements,
- de la connaissance de I’exposition des produits (la zone de prélévement n’est pas
forcément représentative de la zone d’exposition),
- de I'incertitude liés aux données d’émission de I’incinérateur (restreintes a 2 valeurs
trés éloignées) ;
ou de données permettant d’identifier la part réelle de chaque congénere dans 1’air ambiant au
moment de la contamination des différentes matrices :
- absence de mesures sur les concentrations en dioxines et furannes dans ’air et dans
certaines matrices alimentaires,
- absence de données sur la répartition des congéneres dans I’air,
ou d’absence de données relatives a la préparation des échantillons :
- de la pertinence des protocoles d’échantillonnage mis en ceuvre pour les prélévements
des différentes matrices environnementales,
- des protocoles de préparation des échantillons avant I’analyse,
- de la participation de 3 laboratoires aux analyses environnementales en dioxines et
furannes.

Sur le plan analytique, il convient également de signaler que la variabilit¢ de mesure des
organiques de cette famille est entachée d’une erreur relative assez forte mais surtout les
données mesurées par commune sont trés variables. Une commune comme Esserts Blay avec
une moyenne de 5,6 pg mg' MG a un écart-type de 4,1 ce qui signifie que intervalle de
confiance (p<0,05) se situe (en pg mg” MG) entre 13,6 et 0. C’est la méme chose pour Notre-
Dame des Milliéres avec une moyenne de 9,4 pg mg”’ MG et un écart-type de 6,8 (intervalle
de confiance : 22,7 et 0 pg mg 1 MQG). Si le procédé de calcul d’écart relatif est appliqué a la
borne haute de I’intervalle, cela donne 140% pour les deux communes. Le méme calcul
conduit a 300% pour Marthod. Il faut donc relativiser I’erreur de prédiction celle-ci étant
calculée a partir d’'une valeur dite de référence elle méme porteuse d’incertitude. L’idéal
aurait été de travailler sur les laits de vache ayant consommé la ration analysée et que celle-ci
I’ait été dans son intégralité.
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7.2 Incertitudes liées aux phénomenes modélisés

Concernant le transfert sol-plante, les équations utilisées reposent sur une approche empirique
des mécanismes de transfert. Ainsi pour HESP et HHRAP, seul le transfert racinaire a été
considéré faute de données concernant la fraction particulaire de 1’atmosphére au moment de
la croissance des végétaux. Toutefois, il est connu que le transfert de dioxines et furannes
dans les végétaux se fait majoritairement par voie foliaire et trés peu par voie racinaire (Smith
et Jones, 2000 ; Barber et al., 2004). Il est probable que la détermination de paramétres
relatifs au transfert foliaire aurait sensiblement amélioré la prédiction par ces modeles.

Pour CalTOX, qui considére des mécanismes physiologiques, seules les données par défaut
disponibles dans le logiciel ont été utilisées. Pour ce logiciel, et contrairement a8 HESP ou
HHRAP il est possible de réaliser une estimation du dépdt foliaire et du transfert vers le
végétal. Toutefois les résultats montrent que, méme en considérant ce mécanisme dans
CalTOX, les données prédites sont largement sous-estimées aux données modélisées. La
encore I’absence de données spécifiques au site lors de la déposition foliaire ne permet pas de
modéliser avec pertinence cette voie de transfert.

L’évaluation des concentrations dans le lait a ¢été recherchée avec les trois modeles
d’exposition a partir des concentrations mesurées dans le sol et le foin, prélevés sur une méme
parcelle. Or les vaches n’ont pas consommé que ce foin (ensilage de mais, concentrés divers,
pature). Suivant la part de ces autres aliments et leur niveau de contamination par rapport au
foin prélevé, la prédiction a pu étre sur ou sous-estimée largement sans qu’il soit possible de
savoir le sens d’influence sur les résultats.

Les vaches en pature pouvaient étre sur des parcelles ¢loignées de la zone de fauche. Or en
lien avec I’effet corridor, prégnant dans la zone d’étude, les concentrations pouvaient varier
trés fortement d’une parcelle a une autre, 1a encore sans qu’il soit possible de systématiser le
sens d’influence de cette incertitude sur les résultats.

Ces deux éléments non maitrises impliquent une incertitude forte sur les paramétres
d’exposition des animaux qui doit tempérer les divergences entre prédictions et
observations.

Les éléments les plus pertinents utilisables a I'issue de ce projet sont donc des
comparaisons soit entre les 3 modéles utilisés, soit sur les grandes tendances entre
modéles et données mesur ées.

