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Résumé

Dans le cadre du Projet SANISOL, la DGO3 du Service Public Wallonie a mandaté la Cellule Environnement-Santé
de I'ISSeP pour réaliser un biomonitoring ciblé sur la population fréquentant et/ou consommant les fruits et
légumes produit sur le Coin de terre de Bressoux (CTB). Ce potager collectif urbain de 6 ha présente des teneurs
élevées en métaux, et les normes réglementaires relatives a la qualité du sol et a la qualité des végétaux qui y
sont produits sont fréquemment dépassées.

Les objectifs du biomonitoring étaient :

(1) De permettre a la population d’étude de connaitre son niveau d’imprégnation en métaux (plomb,
cadmium, mercure, molybdeéne, cuivre et zinc) et en arsenic;

(2) D’estimer, sur base de I'imprégnation constatée, le risque encouru pour la santé ;

(3) De déterminer si la consommation de légumes cultivés au CTB présente un risque pour la santé des
consommateurs ou augmente leur exposition de maniére importante, en comparaison au « bruit de
fond alimentaire » ;

(4) De préciser les recommandations formulées en 2017 sur I'usage du CTB.

Nonante trois jardiniers et/ou des personnes consommant les fruits et les légumes produits sur le CTB (88
adultes et 5 enfants) ont pu étre recrutés entre juillet et octobre 2018. Ils présentent une surimprégnation
importante pour les trois métaux les plus toxiques (Pb, Cd et Ass.ec). Celle-ci est appréciée sur base de trois
comparaisons :

(1) aux valeurs limites biologiques d’exposition : 51% des adultes et 3 des 5 enfants sont concernés par le
dépassement d’au moins une valeur d’intervention'. 93% des adultes et tous les enfants sont au moins
en situation de vigilance? pour les 5 biomarqueurs concernés;

(2) aux distributions statistiques des imprégnations en population générale : les imprégnations médianes
de la population étudiée sont supérieures aux percentiles élevés (p75, p90, p95) de neuf études en
population générale pour le Cd urinaire et sanguin, le Pb urinaire et I’As urinaire;

(3) aux imprégnations mesurées dans 28 autres populations exposées (ou non) a des sols contaminés en
Pb, Cd et/ou As, relevées 16 études différentes : la population du CTB est la plupart du temps plus
imprégnée en As, Cd et Pb que les populations issues des autres études de cas.

Ces comparaisons montrent que la population étudiée est caractérisée par une surimprégnation importante en
arsenic (jusqu’a 5 fois plus que la population allemande de référence) et en cadmium (jusqu’a 11 fois plus que la
population belge de référence) et une imprégnation importante en Pb.

L’interprétation des données d’imprégnation a été réalisée au moyen de statistiques univariées et multivariées
grdce au questionnaire proposé aux participants, comportant 51 questions (pour les adultes) relatives a leur
santé, leurs habitudes alimentaires, leurs habitats, etc. Les résultats s’expliquent tantét facilement, grdce
notamment a la littérature, tantét moins. Il ressort de cette analyse que :

- Le lien, sans pour autant étre causal, entre le CTB (fréquentation et/ou consommation des fruits et
légumes) et les imprégnations n’est pas évident. Certains paramétres de fréquentation et de
consommation de produits du CTB ressortent comme significatifs (p<0.05; e.g. fréquentation du CTB
entre avril et novembre) voire hautement significatifs (p<0.001; e.g. consommation de fruits et

L Elle est déterminée par la concentration d’une substance dans le sang ou I'urine a partir de laquelle, selon I'état actuel des
connaissances, il existe un risque d’effet négatif sur la santé.

2 Elle fait référence a une concentration qui se situe entre la valeur de référence et la valeur d’intervention d’une substance dans le sang
ou l'urine. La situation de vigilance correspond a une gamme de valeurs dans laquelle, selon I'état actuel des connaissances, les effets
néfastes sur la santé ne sont pas établis (Cd) ou qui ne se situent pas dans la tranche supérieure (> P90, P95) de la population (AsgeU, Pb,
Zn, Cu, Mo). Néanmoins, elles sont suffisamment élevées pour y porter attention.
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légumes du CTB), mais d’autres paramétres d’exposition en dehors du CTB le sont tout autant, voire
davantage.

- Lesvariables du questionnaire présentant des liens statistiquement significatifs et/ou indicatifs avec les
imprégnations en Pb, Cd et As peuvent se répartir en deux catégories sur base de leur occurrence dans
les résultats de I'analyse statistique. Il y a autant de variables significativement associées aux
imprégnation en lien avec la fréquentation du CTB et la consommation des fruits et légumes qui y sont
produits (31 associations en univariée et 4 en multivariée), que de variables significativement associées
impliquant d’autres sources (en lien avec la consommation d’eau et la présence de plomb dans les
habitats) ou d’autres causes potentielles (en lien avec les caractéristiques individuelles telles que le
genre, I’dge ou la nationalité d’origine) pouvant expliquer I'imprégnation (32 associations en univariée
et 5 en multivariée).

- Des modeéles de régressions linéaires ont été réalisés afin de chercher a établir une relation entre
I'imprégnation et les variables explicatives étudiées.

-Pour le plomb dans le sang, le modéle (R?= 0.518) retient les variables explicatives suivantes :
I'dge, la consommation d’eau du robinet, la consommation de légumes et fruits du CTB et le
tabagisme.

-Pour le cadmium dans I'urine, le modéle (R?= 0.139) a été jugé peu performant et les variables
explicatives retenues par celui-ci sont complexes a interpréter et a discuter.

-Pour I'arsenic spécié dans l'urine, le modéle (R?= 0.319) a retenu les variables explicatives
suivantes : la consommation de poisson; la consommation de fruit et légumes du CTB
2x/semaine et la fréquentation passée du CTB en heure/jour. Ces deux derniers facteurs sont
inversement corrélés a l'imprégnation et ne contribuent pas a donner du sens a [leffet
probable du Coin de terre sur cette imprégnation.

Toutefois, les associations statistiques entre les imprégnations et les variables en lien avec la consommation de
légumes/fruits sont cohérentes avec les données acquises sur la qualité des légumes produits sur le CTB, en
particulier pour le Pb et I’As.

En complément a cette analyse, la corrélation entre les données d’imprégnation individuelles et les teneurs en
meétaux dans les sols a été étudiée et révele une corrélation significative voire hautement significative entre
I'arsénicurie et les teneurs en Pb et en As dans les sols du CTB. L’explication de ce lien met pour l'instant en
relation la toxicocinétique de I'arsenic et la présence de phosphate de plomb dans les sols, pouvant rendre I’As
plus bioaccessible.

L’interprétation des résultats d’imprégnation sur base des réponses obtenues aux questionnaires permet
d’envisager différentes sources d’exposition pour les biomarqueurs d’effet que sont le PbS, le CdU et I’As specU.
L’une d’entre elles pourrait étre le Coin de terre de Bressoux. Néanmoins, si ce devait étre le cas, le CTB
n’expliquerait qu’en partie les imprégnations par moment élevées. Effectivement, les analyses statistiques
réalisées véhiculent plutét I'idée d’une exposition a des sources multiples et ne permettent pas d’incriminer le
CTB comme principal acteur de I'imprégnation.

En terme de santé, vu les teneurs élevées en Cd et en As dans la population du CTB et les effets potentialisateurs
liés a leur coexposition, on peut s’interroger de leur impact sur le systéeme rénal. Dans I'étude CASSIOPPEE, 23%
de la population dépassait le seuil de 1 ug/gces.de CdU parmi lesquels 16% ont révélé, apres dépistage, une
atteinte rénale. Or, pour I’échantillon d’étude du Coin de terre, le méme seuil de 1ug/gss est dépassé dans 50%
des cas. La probabilité de détecter des troubles néphrologiques au sein de cette population est donc réelle.
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| INTRODUCTION

[.1 CONTEXTE

Le site du «Coin de terre de Bressoux»! (CTB) est un potager collectif urbain parcellisé de 6 ha géré par I'ASBL «
la ligue du Coin de terre » et loué au Logis Social de la Ville de Liege qui en est le propriétaire foncier. Il est
utilisé par environ 231 familles (les « colons »). A c6té de sa fonction de potager communautaire, celui-ci est
également un site de détente et de convivialité autour duquel gravitent des projets socio-éducatifs organisés
par plusieurs ASBL a portée d’une population urbaine en partie défavorisée. Le CTB procurent en ce sens une
meilleure qualité de vie, tant du point de vue de I'exercice physique du jardinage que du repére social
structurant le cadre de vie des colons.

La contamination en métaux? du sol et des légumes produits est devenue trés vite de plus en plus apparente,
depuis qu’elle a été mise en évidence par (1) un mémoire de master (Leyh, 2014)3, puis (2) les analyses de sols
réalisées personnellement par un jardinier ayant interpellé la Ville de Liége et la DPS au sujet de la pollution, (3)
par les analyses de sols et de |égumes réalisées en juin et en juillet 2017 par le bureau d’expertise RECOSOL a la
demande du logis social de la Ville de Liége, et enfin par (4) plusieurs campagnes d’échantillonnage de plus
grande envergure réalisées par le laboratoire « Soil-Water-Plant Exchanges » (ULiége, Gembloux Agrobiotech)
entre juillet 2017 et octobre 2017 (projet URBAN SOILS), qui ont permis de mieux quantifier la contamination
des sols et des légumes produits en métaux « lourds » (paquet standard du décret sol).

Cette campagne a révélé une contamination importante et généralisée des sols et un taux élevé de non-
conformité a la norme CE 1881/2006 vis-a-vis des teneurs en Pb et en Cd dans les légumes. Suite a I'évaluation
des risques sanitaires élaborée a partir de ces données, les recommandations suivantes, enjoignant les
jardiniers/bénéficiaires a réduire leur exposition, ont été formulées? dés juin 2017 par la DGO3 et ont été
confirmées le 12 novembre 2017 lors de I’AG de la ligue du Coin de terre de Bressoux par le laboratoire « Soil-
Water-Plant Exchanges » :

1) Eviter de consommer les légumes et fruits provenant du jardin.
2) Cultiver uniquement en hors sol, aprés contrdle de la qualité du substrat
sans utiliser le compost provenant du site
OU Ne consommer les tomates, courgettes et raisins autoproduits
gu’apres un lavage minutieux et un épluchage (courgettes) ET Diversifier la provenance des légumes et fruits. D’'une
maniére générale, laver ET éplucher si possible les légumes et fruits.
3) Eviter d’'emmener de jeunes enfants (moins de 6 ans) sur le jardin
4) Se laver régulierement les mains et le visage au retour du jardin avant les repas,
5) Se couper les ongles courts et les nettoyer fréquemment
6) Eviter d’'emmener les animaux domestiques sur le site et brosser leur pelage a I'extérieur
7) Utiliser des chaussures spécifiques pour le jardin
8) Nettoyer régulierement les abords de la maison et les sols a I'eau

L’ERS? réalisée alors indiquait un risque avéré pour le Pb et I’As pour un adulte et/ou un enfant jardinant et/ou
consommant les légumes produits sur le sol des CTB. Plus précisément, I'ERS montrait:

- un dépassement élevé du seuil d’acceptabilité pour I'arsenic (exces de Risque Individuel de 5,37.
10“ au lieu de 1.10°) - ce qui signifie un excés de 5 cancers sur 10 000 personnes exposées, avec

1« Terrains du Bouhay », rue Ernest Malvoz 4020 Liége, lieu-dit « Au Bouhay » ou au « Thier du Bouhay ». Liege 21 div.
[Bressoux], sect B, parc 34,36,36F6,W5,37,38C,43M7 et 44W?7 (lien)

2 Terme quiici, et dans la suite de ce rapport, est pris au sens large, incluant I'arsenic (un métalloide) et les autres éléments
en trace métalliques (aussi appelés « métaux lourds », terme scientifiquement obsoléte mais courant).
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une exposition principalement liée a l'ingestion de légumes, représentant 74 % de I’exposition
totale;

- un dépassement tres élevé du seuil d’acceptabilité pour le plomb (Indice de Risque de 11,5 pour
I'adulte et IR de 77 pour I'enfant au lieu de 1), avec une exposition principalement liée a I'ingestion
de terre et de poussiéres, représentant 63 % et 84 % respectivement de I'exposition totale;

Ces recommandations portaient aussi sur les espéces végétales a privilégier, qui étaient statistiquement
conformes au réglement européen CE1881/2006 relatif au Pb et au Cd. Celles-ci ont été plusieurs fois revues
entre 2017 et 2019, sur base de plusieurs campagnes de mesure par le laboratoire « Soil-Water-Plant
Exchanges » (Uliege-Gbx Agrobiotech), alors que les données acquises devenaient de plus en plus nombreuses
et permettaient d’améliorer la précision de ces recommandations.

Ces mesures de précautions, accompagnées du gel des nouvelles attributions des parcelles décidées par I'’ASBL
ont été accueillies par des réactions variées, suscitant I'inquiétude et la consternation, voire le rejet/déni basé
sur des expériences individuelles des colons. Pour répondre aux questions de la population (« quels sont les
risques réels sur ma santé?») et des autorités (« est-ce que les mesures de précautions sont
suffisantes/appropriées ? »), un biomonitoring a été organisé dés janvier 2018 dans le cadre du projet SANISOL.
Ce projet a été congu par la DPS et ses partenaires pour adresser plus largement la problématique des risques
sanitaires pour les cultivateurs et les consommateurs en lien avec la présence de métaux dans les sols, dresser
des valeurs limites, concevoir un outil-web et proposer des recommandation adaptées?.

|.2 CARACTERISTIQUES SOCIODEMOGRAPHIQUES DU QUARTIER DU CTB.

Plus de 80% des colons qui fréquentent le CTB résident aussi dans la commune de Bressoux (ou a proximité
immédiate, voir Figure 1). Cette commune comportait, en 2015, proportionnellement plus d’étrangers que
celle de la ville de Liege (26,72% a Bressoux contre 19% pour la ville de Liege). En 2015, les nationalités les plus
représentées a Bressoux étaient le Maroc (5,78 %), I'ltalie (5,07 %), 'Espagne (3,50 %), la France (1,26 %) et le
Congo (<1 %)%

Les indices socioéconomiques (indicateurs composites agrégeant des données sur les revenus, la qualité du
logement, I'emploi, le niveau d’étude des chomeurs, l'accés aux services/commerces/transports en
commun/soins médicaux) disponibles en région wallonne indiquent que la zone ou résident plus de 80% des
colons est caractérisée par un indice socioéconomique (ISE-écoles) faible et taux de pauvreté important
(Figure 1).

Le CENSUS (2011) permet aussi de déterminer que plus de 80% des habitations dans la commune de Bressoux
ont été construites avant 1945 (contre 47% pour I'arrondissement de Liege) et sont louées dans la majorité -
55% des cas (contre 40% dans I'arrondissement de Liege). Puisque la population fréquentant le CTB est plutot
socio-économiquement défavorisée et plutot locataire d’habitats anciens, elle est plus a risque vis-a-vis de la
présence de canalisations en Pb, qui peuvent contribuer a une contamination de I'eau de distribution, et de
peintures cérusées (contenant du carbonate de Pb) a I'intérieur des habitations.