Le travail a été réalisé ici pour une famille de polluants organiques persistants dont le transfert
dans la chaine alimentaire a été largement étudié. Les modeles utilisés sont basés sur des
équations dont les dérives ont €té soulignées dans le rapport. Une application de la méthode a
d'autres familles de polluants organiques déboucherait sur les mémes limites qui sont ici, il
faut le rappeler, majoritairement issues du jeu de données, avec deux cas de figure :

- Soit le transfert de ces molécules est trés bien connu et des facteurs de transfert
mesurés figurent dans les parameétres fournis par le modele (cas tres rares), les limites
seront alors issues du jeu de données.

- Soit ces molécules ne sont pas mieux connues que les dioxines et furannes, les
équations étant appliquées telles que dans notre étude, les hypothéses de conservation
de charge appliquées dans les équations utilisées peuvent engendrer des écarts pour les
molécules fortement biotransformées telles que les hydrocarbures aromatiques
polycycliques par exemple, amoindrissant encore plus la qualité de la prédiction.
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8. CONCLUSION

Les résultats issus de ce travail ont montré qu’il était difficile de privilégier un modele
prédictif du transfert de dioxines et furannes vers les végétaux ou les animaux. Les résultats
obtenus ont en effet montré une forte variabilité.

Toutefois, quelques tendances générales peuvent étre décrites pour les prédictions, congénére
par congénere, et qui se répercutent sur la modélisation en I-TEQ. Pour le transfert vers les
végétaux, 1’équation utilisée dans le modele HESP tend a sur-estimer systématiquement la
concentration de la molécule considérée par rapport a la concentration mesurée. Pour les
modeles CalTOX et HHRAP, il semblerait que les prédictions sont sous-estimées par rapport
aux concentrations mesurées. De facon globale, il semblerait que I’équation utilisée dans
HESP prédise de fagon plus proche les concentrations avec celles mesurées.

Les conclusions émises ici sont a prendre cependant avec de grandes précautions. En effet, le
travail de comparaison des données mesurées avec les données modélisées n’a pu se faire
qu’a partir de données mesurées dans des études antérieures et indépendantes de ce travail. En
conséquence, certains parametres d’entrée ou certaines informations qu’il aurait été¢ important
d’acquérir pour mener de fagon pertinente la modélisation n’étaient pas disponibles au
moment de la réalisation de ce travail. En particulier, pour le transfert sol-plante, seul le
transfert racinaire a pu étre considéré ici du fait du manque de données relatives a la présence
de dioxines et furannes sous forme particulaire dans I’environnement des végétaux au cours
de leur croissance. Ceci induit une incertitude forte sur le résultat de la modélisation puisque
la littérature montre que le transfert des dioxines et furannes se fait essentiellement via les
feuilles.

Il n’a pas été possible de poursuivre la comparaison des modeles entre eux et avec les mesures
environnementales au niveau humain. Malgré I’importance du nombre d’analyses de dioxines
et furannes et la variété des milieux environnementaux étudiés, les caractéristiques des
mesures (environnementales ou a [’émission) sont insuffisantes pour permettre une
reconstitution de la chaine alimentaire congénere par congéneére et par zone d’exposition. Il
manque actuellement pour la poursuite de ce travail :

- la répartition des congénéres de dioxines et furannes dans ’air apres dispersion. Etant
donné que I’incinérateur a maintenant cessé¢ de fonctionné et que des mesures dans
I’air n’ont pas été réalisées pendant sa période de fonctionnement, cette donnée ne
pourra jamais étre recueillie.

- D’identification des zones d’exposition de chacun des produits animaux. Ces zones
d’exposition ont du varier dans le temps en fonction notamment des conditions
climatiques et de la disponibilité des zones de pature de chacun des exploitants. La
recherche de I’historique de I’exposition de ’ensemble des produits animaux 5 ans
apres la fermeture de pouvoir, expose a des biais de mémoire et a la difficulté de prise
en compte de zones d’exposition multiples dus aux déplacements et a la prise en
compte de temps d’exposition tres variés, dont certains parfois trés courts.

L’étude des apports en dioxines et furannes chez I’homme a partir des résultats des mesures
environnementales et des résultats issus de la modélisation nécessite des investigations qui
vont bien au-dela de celles pratiquées dans le contexte de gestion crise comme celui pendant
lequel les données autour de Gilly-sur-Isere ont été recueillies en 2001.

Ce travail montre aussi, par le biais de I'utilisation du logiciel CalTOX, que la complexité
d’un modéle ne garantit pas le succés de la prédiction. En effet, dans notre cas, les approches
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empiriques proposées par HHRAP et HESP permettent, selon les maillons considérés,
d’obtenir des valeurs les plus proches des concentrations mesurées.