1 Lien site web : http://environnement.sante.wallonie.be/home/expert/projets/sanisol.html
2 Tableau de Bord de la population liégeoise (2015) Département des affaires citoyennes, 80pp.

Page 9 sur 106


http://environnement.sante.wallonie.be/home/expert/projets/sanisol.html

CelluleEnvironnementSanté

Les teneurs en Pb dissout (ug/L)
mesurées dans les préléevements d’eau
RDT! réalisés par la CILE entre 2006 et
2016 a la sortie des robinets des

Distribution des adresses de résidence ¥

habitations de Bressoux (reflétant la
contamination par les parties
privatives) confirment I’hypothése
formulée ci-dessus et suggérent que
'on ne peut exclure la présence de
canalisations en Pb dans le quartier. La
teneur médiane de 2.8 pg/L (n=13)
mesurée a Bressoux, est supérieure a la
teneur médiane de 1.1 pg/L (n=70)
mesurée a Liége (code postal 4000)
pendant la méme période. Si ces
valeurs sont inférieures au seuil de
potabilité de 10 pg/L, les taux de
dépassement de ce seuil (hombre de
dépassements / nombre d’analyses)
sont de 31% a Bressoux contre 7%
pour la ville de Liege, indiquant que les
habitants de Bressoux sont
probablement plus exposés au Pb par
la consommation d’eau. N "-_~ -0.51-0.00

-1,27 --0,52

L'utilisation de vaisselle et de
cosmétiques traditionnels pouvant
contenir du Pb chez les populations
d’origine méditerranéenne est
également un facteur aggravant
supplémentaire qui ne doit pas étre
exclut dans ce contexte.

Ces informations indiquent que des
inégalités de santé fortes, se
traduisant par la conjugaison de
plusieurs facteurs de risques et une
exposition potentiellement plus

) FIGURE 1 : LOCALISATION DES RESIDENCES DES UTILISATEURS DES CTB ET PARAMETRES
importante au Pb, en plus de celle ¢4ci0econOMIQUES (INDICE ISE-ECOLES ET TAUX DE PAUVRETE) PAR SECTEUR
visée par la fréquentation des CTB et STATISTIQUES (CARTOGRAPHIE ISSEP, REALISEES AVEC ARCGIS).

la consommation des légumes qui y
sont produits, est peut-étre a I'ceuvre
pour la population ciblée par I’étude.

L http://environnement.wallonie.be/legis/eau/eaali025.htm
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[.3 HISTOIRE DU SITE ET ORIGINE DE LA POLLUTION

La recherche réalisée par SPAQUE! et I'étude des extraits de la Banque de données de I'état des sols n’ont pas
permis de mettre en évidence I'origine de la pollution des CTB ni d’établir de lien avec les activités et les permis
d’exploitations anciens (M. Jaillier et E. Goidts, séance pléniére du 12 octobre 2017). Aucune fonderie ou autre
activité liée a la métallurgie dans les environs immédiats du site n’est recensée. La présence d’'un ancien
charbonnage n’explique ni la nature de la contamination, ni les teneurs absolues et relatives des métaux des
sols du CTB. Le site est exploité comme potager au moins depuis 1932.

L'hypothése (émise par un colon) selon laquelle I'origine de la contamination en métaux du site est liée a
I'utilisation ancienne d’arséniate de plomb en tant qu’insecticide/fongicide par un exploitant d’une partie du
CTB est probablement a écarter, pour au moins trois raisons : (1) des teneurs similaires, voire supérieures en
métaux sont retrouvées dans les jardins privatifs a jusqu’a 400 m des CTB; (2) les rapports Pb/As des sols du
CTB valant 15 + 3 (moyenne + écart-type), sur tout le site, different du rapport Pb/As de 4.1 ou de 2.8 selon
gu’on le calcule au départ des formulations Pb3(AsO4), ou PbHAsQ,; (3) elle n’explique pas les teneurs élevées
en d’autres métaux tels que le zinc, le mercure ou I'étain?.

La contamination des sols du CTB s’explique plus probablement par la présence d’un remblai lié a la
métallurgie, attestée par les scories vacuolaires de toutes tailles (voir figure 1-1, annexe 1 ; et jusqu’a 15 cm de
diametre), abondants dans les zones ou les teneurs en Pb dans les sols sont les plus élevées (voir Figure 2).
Cette observation exclu une contamination strictement liée a des retombées atmosphériques et peut expliquer
que cet endroit n’ait pas été investigué dans le cadre de Pollusol2. Toutefois, la présence de sphérules de
spinel-magnétite, observés au microscope électronique a balayage (MEB) (voir figure 1-1 et 1-6, annexe 1),
peut tracer un transport atmosphérique distal provenant de la sidérurgie. Cependant, cet industrie n’est
probablement pas responsable de la contamination des sols pour les autres métaux lourds, et ce malgré la
présence de fragments monocristallins de fer natif (figure 1-5, annexe 1) également observés. En dépit de ces
traceurs minéralogiques de retombées liées a la sidérurgie, la contamination est plutot a mettre en lien avec la
métallurgie et releve d’avantage de la problématique des remblais que de celle des retombées atmosphériques
ciblés par I'étude régionale Pollusol23.

D’autres contraintes, historiques cette fois, peuvent également étre apportées par I'analyse minéralogique du
sol du CTB réalisée au MEB. Celle-ci révele la présence abondante de barytine et surtout de cassitérite (voir
figure 1-3 et 1-4, annexe 1), en lien avec les teneurs anormalement élevées en Sn, en comparaison aux sols de
Pollusol2. La cassitérite n’est pas associée aux minerais belges a partir desquels ont été produits le Pb et le Zn
(Dejonghe L., Pacyna D., com. pers.). L'exploitation d’un minerai étranger (congolais ?) est plus probable au-
dela de 1920 alors que les gisements belges se tarissent et que I'industrie métallurgique prend son ampleur
dans le bassin liégeois. D’autre part, les volumétries importantes transportées aux CTB ont di nécessiter un
niveau de mécanisation qui ne pouvait exister avant 1920-1930 (D. Pacyna, com. pers.). Pour ces raisons, la
métallurgie historique a St Léonard (fermeture de I'usine en 1881) n’est probablement pas a I'origine de la
pollution, comme cela a pu étre proposé dans la presse récemment?.

1SPAQUE, 20/09/2017, Bilan historique du site dit « terrains du Bouhay » (...) 3pp

2 Celles-ci ont été confirmées par une « post » analyse des données XRF réalisées par 'UCL le 20/07/2017.

3 SPAQUE (2015) Pollusol 2 Investigation des zones de pollution atmosphériques de proximité en Wallonie (lien)
4 Braibant F. (2019) Pollution a Bressoux: la vieille usine & zinc? Plutét le remblai -11 janvier 2019 (lien)
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|.4 CARACTERISATION DU SOL ET DE SES TENEURS EN METAUX.

[.4.1 PEDOLOGIE

Le sol superficiel du Coin de terre de Bressoux est caractérisé par une pollution importante en métaux lourds
s’étendant sur toute la superficie du site (6 ha), voir au-dela, et sur 30-50 cm de profondeur. Ce sol noir et
pulvérulent est reconnaissable par la présence d’éléments scoriacés phanéritiques silicatés et pauvres en
métaux lourds et une fraction sablo-limoneuse concentrant les métaux. Sa macropédofaune est peu
développée (examen visuel). Il surmonte un horizon limoneux jaune a ocre. L’ensemble est particulierement
drainant?.

[.4.2 MINERALOGIE

Afin de déterminer la spéciation des métaux dans le sol du CTB, des analyses au microscope électronique a
balayage (MEB) ont été réalisées sur un échantillon du sol le plus contaminé (GC16720-10comp2, Leyh 2014).

Les phases porteuses des métaux recherchées étant trop peu abondantes pour étre mises en évidence par
DRX, les interprétations minéralogiques sont faites en se basent uniquement sur la composition chimique
(formules structurales), sur la forme et sur les relations texturales entre les phases identifiées.

Ces analyses (voir annexe 1) ont montré la présence de (1) de fragments microscopiques de scories silicatées
vacuolaires ; (2) de pyromorphite (Pb,Ca)s(PO4)3(Cl,OH), — un phosphate de Pb) secondaire, encroutant des
grains silicatés ou des cristaux de barytine; (3) de cassitérite (SnO3) riche en Pb et comportant des traces de Zn;
(4) de barytine (BaSO,) ; (5) de fragments de fer natif et (6) de sphérules de spinel-magnétite (Fes04). Aucune
phase porteuse concentrant du Cu, du Zn (pourtant abondants), I’As, du Hg ou du Cd (présents en quantités
plus faibles) n’a pu étre identifiée au MEB.

La présence de phosphate de Pb dans les sols est souvent corrélée avec une bioacessibilité plus grande de I'As,
incompatible dans le réseau cristallin des phosphates (e.g. Laperche et al, 2003)3. La présence de cassitérite
(qui peut étre mise en lien avec les teneurs élevées en Mo) indiquent fortement que les scories résultent de la
métallurgie d’un minerai étranger.

[.4.3 GEOCHIMIE

La contamination du sol en métaux (au sens large) est relativement bien caractérisée pour ceux du paquet
standard d’analyse préconisé par le décret « Sols » wallon (As, Cd, Cd, Cu, Hg, Ni, Pb, Zn), plus Mo et Mn, au
moyen de 250 analyses d’échantillons réalisées pour le laboratoire « Soil-Water-Plant Exchanges » (ULiége,
Gembloux AgroBioTech) par les laboratoires provinciaux.

Ces analyses ont permis de dresser des cartes de distribution des teneurs en Pb (figure 2), Hg, Cu, et Zn, dans
les sols qui montrent généralement les plus fortes teneurs dans la partie centrale du site et les plus faibles
teneurs dans la partie SO et SE (Liénard 2019)%.

Les statistiques descriptives de ces données sont présentées dans le tableau 1. Pour tous les métaux
considérés, la médiane étant proche de la moyenne implique que les teneurs sont qualitativement distribuées
de maniére normale sur le site du CTB. Les relations linéaires entre les teneurs en Pb, Cd, Zn, Cu, Hg et As
suggerent que le facteur de variation principal est lié a la granularité des échantillons mais tend aussi a montrer
une signature particuliére et donc une source unique pour la contamination du site (Figure 3).
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FIGURE 2 : DISTRIBUTION DES TENEURS EN PB DANS LES SOLS DES CTB (SOURCE LIENARD & COLINET 2018)
1.4.3.1 COMPARAISON AUX DONNEES DE POLLUSOL2

L’étude Pollusol2 se focalise sur I’évaluation des teneurs différents polluants (métaux, HAP, huiles minérales,
etc) dans les sols au droit des zones de retombées atmosphériques de proximité liées principalement a la
métallurgie et a la sidérurgie en région wallonne. Les teneurs médianes (p50) en Cu, Hg, Cd, Pb, Mo et Zn des
sols des CTB sont toujours supérieures au double de celles de I'ensemble des sols de Pollusol2. Les teneurs
moyennes, médianes, les percentiles 90 et (certaines) valeurs maximales des teneurs en métaux dans les sols
du CTB sont (a I'exception du Mn) supérieures a celles mesurées dans les sols des deux communes (Seraing et
Trooz) les plus impactées par les retombées atmosphériques de proximité (Tableau 1).

Les concentrations en métaux dans les sols du CTB sont donc représentatives des teneurs élevées, voire
extrémes, rencontrées dans les sols échantillonnés au droit des zones impactées par des retombées de
poussiéres produites par les industries métallurgiques/sidérurgiques en région wallonne.

D’un point de vue géochimique, la contamination des CTB présente des enrichissements relatifs en Cu, Hg et
Mo plus marqués que pour les autres métaux et une contamination relativement plus importante en Pb, en
comparaison aux données de Pollusol2 (Figure 3). Les teneurs en Ni, As et en Cr, qui sont des métaux
habituellement plus fortement associés aux fractions pédogéochimiques des sols sont plutét similaires a celles
des sols de Pollusol2.
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FIGURE 3 : GRAPHIQUES BIVARIES MONTRANT
LES CORRELATIONS ENTRE METAUX POUR LES
SOLS DE POLLUSOL2 (NOIR) ET CEUX DU CTB
(ROUGE). ECHELLES LOGARITHMIQUES.

1.4.3.2 COMPARAISON AUX VALEURS SEUIL DU DECRET SOLS

Bien que le décret Sols ne s’applique pas nécessairement au contexte des
jardins potagers et a celui des pollutions diffuses, les teneurs en métaux
des 248 échantillons de sols du CTB peuvent toujours étre comparées aux
valeurs seuils (VS) que propose l'annexe 1 de ce décret. Les VS se
déclinent en différents usages (notamment usage |l- agricole et usage llI-
résidentiel avec jardin potager) et représentent des teneurs dans les sols
au-dela desquelles, théoriquement, un risque pour les écosystémes, les
nappes aquiféeres ou la santé humaine ne peut étre écarté.

Ces comparaisons sont présentées dans le tableau 2 :

. EN USAGE Il (agricole), les VS sont dépassées pour tous les 248
échantillons analysés, la plupart du temps simultanément pour cing a six
métaux sur les huit considérés (figure 4-A). Tous les échantillons (100%
d’entre eux) dépassent les VS(Il) pour le Cd, le Cu, le Pb et le Zn. 92%
d’entre eux dépassent la VS du Hg et seulement 58 % dépassent la VS de
As.

. EN USAGE Il (résidentiel avec jardin potager), les VS sont
dépassées pour tous les 248 échantillons analysés, toujours pour au moins
deux métaux et la plupart du temps simultanément pour quatre a cinq
métaux sur les huit considérés (voir figure 4-B). Les VS du Pb sont
dépassées pour tous les échantillons, celle du Cd pour 94% des
échantillons et celles de I’As pour seulement 13% des échantillons.

1.4.3.3 COMPARAISON AUX VALEURS SEUIL POUR LA SANTE HUMAINE
(VSH)

Les teneurs en métaux dans les sols peuvent étre comparées aux valeurs
seuil pour la santé humaine adoptées en région Wallonne (voir tableau 2).
Ces valeurs représentent la concentration limite en polluants dans un sol
au-dela de laquelle un risque sanitaire ne peut étre écarté et doit étre
confirmé par une analyse détaillée des risques.

. EN USAGE Il. Les VSH sont dépassées pour tous les 248
échantillons, au moins pour deux mais la plupart du temps pour trois a
quatre métaux sur huit, simultanément (voir figure 4-A). Tous les
échantillons (100% d’entre eux) dépassent les VSH du Pb et du Zn. 91%
d’entre eux dépassent la VSH de Hg et 44% la VSH de As (voir tableau 2).

. EN USAGE Ill. Les VSH sont dépassées pour tous les échantillons
principalement a cause du Pb (100% des échantillons) du Hg (pour 46%
des échantillons) et dans une moindre mesure de I'As (13% des
échantillons (voir tableau 2).
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Statistiques descriptives des teneurs en (en mg/kg) mesurées dans les sols du CTB,
comparées a celles des sols des deux communes les plus impactées par les

TABLEAU 1 retombées atmosphériques et a I'ensemble de la base de données de Pollusol2 (les
parameétres en rouge sont inférieurs a ceux mesurés dans les sols du CTB).
As Cd Cr Cu Hg Ni Pb Zn Mn Mo
Coin de Terre de Bressoux (n=248)
moyenne 32 4,7 56 214 1,8 45 510 1409 794 2,8
médiane 31 4,8 53 214 1,7 45 500 1422 798 2,7
p90 41 5,6 76 269 2,4 52 664 1739 871 3,3
MAX 47 6,2 138 392 4,0 65 961 2178 963 5,9
Ensemble des données de Pollusol2 (n=1130)
médiane 17.3 2.3 44 48 0.2 33 169 456 879 1.4
Commune de Seraing (Pollusol2, n=69)
moyenne 21 2.7 50 62 0.3 37 259 651 1039 1.9
médiane 18 25 45 55 0.3 38 197 550 969 1.8
p90 37 4.5 70 94 0.6 54 587 1033 1360 2.9
MAX 77 6.7 150 187 1.1 98 945 2468 3010 3.8
Commune de Trooz (Pollusol2, n=34)
moyenne 18 3.9 42 67 0.3 31 343 814 976 1.5
médiane 14 2.8 41 46 0.2 30 159 499 905 1.1
p90 32 7.9 58 133 0.7 42 774 1783 1387 2.5
MAX 51 18.3 73 181 13 86 1856 3297 2400 4.5

Fréquence de dépassement des teneurs en métaux des sols des CTB aux seuils des VS du décret
a.:INF XS So's et des VSH du GRERB v04, pour les usages Il (agricole) et lll (résidentiel avec potager).

As Cd Cr Cu Hg Ni Pb Zn Mn Mo
Comparaison aux valeurs seuils du décret Sols

30/ 1,8/ 57/ 53/ 1,1/ 87/ 196/
VS (/) —me/kg 3 78 156 1,75 146 200 415 / /
Z’,de 58/ 100/ 36/ 100/ 92/ . 100 100

epassement 13 9% 8 87 46 / /

(n/my
Comparaison aux valeurs seuils santé humaine du GRERB v04
VSH (1I1I/11) — 30/ 11/ 178/ 1516/ 1.1/ 265/ 200 259/ 3930/ 3.1/
mg/kg 40 32 290 2504 1.75 350 5222 5286 12.8
% de 58/ 96/ 100/
dépassement 0 0 0 0 100 0 0
(/) 13 46 0
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FIGURE 4 : FREQUENCE DES DEPASSEMENTS MULTIPLES (% DES ECHANTILLONS DEPASSANT SIMULTANEMENT X VALEURS SEUILS (OU X
e [1,8])) EN FONCTION DU NOMBRE « X » DE VS (RONDS) OU DE VSH (LOSANGES) DEPASSEES POUR LES SOLS DES CTB (EN ROUGE),
COMPAREES A CEUX DE LA BASE DE DONNEES POLLUSOL2 (EN NOIR), POUR (A) L'USAGE Il ET (B) L'USAGE Ill. EXEMPLE : EN USAGE II,
36% DES SOLS DES CTB DEPASSENT SIMULTANEMENT LES VS DE 5 METAUX OU PLUS PARMI LES HUIT RETENUS.

|.5 ANALYSE DES TENEURS EN METAUX DANS LES FRUITS ET LES LEGUMES
CULTIVES.

Les concentrations en As, Cd, Cr, Cu, Hg, Ni, Pb, Zn, Mo et Mn ont été mesurées dans 237 végétaux (types et
variétés diverses de légumes et de fruits, représentatives du CTB) prélevés principalement par le laboratoire
« Soil-Water-Plant Exchanges » (ULiége, Gembloux AgroBioTech - A. Liénard)* et analysées par les laboratoires
provinciaux en 2017 et 2018. Ces analyses ont abouti a des recommandations enjoignant les jardiniers a
favoriser la culture de certains légumes plut6t que d’autres.

1.5.1 COMPARAISON AUX TENEURS MEDIANES DANS LES DENREES
COMMERCIALISEES EN GRANDE SURFACE POUR LE PB (AFSCA 2011)

Cette comparaison réalisée dans Liénard & Collinet (2018)? indique que les légumes et fruits produits sur le site
du jardin sont au minimum deux fois plus concentrés en plomb que les légumes présents dans le commerce.
Certaines denrées comme les herbes aromatiques présentent d’ailleurs des concentrations en plomb 19, 29 et
45 fois supérieures a celles du commerce pour respectivement, le persil, la menthe et le basilic. D’autres
produits comme les fraises, les salades, les carottes et les bettes présentent des concentrations en plomb de
I'ordre de 5, 6, 7 et 23 fois supérieures a celles mesurées dans les produits du commerce.

1.5.2 COMPARAISON AU REGLEMENT EUROPEEN CE1881/2006 FIXANT LES
TENEURS LIMITES DANS LES PRODUITS ALIMENTAIRES.

En respectant la catégorisation précise établie par ce réglement, les taux de non-conformité pour différentes
catégories de végétaux sont établis dans le tableau 3.
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Le taux de non-conformité global pour les fruits et légumes du CTB est de 30%, mais il est particulierement
élevé pour les légumes racine (75%, principalement causés par des dépassements en Pb) et les légumes feuille

(53%, causé a la fois par des dépassements en Cd et en Pb, avec 20% de dépassements simultanés en Pb et Cd).

Tableau 3

Taux (global et par catégorie de
légume, en %) de non-conformité au
reglement CE 1881/200 fixant les
teneurs limites en Pb et Cd dans les
léegumes (et les fruits). Les valeurs
rouges sont dépassées par les valeurs
correspondantes calculées au départ

des données du CTB.
CdouPb CdetPb Pb
Coin de Terre de Bressoux n=237
Global 30 5 21
Lég. feuilles 53 20 38
Lég. fruits 15 0 2
légumineuses 25 0 15
Lég. racine 75 8 75
Pom. de terre 27 0 27
Grands fruits 15 0 2
Petits fruits 17 0 11
Tout fruits 18 0 7
Pollusol2, n=1387

Global 13 2 7
Lég. feuilles 22 3 14
Lég. fruits 1 0 0

légumineuses 3 0
Lég. racine 27 8 15
Pom. de terre 4 0 1

LEGUMAP, n=294

Global 34 7 29
Lég. feuilles 4 0 4
Lég. fruits 11 6 3
légumineuses 62 11 51
Lég. racine 62 7 62
Pom. de terre 31 12 24

cd

15
36
13
10

13

11

11

19

12

23
7
20

Ces taux sont supérieurs a ceux pouvant étre
calculés au départ des légumes échantillonnés
dans le cadre de I’étude Pollusol2, caractérisés
par un taux de non-conformité global de 13%, les
catégories les plus affectées étant les légumes
racine et les légumes feuille puisque
respectivement 22 et 27% d’entre eux présentent
des dépassements des normes de
commercialisation, causés autant par le Cd que

par le Pb.

En comparaison, le taux de non-conformité global
de 30%, calculé a partir des mesures réalisées sur
les légumes échantillonnés dans le cadre du
projet LEGUMAP n’est pas trés différent de celui
mesuré pour les fruits/légumes du CTB, alors que
les teneurs en Cd et Pb dans les sols sont
inférieures a celles du CTB ([Pb]max = 590 mg/kg ;
[Cd]max=2.8 mg/kg). Les catégories de légumes les
plus contaminées étaient les légumineuses (62%,
causé par des dépassements en Pb ou en Cd) et
les [égumes racine (62%, causé principalement par
des dépassements en Pb).

Le taux de non-conformité au reglement
CE1881/2006 pour les 46 végétaux divers analysés
dans le cadre de [I'étude CASSIOPEE>, pour
laquelle un biomonitoring a été organisé dans une
zone contaminée par la métallurgie du Zn était de
48%, du seul fait des teneurs en Cd. Les sols
prélevés présentaient aussi des niveaux de
contamination en Pb, Cd, Zn et As dans les sols
supérieurs a ceux des CTB (valeurs maximales de

1696, 62, 5853 et 159 mg/kg, respectivement).

Un taux de non-conformité de 31% (7 légumes

(légumes racine et feuille) sur 22, uniquement du fait des teneurs en Pb) a également été mesuré pour les

potagers collectifs du Fort d’Aubervilliers® (lle de France) établis sur des sols dont les teneurs en métaux sont

inférieures a celles du CTB ([Pblmax = 540 mg/kg ; [Cdlmax=2.4 mg/kg ; [Culmax=140 mg/kg), et pour lequel un

biomonitoring n’a pas été envisagé.

[.5.3 TENEURS EN AS DANS LES FRUITS ET LEGUMES PRODUITS AU CTB

1 Rapport entre le nombre de légumes/fruits non conformes a la norme CE1881/2006 et le nombre total de légumes/fruits.
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Au CTB, toutes les catégories de légumes a I'exception des aromates et des légumes feuilles présentent des
teneurs en As inférieures a la LOQ de 0.05 mg/kgps (poids frais). Les légumes feuilles sont toutefois moins
contaminés (17 légumes sur 31 sont >LOQ) que les aromates (10 aromates sur 13 sont > LOQ). lls présentent
aussi des teneurs moyennes et maximales (0.09 et 0.25 mg/kgpr respectivement) inférieures a celles mesurées
dans les aromates (0.25 et 1.3 mg/kger, respectivement).

|.6 ANALYSES DES RISQUES SANITAIRES PREALABLES AU BIOMONITORING

Dés lors que des données relatives a la contamination des sols et des Iégumes sont disponibles, la décision
d’avoir recours a un biomonitoring ciblé doit s’appuyer notamment sur une évaluation des risques sanitaires
(ERS) réalisée au moyen des données spécifiques aux sols et aux légumes du site et des parameétres
d’expositions représentatifs, afin de déterminer dans quelles conditions un risque lié a la fréquentation du site
et/ou a la consommation des légumes produits pour les jardiniers et leurs familles ne peut étre écarté.

|.6.1 APPROCHES DETERMINISTES ET STOCHASTIQUES

L’approche déterministe consiste a comparer les doses d’exposition aux valeurs toxicologiques de référence.
Elle établit I'existence d’un risque lorsque l'indice de risque > 1 pour les substances a effet a seuil de dose ou
lorsqu’un excés de risque individuel est supérieur a 1.10° (effet sans seuil de dose). Les valeurs toxicologiques
retenues sont celles appliquées en Wallonie pour les polluants concernés’.

Les doses d’exposition sont calculées pour les trois voies d’exposition (ingestion (de particules de sol/poussiére
et de légumes), inhalation de poussiéres et contact dermique) au moyen de données qui sont a la fois
spécifique au site (distribution des teneurs dans les sols et les légumes), mais aussi raisonnablement
sécuritaires, parce que sensibles ou raisonnablement applicables a la population d’étude (e.g. taux d’ingestion
de particules, fréquentation du site, diete, etc). Dans cette analyse détaillée des risques pour la santé humaine,
aucune autre donnée spécifique au CTB (collationnée au moyen des questionnaires soumis a posteriori) n’est
pour l'instant valorisée. Les autres sources telles que la présence éventuelle de peintures et de canalisation en
Pb n’est pas prise en compte.

Sur base des mémes valeurs toxicologiques de référence, des mémes équations (identiques a celles de S-RISK)
mais en se basant sur des hypotheses et des paramétrisations quelque peu différentes (voir tableau 4), les
deux analyses de risques sanitaires réalisées séparément dans Liénard & Colinet (2018)* et dans Maggi et al.
(2018a)? aboutissent aux mémes conclusions générales.

Les éléments les plus marquants sur lesquels se rejoignent les deux ERS sont :

1) Une prépondérance de la voie d’ingestion en comparaison a la voie d’inhalation et de contact
dermique.

2) Un risque acceptable (IR <1) pour les métaux suivants : Cd, Hg, Ni, Cr, Cu, Zn, Mo et Mn pour les
adultes et les enfants quels que soit leur fréquence d’exposition (visiteurs/jardiniers, consommateurs)
et leur taux d’autoconsommation, méme pour les teneurs élevées dans les sols et les légumes (au p95
ou au maximum des teneurs).

a. Pour les enfants et les adultes, la contribution relative de I'ingestion de particules de sol est

toujours faible en comparaison a celle liée a la consommation de Iégumes, méme pour les
teneurs élevées dans les sols.
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Pour le Cd, des doses d’exposition sont toutefois importantes, en lien avec la consommation
des légumes produits sur le CTB. Elles peuvent s’élever a 60% (teneurs au p50) voire a 90%
(teneurs au p95) de la VTR orale (Maggi et al. 2018) pour un enfant consommant
exclusivement des légumes produits sur le CTB, soit 3 a 5 fois plus grande qu’un enfant
consommant exclusivement des légumes du commerce.

Pour le Mo, une plus forte disproportion en comparaison aux autres métaux entre les doses
d’ingestion par consommation de légumes et celles liées a I'ingestion de particules de sols et
de poussiéres : 165 (au p50) a 360 (au p95) fois moins élevées.

3) Un risque avéré (IR >1) pour le Pb des lors que des enfants fréquentent le site et, pour les adultes, dés
lors qu’ils jardinent et/ou consomment les légumes produits, a partir des teneurs médianes dans les

sols et les légumes. Le fait d’étre adulte et de visiter le site sans jardiner ne pose pas de risque

sanitaire vis-a-vis du Pb au sens de la paramétrisation définie dans Liénard & Colinet (2018).

Pour les enfants, la contribution relative de I'ingestion de particules de sol est toujours
prépondérante a celle liée a la consommation de fruits/légumes produits sur le CTB.

Pour les adultes, la contribution relative de I'ingestion de particules de sol est prépondérante
a celle liée a la consommation de fruits/légumes produits sur le CTB au p50 des teneurs en Pb

dans les sols et les légumes.

4) Un exces de risque unitaire supérieur a 1 pour 100000 individus pour As, dés lors que des enfants
fréquentent le site et/ou consomment les légumes produits et, pour les adultes, dés lors qu’ils

jardinent et/ou consomment les légumes produits, a partir des teneurs médianes dans les sols et les

légumes. Le fait d’étre adulte et de visiter le site sans jardiner ne pose pas de risque sanitaire vis-a-vis

d’As au sens de la paramétrisation définie dans Liénard & Colinet (2018).

Comparaison des hypothéses et des paramétres a la base des ERS réalisées pour le
Tableau 4 ; . o
déclenchement de la campagne de biomonitoring sur le CTB

Maggi et al. 2018a

Bruit de fond alimentaire
Autoconsommation variable : nulle, partielle et totale.
L’autoconsommation partielle est fonction du type de
légumes (identique a celle préconisée dans S-RISK). Pas de
consommation de fruits.
Teneurs dans les sols au p50 et au p95
Teneur dans les légumes au p50 et au p95

10 combinaisons de scénarios et de cibles d’exposition

(différentes combinaison de teneurs dans les sols et les
légumes et de taux d’autoconsommation, pour les enfants

et les adultes)

Fraction de sol dans les poussiéres intérieures ingérées —
valeur a 0.45 (par défaut dans S-RISK)
Pondération de base du taux d’inhalation — valeur par
défaut —valeurs a 1 (ad.) et 3.4 (enf.), par défaut
Moyenne annuelle du temps passé quotidiennent a
I'extérieur — 1.4 et 1.1 h/j (ad. et enf., défaut- S-RISK)
Fréquence d’exposition sur le site : 365 j/an (par défaut, S-
RISK).