Les résultats obtenus dans le cadre de ce projet tendent a confirmer les pratiques actuelles
recommandées en évaluation du risque sanitaire. Il convient de privilégier, dans la mesure du
possible, une mesure directe sur I’organisme exposé et échantillonné selon un protocole
adéquat tenant compte de la spécificit¢ du site. Dans le cas d’installation en projet,
I’utilisation des modeles de transfert doit se faire de fagon raisonnée en connaissant au mieux
les mécanismes de transfert ainsi que les biais pouvant étre induits par les modeles. Dans le
cas de la prédiction du transfert de dioxines et furannes vers le végétal, il semble ainsi
fondamental, afin de s’approcher au mieux des mécanismes naturels, de considérer les
transferts aériens et, ainsi, de disposer de données réalistes et raisonnablement majorantes
pour la modélisation de cette voie. Dans tous les cas, il importe de décrire précisément
I’ensemble des hypotheéses de travail utilisées et les incertitudes qu’elles engrangent sur les
résultats. Ce travail montre également que les ordres de grandeur des incertitudes devraient
amener a relativiser les résultats des évaluations des risques sanitaires, au moins au niveau de
I’interprétation, si une analyse de sensibilité n’accompagne pas I’étude.
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Annexe 1 :
Paramétres nécessaires pour estimer la concentration dans le lait selon HESP

Part issue du sol

DU, ingestion directe de contaminants via le sol par unité de poids vif par saison
AID, quantité de sol ingérée par le bovin (mg/j)

Fac,ing fraction absorbée par le bovin

Ny fraction des jours passés a I’extérieur

y extérieur

c index pour bovin (cattle)

Part issue de 1’air

IP, polluant inhalé via les particules (mg/j)

Vac volume d’air inspiré par bovin et par jour (m’/j)

F. fraction retenue dans les poumons

y intérieur ou extérieur

Cs concentration dans le sol (mg/kg matiere seche)

IV, polluant inhalée en phase vapeur par le bovin (mg/kg poids vif et par jour)
Cy Coa basée sur Y, (profondeur de respiration du bovin)

Part issue de ’eau

DU,y ingestion via 1’eau de boisson (mg/kg poids vif et par jour)
Caw concentration de 1’eau du réseau (mg/1)

Fgc fraction d’eau de nappe utilisée comme eau de boisson

F,. fraction d’eau de surface utilisée comme eau de boisson
Cew concentration dans 1’eau de nappe (mg/1)

Csw concentration de 1’eau de surface (mg/l)

Quwe consommation d’eau (1/j)

Part issue du fourrage

Vie Ingestion de fourrage (mg/kg poids vif et par jour)

Qpe Consommation de fourrage (kg/j)

Ci Concentration dans la partie consommeée de 1’herbe (tige + feuille)
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Annexe 2 :

Paramétres nécessaires pour estimer la concentration dans le lait selon

Part issue de ’air

IVb
BTF

concentration aérienne dans la phase gazeuse

concentration aérienne dans la phase particulaire

inhalation par le bovin (m*/j)

ratio de concentration entre le végétal frais (mg/kg) et la concentration dans la
phase gazeuse de I’air extérieur

ratio de concentration entre le végétal frais (mg/kg) et la concentration dans la
phase particulaire de 1’air extérieur

ingestion quotidienne de végétal a la pature (kg maticre fraiche / j)

facteur de biotransfert : ratio concentration dans le lait rapporté a la dose
quotidienne ingérée

Part issue de ’eau

Cw
Cq
1Y
My
Iwb
IVb

concentration dans 1’eau de surface

concentration dans 1’eau de nappe

fraction de I’eau provenant de la surface

fraction de I’eau de nappe

ingestion d’eau par le bovin (1/j)

ingestion quotidienne de végétal a la pature (kg matiere fraiche / j)

Part issue du sol

Cg
Cy
I

IVb )
rain
K™ s

Kops

concentration dans le sol de surface

concentration dans le sol de I’horizon racinaire

ingestion de sol par le bovin (Kg/j)

ingestion quotidienne de végétal a la pature (kg matiere fraiche / j)

coefficient de partition sol-plante pour le sol de surface projeté a la surface des
feuilles

coefficient de partition sol-plante pour le sol racinaire
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Annexe 3 :

Ecarts relatifs obtenus avec HESP pour le transfert du sol au foin sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isére, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Millieres

Gilly

2500,0%

2000,0%

1500,0%

1000,0%

500,0%

0,0%

Gresy

400,0%
200,0%
0,0%
N
-200,096
,ib
400,0%

-600,0%

-800,0%

ND des Milliéres

1600,0%
1400,0%
1200,0%
1000,0%
800,0%
600,0%
400,0%
200,0%
0,0%
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Mercury

3500,0%
3000,0%
2500,0%
2000,0%
1500,0%
1000,0%
500,0%
0,0%

Marthod

1000,0%

500,0%

0,0%

N
-500,096
P
-1000,0%
-1500,0%

-2000,0%

Beaufort sur Doron

1500,0%
1000,0%
500,0%

0,0%

—500,@9?