Liénard & Colinet (2018)

Pas de bruit de fond alimentaire
Autoconsommation fixe a 60% pour tous les légumes et les
fruits.

104 et 136 g/j de fruits consommés pour les adultes et les
enfants, respectivement
Teneurs dans les sols au p50, au p90 et MAX
Teneurs dans les [égumes au p50, au p90 et MAX
9 combinaisons de scénarios et de cibles (différentes
combinaison de teneurs dans les sols et les [égumes pour
un adulte visiteur, un adulte jardinier, un enfant)

Fraction de sol dans les poussiéres intérieures ingérées —
valeur de 1
Pondération de base du taux d’inhalation — valeur par
défaut — valeurs « pire cas » de 3.6 (ad.) et 2.7 (enf.).
Moyenne annuelle du temps passé quotidiennent a
I'extérieur — 3h/j.
Fréquence d’exposition sur le site : 150 j/an (pour un
visiteur) et 280 j/an (jardinier).
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|.6.2 APPROCHE PROBABILISTE

L’approche préconisée en France, comme aide décisionnelle dans le cadre du dépistage du saturnisme infantile
en lien avec une source industrielle via des sols contaminés, a recourt, entre autre, au modeéle toxicocinétique
IEUBK développé par I'US-EPA (White et al. 1998) qui permet de prédire, en termes probabilistes, les
imprégnations en Pb chez les enfants de 0-7 ans a partir des données environnementales (Figure 5).

1.6.2.1 METHODOLOGIE

Ce modele est utilisé ici en comparant les plombémies moyennes et les % de probabilité d’observer des
plombémies supérieures a un seuil déterminé (plombémie en pg/L), calculées pour différents scénarios
d’exposition (% exprimé entre parentheéses).

Actuellement, le seuil d’intervention de 50 pg/L, préconisé par ’'OMS est utilisé en France et en Belgique
(voir section 11.1.2 « Valeurs limites pour le plomb dans le sang »).

Ce seuil est une valeur de gestion considérée comme une limite
pour le saturnisme au regard de la prise en charge des enfants g o Blood Pl
(HCSP, 2014). Toutefois, dans le présent exercice, la valeur de

100 pg/L est utilisée uniquement pour pouvoir comparer les 20
prédictions du modéle avec les données issues des cas d’études |,
réalisées en France majoritairement antérieures a 2008, pour
lesquelles le seuil de 100 pg/L était préconisé pour le

rapportage. .

Les tests réalisés en préalable aux prédictions indiquent que les ¢ \k
1] 3 ] L] 12 15 18 21 24

). . o )
taux d’ingestion et la paramétrisation par classe d’age sont Blaod Pb Cane (ug/dL]

i 5 . - )
équivalents a celle des approches déterministes. L'apport en Pb Cutoff - 10000 pgldl

Geo Mean = 5.209

alimentaire proposée par défaut dans le modele (alimentation @S0 = 1.600
J ;. N . . N % Above = 8.263
totale) est légérement supérieur a celui du BF alimentaire % Below = 91.737

calculé (Iégume uniquement), utilisé pour les simulations. Les FIGURE 5 : DENSITE DE PROBABILITE DE LA
PLOMBEMIE INFANTILE PREDITE POUR UN ENFANT
HABITANT SUR UN SOL DONT LA TENEUR EST
MEDIANE EN PB (491 MG/KG) ET L’ALIMENTATION
La valeur par défaut prOpOSée par le modele de [Pb] =4 Hg/L CORRESPOND AU BE ALIMENTAIRE. DANS CET
dans I'eau consommée est conservée telle gu’elle, malgré que EXEMPLE LA PLOMBEMIE MOYENNE EST DE 52 uG/L
ET LA PROBABILITE D’OBSERVER UNE PLOMBEMIE
SUPERIEURE A 100 pG/L EST DE 8.3%.

concentrations dans les poussieres intérieures calculées par le
modele IEUBK ou selon Cornelis et al. (2016) sont équivalentes.

les données présentées propres a Bressoux puissent suggérer
une exposition supérieure par cette voie (partie 1.2).

Les scénario étudiés prennent en compte les concentrations en Pb au niveau du p50 ou du p95 de la
distribution de ses teneurs dans les sols des CTB, combinés ou non a une dose alimentaire calculée au moyen
de la diete standard et d’une autoconsommation (nulle, standard ou totale) de légumes dont les niveaux de
contamination correspondent soit au bruit de fond alimentaire, au p50 ou au p95 de la distribution des teneurs
en Pb dans les catégories de légumes. La valeur seuil (VS de 200 mg/kg) adoptée en RW est également testée
comme entrée dans le modéle.

[.6.2.2 RESULTATS
e Avec un apport alimentaire correspondant au bruit de fond, la plombémie infantile moyenne calculée

est de 25 pg/L (0.2% de probabilité d’observer une plombémie >100 ug/L) ; de 52 ug/L (8.5%) et de 68
pg/L (21%), respectivement pour de teneurs en Pb dans les sols de 200, 491 et 687 mg/kg.
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e Avec une consommation de légumes et une exposition a un sol « moyennement » contaminés (au p50
des teneurs), les plombémies infantiles moyennes calculées varient de 60 a 80 pg/L (de 14 a 32% de
probabilité de dépassement du seuil de 100 pg/L) selon que I'autoconsommation soit standard ou
totale.

e Avec une consommation de légumes et une exposition a un sol « fortement » contaminés (au p95 des
teneurs), les plombémies infantiles moyennes calculées varient de 83 a 111 pg/L (de 34 a 60% de
probabilité de dépassement du seuil de 100 pg/L) selon que I'autoconsommation soit standard ou
totale.

Les plombémies infantiles moyennes prédites a partir de données représentatives au moyen du modeéle
IEUBK sont supérieures au seuil d’intervention de 50 pg/L dés lors que les enfants consomment des légumes
ou fréquentent le site du CTB.

Les informations recueillies sur les cas d’étude frangais et belges (annexe 2) les plus marquants sont
discordants et indiquent qu’il n’est pas possible d’établir un lien fort, méme qualitatif, entre teneur dans les
sols et prévalence des plombémies élevées (>100 pg/L) mesurées chez les enfants. Les études indiquent
également que les modeéles de prédiction des plombémies, s’ils restent des outils incontournables ne sont pas
nécessairement toujours pertinents pour déclencher des campagnes de dosage (Bretin, 2007)°.

Les prédictions réalisées pour le CTB suggerent des plombémies supérieures a celle mesurées a Ath (valeur
maximale de 21 pg/L sur un panel de 49 enfants de 2.5-6 ans fréquentant le centre-ville dont les sols sont
globalement contaminés a des teneurs >300 mg/kg (Dewolf et al. 2009)° ou encore a celles mesurée dans
I’étude BONK (p90 de 32 pg/L de Pb dans le sang mesurée sur un panel de 338 enfants de moins de 6 ans
vivant sur des sols historiquement contaminés par la métallurgie en Campine).

Les prédictions réalisées, comparées a plusieurs cas d’étude frangais surestiment probablement les
plombémies réelles. Cette surestimation par le modeéle, reconnue par ailleurs, est importante pour les
plombémies faibles et principalement due a I'ingestion de sol et de poussieres depuis des sites sur lequel la
pollution est ancienne®. Cependant, le nombre potentiel d’enfant dont la plombémie est >100 pg/L, toujours
supérieure a 5% dans le cas de des CT de Bressoux est comparable a ce qui est observé dans les cas d’étude
pour des teneurs en Pb du méme ordre de grandeur dans les sols. Il faut préciser qu’aucune étude ne porte sur
une problématique semblable a celle du CTB, méme si les investigations relatives a la consommation de
légumes contaminés autoproduits sont relevées plusieurs fois, ce qui rend les comparaisons difficiles. Les
prédictions des plombémies infantiles réalisées ici sont particulierement influencées par les teneurs en Pb des
sols mais également par la qualité des Iégumes ingérés et donc en faveur d’'une imprégnation importante via
I'alimentation.

|.7 ANALYSE DE LA PERTINENCE DE DECLENCHER LE BIOMONITORING

Les éléments présentés dans les sections précédentes sont de nature a justifier la réalisation du biomonitoring
pour les métaux suivants : Pb, As, Cd, Hg, Mo et Cu et Zn, a savoir :

(1) Les résultats d’analyses montrant une contamination des milieux environnementaux (sols et [égumes),
qui s’expriment par :

a. Des teneurs médianes en Cu, Hg, Mo dans les sols des CTB supérieures au p99 des données
Pollusol2 (au p95 pour le Zn et au p94 pour le Pb); et des teneurs médianes, au p90 et
maximales, supérieures a celles rencontrées sur les deux communes les plus impactées par
les retombées atmosphériques de proximité.
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(2)

(3)

(4)

(5)

(6)

Enfin,

(7)

b. Des dépassements fréquents et multiples des normes réglementaires wallonnes pour tous les
métaux dans les sols et en particulier des valeurs seuils santé humaine de Pb, As et Hg;
c. Les taux élevés de non-conformité au réglement européen CE 1881/2006 relatifs au Pb et au
Cd dans les légumes;

La toxicité du Pb, plus importante a la lumiére des études récentes postérieures a 2010 (voir
section I1.1 « Le plomb ») ;
Les éléments apportés par les ERS préalables, indiquant I'existence d’un risque avéré pour le Pb et I'As
et une exposition particulierement importante vis-a-vis du Cd et du Mo due a la consommation des
légumes des CTB ;
Les plombémies infantiles moyennes estimées a partir du modele IEUBK, plus grandes que le seuil
d’intervention de 50 pg/L dés lors que les enfants consomment des légumes ou fréquentent le site du
CTB, pour les teneurs médianes des milieux d’exposition. Ces plombémies infantiles estimées,
confrontées a plusieurs cas d’études francais, indiquent également que le nombre potentiel d’enfants
dont la plombémie est >100 pg/L, toujours >5% selon les scénarios, est semblable a ce qui est
réellement observé pour des teneurs en Pb du méme ordre de grandeur dans les sols.
Le fait que les recommandations formulées aux jardiniers, destinées a réduire leur exposition en
limitant la fréquentation du site et la consommation de Iégumes, ainsi que le gel de la distribution des
parcelles, ont été mal accueillies et générent une situation instable et des inquiétudes auxquelles il
faut répondre.
Les informations de nature socioéconomiques et populationnelles indiquent la conjugaison probable
de plusieurs sources supplémentaires de Pb a celles des CTB et une eau du robinet probablement plus
fréqguemment contaminée en Pb que dans le reste de la ville de Liege, avec 31% de dépassement du
seuil de potabilité de 10 pg/L a Bressoux, contre 7% pour la ville de Liége.

les effets potentialisateurs liés a I'exposition conjointe du Pb avec d’autres métaux et les effets
antagonistes du Zn, pouvant réduire I'imprégnation en Pb et en Cd justifient également son analyse
dans le contexte du projet.

|.8 OBJECTIFS DU BIOMONITORING

Les objectifs du biomonitoring étaient :

(1)

(2)

(3)

(4)

De permettre a la population d’étude de connaitre son niveau d’imprégnation en métaux (plomb,
arsenic, cadmium, mercure, molybdeéne, cuivre et zinc) ;

D’estimer, sur base de I'imprégnation constatée, le risque encouru pour la santé ;
De déterminer si la consommation de Iégumes cultivés au Coin de Terre présente un risque pour la
santé des consommateurs ou augmente leur exposition de maniére importante, en comparaison au

« bruit de fond alimentaire »

De préciser les recommandations formulées en 2017 sur I'usage du Coin de terre.
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Il TOXICITE DES METAUX ET VALEURS LIMITES POUR
LEURS BIOMARQUEURS

Cette section présente les informations relatives a la toxicité des métaux/métalloide retenus, mais aussi leur
comportement toxicocinétique, leurs sources/voies d’exposition courantes en population générale et les
propriétés de leurs biomarqueurs d’expostion. Les valeurs populationnelles (représentatives de populations

générales en Belgique, en France et a I'étranger) pour les biomarqueurs retenus sont présentées en annexe 3.
Les valeurs limites pour les biomarqueurs retenus dans cette étude sont présentées dans la suite de cette

section. Our ces derniéres nous avons privilégié un systeme inspiré du programme HBM4EU, qui distingue, au
niveau européen, des valeurs limites selon 3 niveaux de « gravité » 1213 ;

1. Niveau I, valeur de référence : elle correspond a la concentration d’une substance dans le sang ou
I'urine en-dessous de laquelle et selon I'état actuelle des connaissances, il n’y a pas de risque identifié
pour la santé. Cette situation qualifiée de référence ne nécessite donc pas une intervention ou une
action particuliére en matiere de santé.

2. : elle fait référence a une concentration qui se situe entre
la valeur de référence et la valeur d’intervention d’une substance dans le sang ou 'urine. La situation
de vigilance correspond a une gamme de valeurs dans laquelle, selon I'état actuel des connaissances,
les effets néfastes sur la santé ne sont pas établis (Cd) ou qui ne se situent pas dans la tranche
supérieure (> P90, P95) de la population (AssecU!, Pb, Zn, Cu, Mo). Néanmoins, elles sont
suffisamment élevées pour y porter attention. Il est donc conseillé de répéter la mesure du
biomarqueur et, si la concentration se confirme, de suivre des recommandations dans le but de
diminuer I'exposition.

3. Niveau lll, valeur d’intervention : elle est déterminée par la concentration d’'une substance dans le
sang ou l'urine a partir de laquelle, selon I'état actuel des connaissances, il existe un risque d’effet
négatif sur la santé. Il est nécessaire de répéter la mesure du métal dans le sang ou 'urine et de suivre
des recommandations visant la réduction de I'exposition au(x) polluant(x) ciblé(s).

Les valeurs limites retenues dans cette étude ont été élaborées sur base d’une revue de la
littérature complétée par I’avis d’experts toxicologues.

1.1 LE PLOMB

En population générale, la voie d’absorption principale du plomb est la voie orale (alimentation, mais aussi
ingestion d’écailles de peinture cérusée et d’eau alimentaire contaminée par le circuit de distribution privatif
et/ou collectif) et respiratoire (inhalation de poussiéres fines).

11.1.1 LES EFFETS SUR LA SANTE 14722

Le plomb est un toxique cumulatif qui, une fois absorbé, se distribue principalement entre les tissus mous (5-
10%) et les tissus osseux (90%) dans lesquels il s’accumule. Ces derniers peuvent contribuer de maniére plus

L Pour I'AsspecU, la borne inférieure de la situation de vigilance (10 pg/g.créat.) a été choisie sur base, notamment, de deux
études francaises (Saoudi et al., 2012 ; Hays et al., 2010). Il faut noter que cette valeur se rapproche du P95 en matiére
d’imprégnation de la population francaise a I'As (Asi + MMA + DMA). La valeur de 10 pg/g.créat. se trouve donc dans la
tranche supérieure de la population frangaise, mais elle est également en decga de la tranche supérieure de la population
allemande.

Page 23 sur 106



N
Cellule EnvironnementSanté

importante au plomb sanguin en cas de « remaniement » osseux (ostéoporose, fracture, tumeur osseuse) ainsi
que pendant la grossesse et |'allaitement. Les carences en Fe ou en Ca augmentent I’absorption du Pb.

Le plomb perturbe de nombreuses voies métaboliques et différents processus physiologiques. Les principaux
organes cibles sont le systéme nerveux central, cardiovasculaire, les reins et la moelle osseuse. Les enfants en
bas age sont une cible particuliere de l'intoxication au plomb, car ils sont susceptibles d’en ingérer plus souvent
en raison de leur activité main-bouche, mais aussi parce que leur coefficient d’absorption digestive est élevé et
que leur systéme nerveux est en développement. L'intoxication au Pb des enfants a des effets durables sur les
facultés cognitives qui peuvent persister jusqu’a I'age adulte aprés une intoxication pendant I'enfance. Tout
comme les enfants, les femmes enceintes constituent aussi une population sensible du fait du passage par le
plomb de la barriere placentaire dont les conséquences se manifestent notamment par une altération du
développement cérébral du feetus.

L'intoxication chronique au plomb prend des formes diverses 22. Par exemple, les effets qui suivent ont parfois
été observés chez I'adulte pour des plombémies inférieures a 200 pg/L : la diminution du débit de filtration
glomérulaire, 'augmentation du risque d’insuffisance rénale chronique, I'élévation de la pression artérielle,
I'augmentation du risque d’hypertension artérielle, I'inhibition de I'acide &-aminolévulinique déshydratase
(ALAD) et l'altération du spermogramme. Chez I'enfant les effets suivants ont été observés pour des
plombémies inférieures a 100 pg/L: I'augmentation du risque de petit poids a la naissance, des troubles
cognitifs et neurodéveloppementaux, la diminution de I'acuité auditive, le retard de la maturation sexuelle et
I"'augmentation du risque de retard pubertaire.

Le plomb est typiquement dosé dans le sang parce que c’est le biomarqueur le plus pertinent pour évaluer la
charge réelle de plomb dans 'organisme. De plus, les valeurs de plombémie sont représentatives d’un risque
pour la santé. A contrario, la mesure spontanée du plomb dans I'urine est un moins bon indicateur de la charge
réelle du plomb dans I'organisme. Il ne peut pas non plus étre relié a un risque pour la santé. Le dosage du
plomb dans l'urine a donc été entrepris a des fins statistiques et scientifiques, pour comparaison a d’autres
études de biomonitoring.

[1.1.2 VALEURS LIMITES POUR LE PLOMB DANS LE SANG

Valeur de référence | Situation de vigilance | Valeur d’intervention
< 25 pg/L (enfant) 25-50 pg/L (enfant) > 50 pg/L (enfant)
< 50 pg/L (adulte) 50-100 pg/L (adulte) > 100 pg/L (adulte)

Les études toxicologiques récentes établissent des effets toxiques avérés chez les enfants, adolescents, adultes
et femmes enceintes pour des plombémies inférieures a 100 pg/L. Ce seuil, fixé initialement par le CDC en 1997
était aussi un seuil pratique en regard des performances analytiques courantes. Bien qu’il existe de nombreux
effets toxiques du Pb, deux des trois effets critiques retenus par I'EFSA (2010), qui reconnaissent le caractére
sans seuil de ces effets, sont :

les effets néphrotoxiques (chez les adultes) donnant lieu a une BMDyoles de 15 pg/L, plombémie
critique dérivée de L’étude clé de Navas-Acien et al. (2009) portant sur la cohorte NHANES 1999-2006,
qui comprend 14778 sujets agés de plus de 20 ans, montrant des associations entre les concentrations
sanguines en plomb et une diminution du taux de filtration glomérulaire.

les effets neurodévelopementaux chez les enfants donnant lieu a une BMDjLos de 12 pg/L est établie a
partir des données présentées dans Lanphear et al. (2005) portant sur 1333 enfants de 7 populations
différentes pour une « benchmark response (BMR) » de 1% correspondant a la perte de 1 point de Ql.
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En 2014, ces valeurs établies par 'EFSA n’ont pas été jugées compatible avec les moyens et les objectifs de
gestion sanitaire de la plombémie infantile en France, dont la distribution était déja connue depuis I'étude
SATURN-INF (2008-2009, enfant de moins de 7 ans) et qui révélait une plombémie médiane proche des valeurs
établies par I'EFSA. Ceci enjoignit le HCSP en 2014 a définir :

e Un seuil de vigilance a 25 pg/L correspondant au percentile 90 de la distribution de la
plombémie chez les enfants de moins de 7 ans (et les femmes enceintes).

e Un seuil d’intervention a 50 pg/L correspondant au percentile 98 de la distribution de la
plombémie chez les enfants de moins de 7 ans (et les femmes enceintes).

Ce seuil de 50 ug/L est également préconisé par I’'OMS (2010) et par le CDC (2012) pour identifier les enfants
contaminés et déclencher une enquéte environnementale. En France, Le dépassement de I'un ou des deux
seuils entraine soit la formulation de recommandations hygiéno-diététiques, I'enquéte des sources
d’exposition, voire la prise en charge de I'enfant. Etant des valeurs de gestion, ces seuils sont également
amenés a étre régulierement revus a la baisse. En I'absence de valeur populationnelle wallonne et belge pour
les plombémies infantiles?, ces seuils de gestion sont retenus.

Pour les adultes, la valeur d’intervention de 100 pg/L est retenue. Bien qu’elle soit obsoléte en terme de seuil
de toxicité, elle est encore utilisée d’un point de vue gestion afin de déclencher des actions destinées a réduire
I’exposition au plomb dans les pays limitrophes a la Belgique, en France notamment. La situation de vigilance
est comprise entre 50 et 100 pug/L. Quant a la valeur de référence, le seuil est de 50 pg/L.

La différence entre les valeurs des enfants et des adultes s’expliquent de diverses fagons. Premierement, plus
de 90% de la charge corporelle de plomb d’un adulte est stockée dans les os, contre 70% chez les enfants.
D’une maniére générale (chez des sujets sains), il y a donc plus de plomb en « circulation » chez les enfants que
chez les adultes. Deuxiémement, la croissance d’un enfant est associées a un remaniement osseux important
ce qui conduit a une libération continue du plomb dans I'organisme or, c’est spécifiquement ce plomb en
circulation qui interagit avec les organes et distille ses effets toxiques sur ceux-ci. Enfin, le processus de
développement cérébral qui a lieu durant I'enfance rend cette jeune population plus sensible aux effets du
plomb. Cette circonstance, a elle seule, justifie probablement une valeur de référence plus basse pour les
enfants.

NB: Méme en petite quantité, le plomb génére des effets toxiques sur I'organisme. La valeur de référence
correspond a ce que I'on peut retrouver, actuellement, dans la population générale. Cette valeur, comme les
valeurs de vigilance et d’intervention, est amenée a diminuer dans un avenir proche. Plusieurs études montrent
en effet que I'imprégnation en plomb de la population diminue avec les années 2324, D’autre part, la nécessité
de revoir prochainement les valeurs de vigilance et d’intervention a la baisse est liée a la valeur de 15 ug/L,
proposée par I'Efsa (Autorité européenne de sécurité sanitaire des aliments) et reconnue par I’Anses (Agence
nationale de sécurité sanitaire de I'alimentation, de I’environnement et du travail), comme seuil au-dela duquel
un risque de maladie rénale chronique existe %. Les valeurs proposées dans ce document, pour les enfants et
adultes, sont donc le reflet de ce qui est le plus communément d’application, de nos jours, en France et dans

d’autres pays européens.

1 D’autres études ciblant les enfants et adolescents suggérent une concentration de référence inférieure 3 12 pg/L qui est
d’ailleurs I'objectif a atteindre en France pour le Haut Conseil de la Santé Publique (HCSP). C'est probablement I'objectif
qu’il s’agira de viser dans les années a venir en Belgique au vu des derniéres données populationnelles 2381,
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[1.1.3 VALEURS LIMITES POUR LE PLOMB DANS L’ URINE

Valeur de référence | Situation de vigilance Valeur d’intervention
< 1.8 ug/g.cr. 1.8-3 ug/g.cr. >3 ug/g.cr.

La plomburie reflete également la quantité de Pb stockée dans les tissus mous, mais elle est moins pertinente
que la plombémie pour évaluer la charge corporelle en plomb. On retrouve d’ailleurs beaucoup moins d’études
utilisant I'urine pour évaluer I'imprégnation en plomb par rapport a celles qui utilisent le sang. La valeur
populationnelle la plus pertinente relative a la plomburie moyenne (moyenne géométrique) est de 0.73 pg/g.
créatinine 26, Les résultats de I'étude dirigée par Perinne Hoet révelent une médiane de la concentration de
plomb dans les urines de la population belge égale a 1.80 pg/g. créatinine. C’'est le seuil qui a été retenu pour
déterminer la valeur de vigilance. La valeur d’intervention est quant a elle définie sur base de la limite
supérieure de référence qui figure dans la « Liste des biomarqueurs » de I'Institut de recherche expérimentale
et clinique de I'UCL et qui vaut 3.0 pg/g. créatinine. Ces deux valeurs définissent la situation de vigilance (1.8 —
3 pg/L).

[1.2 LE CADMIUM

En population générale, I'absorption alimentaire de végétaux et de produits animaux contaminés est
considérée comme prépondérante. L'absorption pulmonaire peut toutefois contribuer a une absorption
supérieure a celle absorbée le long du tractus gastro-intestinal. Chez les fumeurs, les apports quotidiens (20
cig./j) varient de 1-6 pg/j. Les fumeurs vivant en zones polluée sont susceptibles de présenter des charges
corporelles deux fois plus grandes que celle des non-fumeurs non exposés environnementalement (Heyman et
al. 2008).

11.2.1 LES EFFETS SUR LA SANTE 2730

Le cadmium est un toxique cumulatif qui se caractérise par une demi-vie de 20 a 30 ans dans le rein (organe
cible principal de I'exposition au Cd), ou il s’Taccumule toute la vie durant (excrétion urinaire faible de 0.005% de
la charge corporelle/jour).

L’effet le plus remarquable du Cd dans le contexte des expositions environnementales est sa nephrotoxicité
chronique (néphropathie pouvant évoluer vers l'insuffisance rénale). Habituellement, pour la population
générale, les concentrations critiques dans le cortex rénal (dose interne induisant des altérations rénales) ne
peuvent étre atteintes qu’aprés des expositions au cadmium importantes et cumulées sur plusieurs dizaines
d’années.

Classiquement la néphropathie cadmique est une tubulopathie proximale qui se traduit par une fuite urinaire
de protéines de faibles poids moléculaires (béta-2-microglobuline, protéine de liaison de la vitamine D,
protéine de liaison du rétinol (RBP), lysozyme, ribonucléase). A un stade ultérieur, I'atteinte tubulaire s’étend
au tube distal, ce qui se traduit par des troubles de I'acidification et de la concentration des urines.

Les atteintes osseuses sont principalement la conséquence d’une atteinte rénale avancée, diminuant la
capacité de réabsorption du calcium et du phosphore du rein (fuite phosphocalcique). Cette fuite
phosphocalcique peut étre responsable d’'une ostéomalacie voire d’'une ostéoporose.

La cancérogénicité du Cd (établie par I'lARC et I'USEPA) est particulierement bien documentée en
épidémiologie pour la voie d’inhalation (lien établi entre cancers du poumon et exposition professionnelle aux
fumées de CdO) qui contribue aussi a la charge corporelle et a I’excrétion urinaire.
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L'accumulation du Cd dans le rein, sa longue demi-vie et son élimination lente, ainsi que I'exposition
progressive des manifestations pathologiques conduisent a considérer toute la population vivant dans une
zone a risque comme vulnérable.

Pour le biomonitoring organisé pour la population du CTB, le cadmium a été dosé dans l'urine, le sang et les
cheveux. L'urine parce que c’est le biomarqueur le plus pertinent pour évaluer la charge réelle de cadmium
dans 'organisme et dans le sang et les cheveux, a des fins scientifiques (pour comparaison a d’autres études de
biomonitoring) et pour évaluer I'exposition récente.

Les cheveux retiennent le Cd en raison de leur forte teneur en kératine et constituent un bon biomarqueur de
I’exposition ancienne, en I'absence de contamination externe des cheveux. Les mesures réalisées dans Dewolf
et al. (2009) montrent une corrélation significative entre les teneurs en Cd dans les cheveux avec I'alimentation
via les l[égumes.

[1.2.2 VALEURS LIMITES POUR LE CADMIUM DANS L’URINE

Valeur de référence

Situation de vigilance

Valeur d’intervention

< 0.5 pg/L (enfant)
<1 pg/L (adulte)

0.5-2 pg/L (enfant)
1-4 pg/L (adulte)

22 pg/L
24 ug/L

La cadmiurie est le biomarqueur du Cd le plus fréquemment utilisé. En effet, lorsque les reins sont sains,
I’excrétion urinaire de cadmium est bien corrélée a la charge corporelle du métal.

Comme le plomb, le cadmium est un cumulatif au sein de I'organisme. Il y a donc une différence de valeurs
seuils entre les enfants et les adultes. Les valeurs de vigilance et d’intervention retenues correspondent aux
valeurs HBM-| et HBM-II définies par le German Environment Agency (2017) définissant les intervalles compris
entre 0.5 et 2 ug/L pour les enfants et 1 et 4 ug/pour les adultes , correspondant aux situations de vigilance.
Ces valeurs sont également reprises dans le rapport de Catherine Bouland (HBM-I: 1 pg/g.cr. < 25 ans; 2
pg/g.cr. > 25 ans) ou elles sont considérées comme protectrices2. Plusieurs études de cas francaises
rapportent aussi des seuils de 1 et 2 pug/g créatinine.

[1.2.3 VALEURS LIMITES POUR LE CADMIUM DANS LE SANG

Valeur de référence

Situation de vigilance

Valeur d’intervention

<0.4 pg/L
<1 pg/L (fumeur)

0.4-1.5 pg/L
1-5 pg/L (fumeur)

>1.5pug/L
> 5 pg/L (fumeur)

La concentration sanguine de cadmium reflete principalement I'exposition des derniers mois et est
particulierement influencée par le tabagisme. Pour les fumeurs (F) tout comme les non-fumeurs (NF), la valeur
d’intervention qui est retenue correspond au seuil adopté par le laboratoire de toxicologie du CHU de Liege et
se rapproche, pour les non-fumeurs, de la valeur protectrice de 1.4 pg/L choisie par Hays et ses
collaborateurs33. La valeur d’intervention pour les fumeurs est également celle employée par I'Institut de
recherche expérimentale et clinique de 'UCL.