-1000,0%
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Ecarts relatifs obtenus avec HESP pour le transfert vers le lait sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isére, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Milliéres
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ER selon HESP (Marthod)

ER selon HESP (Mercury)
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Annexe 4 :
Ecarts relatifs obtenus avec HHRAP pour le transfert du sol au foin sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isére, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Millieres

0,0%
-2000,0%
-4000,0%
-6000,0%
-8000,0%

-10000,0%
-12000,0%
-14000,0%
-16000,0%

0,0%
-5000,0%
-10000,0%
-15000,0%
-20000,0%
-25000,0%
-30000,0%
-35000,0%
-40000,0%
-45000,0%
-50000,0%

ND des Millieres

0,0%

-5000,0%

-10000,0%

-15000,0%

-20000,0%

-25000,0%
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Beaufort sur Doron

0,0%
-5000,0%
-10000,0%
-15000,0%
-20000,0%
-25000,0%
-30000,0%
-35000,0%
-40000,0%
-45000,0%

Marthod

0,0%
-10000,0%
-20000,0%
-30000,0%
-40000,0%
-50000,0%
-60000,0%
-70000,0%
-80000,0%
-90000,0%

-100000,0%

Mercury

0,0%
-1000,0%
-2000,0%
-3000,0%
-4000,0%
-5000,0%
-6000,0%
-7000,0%
-8000,0%
-9000,0%
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ER selon HHRAP (Beaufort s Doron)

Ecarts relatifs obtenus avec HHRAP pour le transfert vers le lait sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isére, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Milliéres
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ER selon HHRAP (Marthod)
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Annexe 5 :
Ecarts relatifs obtenus avec CalTOX pour le transfert du sol au foin sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isere, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Millieres

Beaufort

0,0%

-5000,0%

-10000,0%

-15000,0%

-20000,0%

-25000,0%

-30000,0%

Gresy

0,0%

-20000,0%

-40000,0%

-60000,0%

-80000,0%

-100000,0%

-120000,0%

Gilly

0,0%

-2000,0%

-4000,0%

-6000,0%

-8000,0%

-10000,0%

-12000,0%
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ND des Millieres

0,0%
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-700000,0%

-800000,0%
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Ecarts relatifs obtenus avec CalTOX pour le transfert vers le lait sur les communes de
Beaufort-sur-doron, Gilly-sur-Isére, Marthod, Mercury et Notre-Dame-des-Milliéres
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GLOSSAIRE

AERIS : Aid for Evaluating the Redevelopment of Indutrial Sites (mode¢le canadien)
ASTM : American Society for Testing and Materials

BTEX : Benzeéne, Toluéne, Ethylbenzeéne, Xyléne

CERCLA : Comprehensive Environmental Response Compensation and Liability Act
CLEA : Contaminated Land Exposure Assessment (modele britannique)

CSOIL (mod¢le néerlandais)

DSV : Direction des Services Vétérinaires

EMEA : European Agency for the Evaluation of Medicinal Products

EPA : Environmental Protection Agency

HAP : Hydrocarbure Aromatique Polycyclique

HESP : Human Exposure to Soil Pollutants (mod¢le néerlandais)

HHRAP : Human Health Risk Assessment Protocol (mod¢le américain de 'EPA)
HpCDF : Heptachlorodibenzo(para)furane

IFRA : Institut Francais de Recherche Analytique

LABERCA : LABoratoire d'Etude des Résidus et Contaminants dans les Aliments
LEM : Laboratoire d'Etude des Matériaux

MEPAS : Multimedia Environmental Pollutant Assessment System (mode¢le américain du
CERCLA)

MG : Matiere Grasse

MMSOILS : Multimedia Contaminant Fate, Transport and Exposure Model (modele
américain de I'EPA)

PCB : Polychlorobiphényl

PRESTO : Prediction of Radiation Effects from Shallow Trench Operation (modéle américain
de I'EPA)

RBCA : Risk-based corrective action (modéle américain de 'ASTM)
RIVM : Rijksinstituut voor Volksgezondheid en Milieu

RSD : Réseau Santé Déchet

TCDD : 2,3,7,8-tetrachlorodibenzo(para)dioxine

USES-LCA : Uniform System for Evaluation of Substances adapted for Life-Cycle
Assessment
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