Les valeurs de vigilance ont, elles, été fixées a partir de données moyennes (moyenne géométrique : 0.34 ug/L
pour NF — 0.93 ug/L pour F) issues du rapport sur les métaux lourds et oligo-éléments dans le sang rédigé par
I'Institut scientifique de Santé publique 2. La situation de vigilance est comprise, pour les non-fumeurs, entre
0.4 et 1.5 pg/L et, pour les fumeurs, entre 1 et 5 pg/L.
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[1.3 L’ARSENIC

L'arsenic est un métalloide ayant trois états d’oxydation (trivalent ou pentavalent) et existant dans I'organisme
sous forme strictement inorganique (Asi), sous forme de dérivés méthylés résultant du métabolisme de I'Asi
(MMA et DMA) et sous forme organique (arsénobétaine, arsénocholine,...). Par arsenic total, on entend la
somme des concentrations de toutes les formes d’As, sans distinction de leur caractére organique et
inorganique. Par spéciation de I'arsenic, il faut comprendre le processus qui distingue ces especes. Par arsenic

spécié, il faut comprendre la somme des concentrations des trois espéces (As +MMA+DMA, exprimée en ugas/L
OU Ugas/8crsa). Les résultats d’As spécié sont particulierement importants afin de pouvoir établir un lien entre
contamination environnementale et imprégnation de la population exposée a cette contamination.

La population générale est principalement exposée via l'ingestion d’As organique. Les aliments et I'eau
représentent 99% de la dose d’As quotidienne (Fillol et al. 2012)34. L’As tant organique qu’inorganique n’est pas
bien absorbé par la peau.

11.3.1 LES EFFETS SUR LA SANTE 3435

Les composés inorganiques de I'arsenic sont les plus toxiques. Les premiers symptomes d’une exposition
prolongée et importante a l'arsenic inorganique s’observent par des atteintes cutanées (mélanodermie,
kératodermie, maladie de Bowen), mais aussi, potentiellement, par une atteinte des muqueuses (rhinite,
stomatite, gingivite), une chute des cheveux, des stries de Mees (bandes blanches et grises transversales sur les
ongles), une neurotoxicité (polynévrite sensitivomotrice débutant aux membres inférieurs) une atteinte
sanguine (anémie). L’arsenic peut également étre responsable de cancers de la peau et du poumon. Le Centre
international de Recherche sur le Cancer (CIRC) a d’ailleurs classé I'arsenic et ses composés dans les produits
cancérogenes pour ’homme.

Toutefois, les effets de I’As sur la santé ne sont pas bien connus pour les faibles doses d’exposition (La Rocca et
al. 2010). Les cancers et les atteintes cutanées qui prédominent lorsque les populations sont exposées a une
eau alimentaire provenant d’aquiféres naturellement contaminés. Les études réalisées a ce jour indiquent que
les individus exposés a des sols naturellement riches en As (jusqu’a 131 mg/kg) en Meurthe et Moselle (Fillol et
al. 2012)3* ou en Allemagne (Gebel et al. 1998)3¢, ne montre pas d’imprégnation plus grande en comparaison a
la population générale ou a la population témoin. Dans le cadre de ces études, notamment, les interactions
importantes avec la consommation des produits de la mer ont été mises en évidence comme facteur explicatif
principal de I'imprégnation. L’arsenic est également un perturbateur endocrinien a tres faibles doses (les
récepteurs stéroides des androgenes, de la progestérone, des minéralocorticoides et glucocorticoides ainsi que
la régulation des génes, ASEF 2017%). L’arsenic présente un caractére thioloprive, c'est-a-dire que ses composés
trivalents ont une forte affinité pour les fonctions thiols, ou —SH, avec lesquelles le métalloide peut se
complexer de fagon stable (Styblo et al. 2000)37.

L'arsenic inorganique est facilement absorbé par voie orale (> 90 %) et respiratoire (30%). Une fois absorbé, sa
toxicité est intimement liée a son processus de métabolisation. L’As se fixe sur ’hémoglobine et est distribué
rapidement dans tous les organes (principalement le foie et les reins). L’arsenic a aussi la capacité de traverser
la barriére placentaire. La métabolisation de I'arsenic inorganique (Asi) se réalise au niveau du foie et passe par
des réactions d’oxydation et de méthylation, jusqu’a obtention de métabolites méthylés (acide
monométhylarsonique (MMA) et diméthylarsinique (DMA), majoritairement éliminés via I'urine. Environ 70%
des composés inorganiques absorbés sont excrétés via les urines, sous forme de MMA pour 25% et DMA pour
50%. La rétention de I'arsenic est maximale dans les phanéres, par contre sa demi-vie sanguine est trés courte,
de une a six heures (La Rocca et al. 2010)38,

1 ASEF, Association Santé Environnement France, les métaux lourds-Synthése de I'ASEF ; disponible sur : http://www.asef-
asso.fr/production/les-metaux-lourds-la-synthese-de-lasef/ consulté janvier 2018
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L’arsenic a été recherché dans l'urine. Une spéciation a été réalisée afin de mettre en évidence la forme
d’arsenic toxique (Asi+MMA+DMA). Les espéces urinaires d’arsenic ont été mesurées pour I'ensemble des
échantillons (n=93 sujets). Le diagnostic d’intoxication a I'arsenic peut également étre posé par I'analyse
guantitative de sa présence dans les phanéres, en particulier les cheveux, qui ont été également prélevé dans
le biomonitoring organisé sur la population du CTB.

[1.3.3 VALEURS LIMITES POUR L’ARSENIC (ASi+MMA+DMA) DANS L"URINE

Valeur de référence | Situation de vigilance Valeur d’intervention

<10 ug/g.cr. 10-15 pg/g.cr. > 15 ug/g.cr.

Dans le cadre du biomonitoring relatif a SANISOL, I'arsenic total et la spéciation de I'As ont été mesurées pour
tous les participants, ceci afin de pouvoir évaluer la concentration des biomarqueurs dérivés de |'arsenic
inorganique (Asi + MMA + DMA), qui est la forme d’arsenic la plus toxique. La spéciation permet d’exclure
I'interférence liée a des composés organo-arséniés non toxique tels que I'arsénobétaine, que I'on retrouve
abondement dans le poisson et les fruits de mer et, par voie de conséquence, dans |'organisme aprés en avoir
consommé.

La valeur d’intervention est fixée a 15 pg/g. créatinine et correspond au P95 de la population allemande .

Cette valeur est utilisée dans d’autres études comme valeur d’intervention ®> ou comme valeur représentative
d’une surexposition (Bouland et al. 2008). Le laboratoire de toxicologie du CHU de Liége a, d’autre part, revu sa
valeur d’intervention en passant de 10 a 15 pg/g. créatinine.

La valeur de référence de 10 ug/g. créatinine est retenue. Elle est préconisée comme valeur protectrice par les

études populationnelles frangaises (Saoudi et al., 2012 ; Hays et al., 2010) et correspond approximativement
au p95 de la population frangaise déterminé dans ces études (8,9 pg/g. créatinine et 8,3 ug/g. créatinine,
respectivement). Elle est aussi retenue par I"'UCL *° et anciennement par le CHU de Liége, mais qui est, pour un
seuil d’intervention, probablement trop basse au su de la consommation en riz et en poisson (qui impacte
I'apport alimentaire d’arsenic) parfois importante au sein d’'une population générale. La valeur de référence
fixe la limite supérieure pour une d'imprégnation. Cette valeur est retenue dans de nombreuses études de cas
en France et a I'Etranger.

[1.4 LE MOLYBDENE

[1.4.1 LES EFFETS SUR LA SANTE

Le molybdéne est considéré comme un élément nutritif trace essentiel pour les animaux et les humains. Il
intervient notamment dans le métabolisme des protéines et agit comme cofacteur pour plusieurs enzymes
humaines 442, Le molybdéne étant essentiel a I'organisme et au maintien d’une bonne santé, sa présence dans
I'urine (et le sang) est normale.

Les données sur la toxicité du molybdéne chez les humains sont limitées, car les effets nocifs observés chez des
animaux de laboratoire n’ont pas été signalés chez les humains #3. L’exposition chronique a des taux élevés de
molybdene a toutefois été associée a des symptomes s’apparentant a la goutte, incluant des taux élevés
d’acide urique et des douleurs articulaires®?. Le risque d’excés est cependant trés rare, car I'organisme I'élimine
facilement dans les urines. Il ne nous parait donc pas nécessaire de fixer une valeur de vigilance en plus d’une
valeur d’intervention.

Le molybdéne a été recherché dans I'urine en raison de concentrations relativement élevées dans le sol par
rapport a I'étude de Pollusol 2.
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[1.4.2 VALEURS LIMITES POUR LE MOLYBDENE DANS L’URINE

Valeur de référence | Situation de vigilance Valeur d’intervention
< 100 pg/g.cr. - > 100 pg/g.cr.

Le dosage urinaire de molybdéne est le biomarqueur courant. Il serait bien corrélé a l'intensité de I'exposition
(Hays et al. 2016)*, contrairement aux dosages plasmatiques qui sont peu utiles car ils sont affectés dans
certaines pathologies (augmentation des concentrations de Mo lors de pathologies hépatobiliaires) (INRS,
2017). Le dosage urinaire étant moins invasif est souvent préféré. Sur base de doses orales journalieres de type
Rfd ou Tdi, Hays et al. (2016) proposent des valeurs d’imprégnation limites en Mo au moyen d’'un modéle
pharmacocinétique calibré sur des données acquises par les dosages controlés chez les humains (entre 200-750
ug/L pour les teneurs dans I'urine).

Nous avons attribué comme valeur d’intervention, la valeur la plus élevée entre celles utilisées respectivement
par le laboratoire de toxicologie clinique du CHU de Liége (80 pg/g.cr.) et I'Institut de recherche expérimentale
et clinique de I"'UCL (100 pg/g.cr.). Le seuil de 100 pg/g.créatinine de I'UCL a donc été retenu comme valeur de
référence.

[1.5 LE CUIVRE

[1.5.1 LES EFFETS SUR LA SANTE

Les effets toxiques du cuivre sont trés rares. Eventuellement, la prise massive de cuivre peut se manifester par
des symptomes gastrointestinaux : nausées et maux d’estomac. Des apports élevés et réguliers en cuivre via
I’alimentation et I'eau potable peuvent causer des lésions hépatiques graves chez les jeunes enfants %>, mais
ceux-ci constituent des cas extrémes.

Le cuivre est principalement transporté vers le foie qui est le principal organe de stockage. La principale voie
d'élimination est la bile (80 % du cuivre hépatique) d'ou une excrétion majoritairement fécale (72 %).
L’excrétion urinaire de cuivre est trés faible (10-20%)%. Certains traitements hormonaux, thyroidiens ou
hépatiques peuvent influencer les imprégnations.

Le cuivre a été recherché dans I'urine en raison de concentrations relativement élevées dans le sol par rapport
a I’étude de Pollusol 2 et aux normes du décret sol.

Comme pour le molybdeéne, il convient de rappeler qu’une intoxication au cuivre, avec des effets sur la santé,
est rare, d’autant plus en dehors d’une exposition professionnelle. Il ne nous parait donc pas nécessaire de
fixer une valeur de vigilance en plus d’une valeur d’intervention.

[1.4.2 VALEURS LIMITES POUR LE CUIVRE DANS L’URINE

Valeur de référence | Situation de vigilance Valeur d’intervention
<50 ug/g.cr. - > 50 ug/g.cr.

Selon le rapport sur la biosurveillance humaine des substances chimiques de I'environnement au Canada #’, de
fortes doses de cuivre peuvent avoir des effets nocifs, mais il est rare que I'on observe des effets toxiques dus
au cuivre dans la population en général. Aussi, comme le cuivre est un élément essentiel a la santé, on s’attend
a le déceler dans I'organisme.
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Nous avons donc attribué comme valeur d’intervention, la valeur la plus élevée entre celles utilisées
respectivement par le laboratoire de toxicologie clinique du CHU de Liege (50 pg/g.cr.) et I'Institut de recherche
expérimentale et clinique de 'UCL (14 pg/g.cr.). Le seuil de 50 pg/g. créatinine du CHU de Liége a donc été
retenu comme valeur de référence.

[1.6 LE ZINC

[1.6.1 LES EFFETS SUR LA SANTE

Les effets toxiques du zinc en cas d’apport excédentaire sont tres rares. Comme pour le cuivre, ces effets sont
des manifestations gastrointestinales : nausées, vomissements et diarrhée. Une prise excessive et sur le long
court peut perturber I'absorption du cuivre et entrainer une anémie.

Le zinc aide a la formation des tissus conjonctifs, au maintien d’'une peau saine, au fonctionnement du systeme
immunitaire, ainsi qu’au métabolisme des glucides, des lipides et des protéines. L'exposition a de fortes doses
de zinc peut étre néfaste a la santé. La toxicité aigué du zinc résulte habituellement de la consommation d’une
quantité excessive de suppléments vitaminiques ou minéraux. De fortes doses de zinc peuvent causer des
crampes d’estomac, des nausées et des vomissements %8, L’ingestion de fortes quantités de zinc peut nuire a
I’absorption du cuivre dans le sang #>°°, Néanmoins, le zinc est un oligo-élément important pour I'organisme et
il est donc normal de I'y déceler.

Pour le zinc, la majorité de la dose absorbée se répartit dans les muscles squelettiques et les os. Tout comme le
cuivre, il ne s’accumule pas dans I'organisme, I’élimination étant principalement fécale (70-80%), ensuite
urinaire (15-25%) (INRS, 2017). Les charges corporelles en Cu et en Zn diminuent avec un temps de demi-vie
entre 100 et 500 jours (Heyman et al. 2008).

[1.6.2 VALEURS LIMITES POUR LE ZINC DANS L’URINE

Valeur de référence | Situation de vigilance Valeur d’intervention
<770 pug/g.cr. - > 770 pg/g.cr.

A l'instar du molybdene et du cuivre, nous avons attribué comme valeur d’intervention, la valeur la plus élevée
entre celles utilisées respectivement par le laboratoire de toxicologie clinique du CHU de Liége (500 ug/g.cr.) et
I'Institut de recherche expérimentale et clinique de I'UCL (770 ug/g.cr.). Le seuil de 770 pg/g.créatinine de I'UCL
a donc été retenu comme valeur de référence.

Un effet toxique du zinc est d’avantage lié a un déficit qu’a un excés d’'imprégnation. De nombreuses études>!
montrent que I'exposition au Zn exerce une synergie antagoniste avec le Pb, résultant par exemple en une
diminution de 20 a 46 % des plombémies infantiles prédites et mesurées (Noonam et al. 2003)>2. Certaines
études évoquent également une interaction similaire avec le Cd (évoquées dans Heyman et al. 2008)%’.

Comme pour le molybdeéne et le cuivre, il ne nous parait pas nécessaire de fixer une valeur de vigilance en plus
d’une valeur d’intervention.

[1.7 LE MERCURE

Le mercure peut étre présent dans les milieux d’exposition sous différentes formes de toxicités différentes : les
formes organomercurielles mono- et di-méthylées et les formes inorganiques pouvant étre soit élémentaire
(Hg%) et volatile, soit des composés minéraux mercuriques (Hg?*) ou mercureux (Hg,*). La méthylation du
mercure inorganique peut avoir lieu dans les sols en condition d’anaérobiose par I'action bactérienne ou par
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réaction avec les acides fulviques issus de la matiere organique (jusqu’a 5% du mercure total peut étre présent
sous forme de monométhylmercure dans les sols).

La population générale est principalement exposée aux formes organiques du mercure, via la consommation de
poisson gras et de fruits de mer dans lesquels du méthyl-mercure peut s’accumuler en raison d’une meilleure
liposolubilité et d’'un phénomene de bioamplification dans la chaine alimentaire. L'exposition au mercure
élémentaire via les alliages utilisés pour les amalgames dentaires, étudiée dés les années 80, permet d’établir
que ceux-ci contribuent de maniére significative a I'imprégnation de la population générale (en moyenne 10
pg/j de mercure sont libérés des plombages, selon 'OMS, principalement sous forme élémentaire)>3.
L’exposition environnementale aux sols contaminés par du mercure élémentaire est exceptionnelle. La plupart
du temps, les formes impliquées sont des composés minéraux (mercuriques/mercureux) liés a la métallurgie.

[1.7.1 LES EFFETS SUR LA SANTE

Une exposition au mercure peut étre responsable d’une intoxication aigue ou chronique, méme a des niveaux
faibles d’exposition. La toxicité du mercure varie selon sa spéciation, mais est toxique sous toutes ses formes.
Chez I'homme, les deux principaux organes cibles du mercure élémentaire et du mercure inorganique sont
principalement le systéme nerveux central et le rein. Du fait de sa toxicité sur le systéme nerveux central, les
populations particulierement sensibles sont les foetus et nourrissons dont le systéme nerveux est en plein
développement.

De maniére générale, chez I'homme, le mercure métallique et le mercure inorganique présentent un faible taux
d’absorption par voie orale et encore plus faible par voie cutanée. Le mercure organique, est absorbé plus
facilement par voie orale. Quelle que soit la forme de mercure considérée, il est distribué dans tout
I'organisme, mais se retrouve préférentiellement au niveau des reins, du foie et du cerveau, dans des
proportions relatives dépendant de sa spéciation. Le mercure élémentaire et le mercure inorganique sont
éliminés principalement par les urines et les féces.

Le mercure urinaire reflete I'exposition chronique au Hg inorganique. Cette matrice est également moins
influencée par la consommation de poisson (qui contient du méthylmercure) que le dosage sanguin (reflete
une exposition récente). Le mercure dans les cheveux est également un excellent indicateur de I'exposition
chronique au mercure organique. Cette matrice permet de donner une vision de I'évolution des niveaux
d’exposition au cours du mois précédent le recueil de I'échantillon (lié a la pousse de cheveu d’environ 1
cm/mois). Pour ce biomonitoring, nous avons privilégié I’analyse du mercure dans les cheveux des participants.
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1l MATERIEL ET METHODES

I11.1 OBJECTIFS DE L'ETUDE

Voir section 1.8 « Objectifs du biomonitoring »

[11.2 PRESENTATION DU BIOMONITORING CIBLE SUR LE COIN DE TERRE DE
BRESSOUX

[11.2.1 SCHEMA DE L'ETUDE

Il s’agit d’'une étude transversale en population générale d’exposition biologique a divers métaux/métalloides
présents dans le sol du Coin de Terre de Bressoux et certains fruits et Iégumes qui y sont cultivés. La campagne
de biomonitoring, pierre angulaire de cette étude, s’est étendue du 2 juillet et 24 septembre 2018 et s’appuyait
notamment sur :

e Des préléevements de sang pour le dosage de plomb et de cadmium ;

e Des prélevements d’urine pour le dosage de plomb, de cadmium, d’arsenic, de molybdene, de cuivre
et de zinc;

e Des prélevements de cheveux pour le dosage de mercure, d’arsenic et de cadmium ;

e Un questionnaire (voir annexes 4 et 5) qui reléve différents facteurs de risque d’exposition relatifs aux
caractéristiques personnelles des sujets, a leur lieu de résidence, au type d’habitat, a leurs professions
et loisirs, a leur consommation de légumes/fruits produits sur le CTB, a leur fréquentation du CTB, a
leur consommation tabagique.

L’administration du questionnaire a été effectuée selon deux modalités, au domicile des personnes ou dans
une salle proche du site de I'étude?, par le chargé de projet. Le rendez-vous durant lequel le questionnaire
était administré permettait également de collecter les échantillons d’urine et de cheveux. Les échantillons de
sang étaient quant a eux prélevés ultérieurement par un des deux laboratoires d’analyses partenaires de
I’étude.

[11.2.2 DELIMITATION DE LA ZONE DE L’ETUDE
La zone d’étude se limite au lieu-dit du Coin de terre de Bressoux. Il s’agit d’un terrain de 6 hectares parcellisé

fonctionnant comme un potager collectif urbain. Il est géré par I’ASBL « La ligue du Coin de terre » et a comme
propriétaire foncier le Logis Social de la Ville de Liege.

1 La direction du hall omnisport de Bressoux a mis une salle (équipée d’un WC) a disposition du chargé de projet pour
recevoir individuellement les participants, pour remplir le questionnaire et réaliser les prélevements d’urine et de cheveux.
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FIGURE 6 : LOCALISATION DU COIN DE TERRE DE BRESSOUX*

[11.2.3 POPULATION D’ETUDE

Pour étre inclus dans I’étude, les personnes volontaires devaient étre des adultes ou des enfants, sans
restriction d’age, qui fréquentaient ou avaient fréquenté le Coin de terre et/ou qui consommaient ou avaient
consommé des légumes/fruits issus du Coin de terre.

Cette étude considere les enfants de maniére distincte par rapport aux adultes. Les comportements et les
caractéristiques physiologiques sont en effet différents en fonction de I'dge. De plus, les enfants constituent
une population particuliere a considérer vis-a-vis des sols pollués par leurs jeux a I'extérieur et le fait qu’ils
mettent plus souvent les mains ou les jouets a la bouche 4%, Des différences métaboliques existent également
entre les enfants et les adultes *¢. Ainsi, il a été prévu de distinguer les groupes de population notamment pour
certaines valeurs limites (voir section Il « Toxicité des métaux et valeurs limites pour leurs biomarqueurs »).

[11.2.4 METHODE DE RECRUTEMENT

Le mode de recrutement était basé sur le volontariat. Une campagne d’information et de communication avant
le début de I'enquéte s’est donc avérée nécessaire. Différentes cibles ont été identifiées :

e Les autorités de la ville ou se situe la zone d’étude
e Les professionnels de la santé exercant dans la zone d’étude et les communes limitrophes
e Lapopulation ciblée par I'étude

Les autorités de la ville de Liege ont été averties de la période de déroulement de la campagne de
biomonitoring. En paralléle, une information par courrier a destination des professionnels de la santé a eu pour
vocation de jouer le réle de relais auprés de la population. Dans le courant du mois de juin, une séance
d’information publique s’est tenue dans I'objectif d’'informer la population cible des généralités de I'étude et
des procédures de participation a celle-ci. Pour viser la meilleure communication et la meilleure
compréhension qui soit, des interprétes turques et arabes sont intervenus a la demande des responsables de
I’étude. En fonction des cibles identifiées, différents supports de communication ont été réalisés dans le but
d’inciter la population a participer a I'’étude, de répondre aux interrogations et d’orienter vers les responsables
de I'étude. Les supports utilisés étaient :

1Sources : WalOnMap ; Google Maps
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e Une lettre d’invitation a la séance d’information publique du mois de juin 2018 introduisant I'étude,
ses éléments contextuels et ses objectifs (annexe 6);

e Un article a paraitre dans la revue trimestrielle d’'une maison médicale située dans la zone
d’étude (annexe 7);

e Un document a destination des professionnels de la santé de la zone d’étude et des communes
limitrophes reprenant, pour chaque métal/métalloide visé par I'étude, un tableau des effets toxiques
sur I'organisme humain (annexe 8).

[11.2.5 ASPECTS REGLEMENTAIRES

111.2.5.1 COMITE D’ETHIQUE

Le protocole d’étude et les différents documents nécessaires a son bon déroulement ont été soumis au comité
d’éthique hospitalo-facultaire du CHU de Liege. Au mois d’avril 2018, ce comité a donné son accord pour la
réalisation de I'étude de biomonitoring. L’Institut Scientifique de Service Publique a par ailleurs contracté une
assurance en responsabilité civile pour la couverture de dommages éventuels liés a I'expérimentation.

[11.2.5.2 DEMANDE DE CONSENTEMENT

Un accord écrit de participation au biomonitoring a été demandé a chaque personne incluse dans I'étude avant
toute investigation (prélevement des échantillons et questionnaire). Une lettre d’information (voir annexe 9) et
de consentement leur ont été remises (voir annexe 10). Les volontaires ont apposé leur signature sur le
document de consentement dans lequel ils devaient également spécifier par quel intermédiaire ils souhaitaient
étre prévenus de leurs résultats d’analyse : leur médecin de famille ou I'ISSeP. Dans le cas des enfants, 'accord
a été demandé au tuteur légal sur base d’'un consentement spécifique et distinct de celui des adultes (voir
annexe 11). Au sein de la population cible, les communautés turques et arabes sont présentes en nombre
important. Les documents susmentionnés ont donc été traduits en turque et en arabe (voir annexe 12).

111.2.5.3 CONFIDENTIALITE DES DONNEES

Les responsables du projet ont pu garantir la confidentialité des données grace a une pseudonymisation, en
attribuant un code aléatoire composé de chiffres et de lettres a chaque participant. Ce code a été utilisé pour
les questionnaires et pour les échantillons prélevés que les laboratoires partenaires ont analysés.

[11.2.6 DEROULEMENT DE LA CAMPAGNE DE BIOMONITORING

[11.2.6.1 PERIODE DE LA CAMPAGNE DE BIOMONITORING

La campagne de biomonitoring a volontairement été réalisée durant une période essentiellement estivale, du 2
juillet au 24 septembre 2018. Ces mois étaient en effet les plus propices a la culture des sols et a la
consommation des fruits et légumes produits sur ceux-ci.

[11.2.6.2 PROCEDURE DE COLLECTE DES ECHANTILLONS
Tous les participants se sont vus proposés la collecte de trois échantillons : un échantillon de sang, un

échantillon d’urine et un échantillon de cheveux. La planification de la collecte des échantillons et
I’'administration du questionnaire se sont organisées selon deux méthodes, une approche collective et une

1 Une troisiéme option était proposée aux volontaires, celle de ne pas recevoir les résultats d’analyses. Aucun participant
n’a coché cette option.
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approche individuelle. Ces deux approches ont été envisagées pour permettre au chargé de projet d’inclure un
maximum de participants en un minimum de temps et sur une période estivale synonyme de vacances.

A) L’APPROCHE PAR SEANCES COLLECTIVES

Prise_de rendez-vous par téléphone : apres avoir lu la lettre d’information et donné son accord oral de

participation, le volontaire se voyait proposé par I'enquéteur un rendez-vous pour une séance collective lors
d’un contact téléphonique. Ce contact permettait également de définir une heure de rendez-vous. L’objectif de
ces séances était de rassembler plusieurs participants sur une seule journée dans un local fixe a proximité du
lieu de I'étude et des habitations d’'une majorité de la population cible. Lors de ces journées, I'enquéteur était
accompagné d’un infirmier travaillant pour I'un des deux laboratoires partenaires.

Déroulement des séances: lors de son arrivée au local, I'enquéteur réitérait les objectifs de I'étude et

demandait au participant de signer la fiche de consentement. Il invitait ensuite la personne a se faire prélever
un échantillon de sang aupres de I'infirmier 'accompagnant, a passer aux toilettes pour I’échantillon d’urine et
administrait ensuite le questionnaire. L'échantillon de cheveux était généralement prélevé en fin de chaine.
L'enquéteur reportait ensuite le numéro d’identification du participant sur les échantillons récoltés ainsi que
sur le questionnaire. En fin de journée, aprés le dernier participant, I'enquéteur portait I'ensemble des
échantillons de sang et d’urine au laboratoire d’analyse (situé a 13 km du site de « prélevement »). Une
glaciere électrique était prévue pour conserver les échantillons au frais durant la journée et le transport. Les
échantillons de cheveux étaient quant a eux stockés sous enveloppe feutrée a I'abri de la lumiére et dans un
local frais (disposant de I’air conditionné). lls étaient acheminés vers le laboratoire responsable des analyses de
cheveux, siégeant a Bruxelles, une fois qu’un nombre de 10 a 15 échantillons était collecté?.

Lorsque les dates des séances collectives ne convenaient pas, la solution d’une séance individuelle était
envisagée (voir ci-dessous).

B) L’APPROCHE PAR SEANCES INDIVIDUELLES

Prise de rendez-vous par téléphone : lors du contact téléphonique, il arrivait que certains participants ne

puissent pas se rendre aux dates convenues pour les séances collectives. Pour éviter de perdre ces volontaires,
I’enquéteur déterminait avec eux une date et une heure de rendez-vous en dehors de ces séances collectives.
Le lieu de rendez-vous était le domicile des personnes.

Déroulement des séances : pour des raisons logistiques, I'enquéteur se rendait seul au rendez-vous, sans

infirmier. Comme pour les séances collectives, I'enquéteur débutait I'entrevue en rappelant les objectifs du
biomonitoring et en obtenant le consentement signé du participant. Ce dernier était ensuite invité a collecter
un échantillon de son urine et a remplir le questionnaire. L'échantillon de cheveux était prélevé en fin de
séance. Apreés avoir identifié les échantillons et questionnaire en apposant le code du participant, I'enquéteur
lui délivrait un « bon de prélévement ». Avec ce bon, le volontaire pouvait se rendre dans une antenne du
laboratoire d’analyse, proche de son domicile, pour réaliser gratuitement sa prise de sang. La consigne lui était
donnée de réaliser la prise de sang dans la semaine suivant ses prélevements d’urine. Avec le « bon de
prélevement » figurait les codes d’identification que les préleveurs de I'antenne (ils avaient regu la consigne)
apposaient sur I’échantillon de sang destiné a I’analyse. Selon le nombre de séances individuelles réalisées sur
la journée, I'enquéteur soit apportait les échantillons d’urine au laboratoire d’analyse, soit les stockait dans un
frigo dans les batiments de I'ISSeP prévu a cet effet.

[11.2.6.2 PROCEDURE DE RESTITUTION DES RESULTATS

1 e transport en voiture a été privilégié a I'envoi postal pour éviter tout égarement éventuel d’échantillon.
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Une fois I'ensemble des résultats d’analyse réceptionné, ils ont été confrontés aux valeurs limites définies par
I’étude de chaque biomarqueur. Une procédure de restitution individuelle a ensuite été organisée de facon a
respecter les souhaits des participants, adultes comme enfants, exprimés dans le formulaire de consentement :

e Les résultats ont été envoyés en unique exemplaire aux participants ;
e Les résultats ont été envoyés en unique exemplaire au médecin traitant identifié par les participants ;
e Les résultats ont été envoyés en double copie, aux participants ainsi qu’a leur médecin traitant.

La compilation des résultats individuels (voir annexe 13) a été effectuée au moyen d’un publipostage prenant
en compte (1) la divergence des valeurs limites selon les sous-populations concernées (enfant, fumeur,
participants avec une créatinine aberrante) et (2) les particularités liées a une communication vulgarisée des
résultats faisant intervenir un code a trois couleurs : vert, orange et rouge.

[11.3 METHODOLOGIE ANALYTIQUE

Les deux laboratoires partenaires chargés de réaliser les analyses sont :

1. Le laboratoire de Toxicologie clinique, médico-légale, de I'environnement et en entreprise & Unité
GLP-AEPT, appartenant au CHU de Liége et dirigé par le Professeure Corinne Charlier ;
2. L'unité Eléments-traces appartenant a Sciensano et dirigée par le Docteur Ann Ruttens.

Ces laboratoires ont été sélectionnés en remportant le marché public réalisé spécifiquement dans le cadre de
I’étude (voir annexe 14). lls avaient pour travail de réaliser les mesures des métaux dans les trois matrices
humaines suivantes:

-Dans le sang: Le plomb et le cadmium (CHU de Liege)

-Dans l'urine: L'arsenic total, le plomb, le cadmium, le cuivre, le molybdéene et le zinc ; la créatinine et
la cotinine (CHU de Liége), ainsi que la spéciation de I’As (Sciensano),

-Dans les cheveux : Le mercure, |'arsenic et le cadmium (Sciensano).

[11.3.1 PRELEVEMENTS ET CONDITIONNEMENT DES ECHANTILLONS

Les échantillons d’urine sont collectés dans des flacons a vis de 120 ml en PET équipés d’une canule et d’'une
aiguille et aussitdt conditionnées entre 2 et 8°C dans un refrigérateur portable, puis en chambre froide au
laboratoire. Dés réception, des aliquotes sont prélevés pour la mesure de la créatinine, des métaux et de la
cotinine (conservés a -20°C).

Les échantillons sanguins sont collectés par un(e) infirmier(ére) dans un tube hepariné de 6 ml (bouchon vert),
puis stockés dans un frigo jusqu’a la réception par le laboratoire de toxicologie du CHU de Liege.

Les échantillons de cheveux sont collectés préférentiellement chez les participants ayant des cheveux long (>12
cm). Plusieurs méches sont prélevées a I'arriere du crane pour constituer une quantité de matiére proche de 2
grammes tout en limitant le préjudice esthétique. Les prélevements sont réalisés au moyen d’une paire de
ciseau et de gants en nitrile bleu. lls sont stockés dans une enveloppe en papier opaque dans une piece
climatisée jusqu’a leur préparation.

[11.3.2 MESURE DE LA CREATININE

Le dosage de la créatinine dans l'urine permet de tenir compte de la diurése et corriger I'effet de la dilution
pour ajuster les concentrations en métaux dans l'urine.

La mesure de la créatinine urinaire par le laboratoire de toxicologie du CHU de Liege, pour laquelle il est
accrédité, est réalisée prioritairement, toujours moins d’'une semaine apres le prélevement. L’analyse repose
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sur un test colorimétrique cinétique fondé sur la méthode de Jaffé, par spectrophotométrie sur un
Autoanalyseur COBAS 8000. La mesure de la vitesse de formation d’un complexe jaune orangé produit par la
réaction entre |'acide picrique et la créatinine (en milieu alcalin), proportionnelle a la concentration en
créatinine dans I'échantillon, est mesurée en suivant la variation de I'absorbance en fonction du temps aprées
addition des réactifs. Le dosage de la créatinine urinaire par le CHU de Liége est réalisée avec une limite de
quantification de 0.1 g/L et une exactitude de 5.7% dans un intervalle de mesure de 0.13 3 4.255 g/L. Les
valeurs de référence pour la créatinine obtenues par le CHU de liege sont comprises entre 0.09 et 2 g/L et 0.03
et 1.81 g/L, chez la femme et 'homme respectivement. Ces gammes sont comprises entre celle fixée par 'OMS
de 0.3 et3 g/L.

[11.3.3 MESURE DE LA COTININE

La cotinine est un produit de dégradation de la nicotine par le foie. Il permet donc de déterminer I'exposition
au tabagisme (dans sa voie active ou passive) qui représente un facteur d’exposition au Cd mais aussi a
plusieurs métaux tels que le Pb et I'As.

La détermination de la cotinine urinaire par le laboratoire de toxicologie du CHU, pour laquelle il est accrédité,
est réalisée par UPLC-QTOF (Eksigent ultraLC100 et Triple TOF 4600 AB SCiex), avec extraction au préalable par
un mélange de solvants organiques (éther diéthylique, dichlorométhane, n-hexane et alcool n-amylique) en
milieu basique (carbonate de sodium). Le dosage de la cotinine est réalisée apd une limite de quantification
courante de 21.7 pg/L et jusqu’a 3000 pg/L (domaine de linéarité de la calibration) avec des exactitudes et
reproductibilités inférieures a 15%.

[11.3.4 MESURE DES TENEURS EN METAUX

[11.3.4.1 ANALYSES TOTALES (As, PB, CD, CU, ZN, MO) DANS LE SANG ET /OU L’URINE

Le dosage des biomarqueurs urinaires et sanguins de métaux, réalisé par le laboratoire de toxicologie du CHU
de Liege, accrédité pour ces méthodes, est exécutée au moyen d’un ICP-MS 7700x Agilent équipé d’une cellule
de collision ORS et systeme d’injection ISIS (Integrated Sample Introduction System), couplée a une colonne
HPLC (modele HPLC 1260 Infinity, Agilent Technologies).

Les échantillons urinaires et sanguins (aliquote de 400-500 pl) sont préalablement dilués dans une solution
d’acide nitrique 0.5%, contenant, pour les échantillons sanguins, 0.1% de butanol et 0.2% de triton afin de
réduire les effets de matrice. Les interférences spectrales sont réduites au moyen de la cellule de collision et la
dérive instrumentale et les effets de matrices sont corrigés au moyen d’'un mélange de standard internes (Sc,
Ge, Rh, Ir). La droite de calibration est réalisée par la méthode des ajouts dosés multiples. La répétabilité et
I'exactitude de la méthode est vérifiée au moyen de matériaux de référence certifiés (« seronorm whole
blood » Il et Il et QMEQAS pour le sang et Lyphocheck Il (BIORAD) et Seronorm Trace Elements Urine Il (Lucron
Bioproduct), analysés régulierement lors de I'analyse des échantillons. Le CHU de Liége participe aussi a un
contréle qualité externe belge et québécois (25 échantillons par an). La validation des méthodes développées
par le laboratoire du CHU de Liege est telle qu’elles permettent de mesurer des teneurs en métaux avec un
biais et un CV (précision intermédiaire) inférieurs a 20% pour les concentrations proches de la limite de
quantification (voir tableau 5) et inférieurs a 15% pour les concentrations comprises dans l'intervalle de
dosage.
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IELETTl Limites de quantification pour les biomarqueurs sanguins et

5 urinaires (en pg/L)
As Cd Pb Cu Zn Mo
Sang 0.1 0.5
Urine 4.43 0.12 0.38 1.65 15 5

[11.3.4.2 SPECIATION DE L’ARSENIC DANS L’ URINE

La mesure de la spéciation de I'arsenic (As(lll), As(V), MMA et DMA et AB) est réalisée par couplage HPLC-ICP-
MS (Varian 820) au moyen d’une colonne de type Hamilton PRP-X-100 (Reno, Nevada, USA). Six standards
externes préparés de maniére journaliére a partir des solutions meres sont utilisés pour la droite de calibration.
Les échantillons sont analysés en séquences comportant un matériel de référence certifié (G-EQUAS, #60) pour
vérifier I'exactitude et une solution standard pour corriger la dérive instrumentale (normalisation externe).
L’aire sous les pics des différentes especes d’As du chromatogramme est déterminée de maniére automatique
par le logiciel utilisé pour le traitement des signaux. Les limites de quantification sont de 0.8 pug/L pour Aslil, AB,
et DMA et de 0.5 pg/L pour AsV et MMA. Toutes les dilutions sont réalisées au moyen d’eau Milli-Q et d’acides
de qualité suprapure. Les répétabilités interne et externe du protocole valent respectivement 7% et 14%
(mesure faites sur des solutions de 5 ppb).

[11.4.3 ANALYSES TOTALES (As, HG, CD) DANS LES CHEVEUX

Le dosage des métaux dans les cheveux a été réalisé dans un but scientifique, afin d’étudier cette matrice
comme modalité de référence en vue de définir de nouvelles valeurs limites. Le dosage des métaux dans les
cheveux dont la longueur était supérieure ou égale a 12 cm avait également pour but de comparer des
concentrations récentes avec des concentrations anciennes, selon les teneurs retrouvées a la base et a la
pointe de la méche.

Ces analyses sont réalisées a l'unité « Elément trace » de Sciensano, laboratoire accrédité ISO 17025 pour la
détermination d’éléments traces dans diverse matrices. La détermination de Cd et As dans les cheveux est
réalisée par ICP-MS aprés minéralisation par voie humide en acide nitrique concentré. La détermination du Hg
est réalisée sur base du principe de I'absorption atomique au moyen d’un analyseur spécifique AMA, sans
traitement préalable de I'échantillon.

[11.4 QUESTIONNAIRE

Le questionnaire (annexe 4, adultes ; annexe 5, enfants et figure 7) a été administré par le chargé de projet a
tous les participants (adultes comme enfant). Il avait pour objectifs (1) de collecter des données relatives aux
sources d’exposition, (2) de lever les facteurs confondants et (3) d’interpréter les analyses des biomarqueurs
(volet 1). Dés lors, les informations demandées portaient a la fois sur les sources d’exposition potentielles liées
au CTB (e.g. quantité, variétés et préparations de légumes consommeés, présence sur le site), et non liées au
CTB, tant du point de vue des habitudes comportementales (e.g. statut tabagique,), qu’alimentaires (e.g.
consommation de produits de la mer), en lien avec I'habitat (e.g. année de construction, peintures au plomb),
la santé ou autres (e.g. usage de vaisselle et cosmétiques traditionnels). Le questionnaire adulte comporte 51
questions alors que le questionnaire enfant, [égerement différent, en contient 42.
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—t Questions générales J

eAge, Genre,

ePays de naissance

eStatut socio-économique

eStatut professionnel (profession a risque vis a vis des métaux)

|

Votre santé )

eInsuffisance rénale

eOstéoporose

*Plombages

eStatut tabagique (actif, passif, lieux exposition)

Votre habitat ‘

J
* Année de construction du logement,
* Année d'emménagement dans le logement
e Présence d'un jardin potager privatif
Sources d'exposition aux polluants J

eEnsemble de question visant plus spécifiquement a identifier les sources courantes d'exposition au Pb

Coin de Terre )

eFréquence et type d'activités sur le Coin de terre
eQuestions relatives a I'hygiéne aux équipements et aux pratiques

N IR R

Votre alimentation et la préparation ds aliments ]

eAlimentation générale potentiellement pertinente vis a vis des métaux

eBoissons (fréquence de consommation d'eau en bouteille ou du robinet)

eAutres pratiques potentiellements a risque (préparation, lavage)

eQuestions permettant d'estimation du taux d'autoconsommation

ecatégories et especes de légumes les plus consommées et consommeées récemment

1

Questions de synthése )

* respect des recommandation formulées.

FIGURE 7 : STRUCTURE DU QUESTIONNAIRE ADULTE AVEC, EN GUISE D’EXEMPLE, QUELQUES NOTIONS SUR LESQUELLES SE BASENT LES
QUESTIONS POSEES.

[11.5 METHODES D’ ANALYSE DES DONNEES

L’analyse des résultats du biomonitoring a été réalisée selon deux volets :

Le volet 1 concerne I'analyse de I'imprégnation des participants. En guise de comparaison a un groupe témoin,
les résultats d’imprégnation issus de ce biomonitoring ont été exploités :

- En comparaison aux valeurs limites définies dans le cadre de SANISOL (voir section Il).
- En comparaison a la littérature scientifique, a partir de résultats obtenus :
1) dans des études portant sur des « populations générale » ;
2) dans des cas d’études ol des populations sont exposées (ou non) a des sols contaminés
en Cd, Pb et/ou As.

Le volet 2 fait intervenir le questionnaire comme outil permettant I'interprétation des résultats d’imprégnation
(volet 1).
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[11.5.1 METHODOLOGIE UTILISEE POUR LE VOLET 1

111.5.1.1 COMPARAISON AUX VALEURS LIMITES

Pour pouvoir estimer, sur base de I'imprégnation constatée, le risque encouru pour la santé de la population
cible, il était indispensable de comparer les valeurs retrouvées dans cette population avec des valeurs limites
qui ont été définie dans le cadre de ce projet (voir section Il « Toxicité des métaux et valeurs limites pour leurs
biomarqueurs ») et résumées dans le tableau 6 ci-dessous.

Tableau 6 Valeurs limites retenues pour le biomonitoring du CTB

biomarqueur Valeur de référence Situation de vigilance Valeur d’intervention
<25 L (enfant 25-50 L (enfant)? >50 L (enfant
Plomb sang (Pbs) Hg/L ( ) Hg/L( ) Hg/L ( )

Plomb urine (PbU)

Arsenic urine (Asi +
MMA + DMA) (AsspecU)

Cadmium sang (CdS)

Cadmium urine (CdU)

< 50 pg/L (adulte)

<1.8 Hg/gcréat d

<10 Hg/gcréat4

< 0.4 pg/l7
<1 pg/L (fumeur)®

< 0.5 pg/L (enfant) ®
<1 pg/L (adulte)?®

50-100 pg/L (adulte)!

1.8-3 Hg/gcréat

10'15 ug/gcréat

0.4-1.5 pg/L
1-5 pg/L (fumeur)

0.5-2 pg/L (enfant)
1-4 pg/L (adulte)

> 100 pg/L (adulte)

>3 ug/ gcréat3

>15 Hg/gcréat5

> 1.5 ug/L8
> 5 pg/L (fumeur)” 8

> 2 pg/L (enfant)?®
>4 pg/L (adulte)?®

Molybdéne urine

> 100 g
(MoU) UE/8créat

<100 }J.g/gcréat 20 -

Cuivre urine (CuU) < 50 pg/gerear. 1t - > 50 pg/gereat

Zinc urine (ZnU) < 770 pg/geréat 12 - > 770 ug/gcreat

1 La valeur de 15 pg/L proposée par 'EFSA constitue un seuil au-dela duquel le plomb induit un risque de maladie
rénale chronique. Les valeurs de 25-50 pg/L pour les enfants (HCSP, 2014) et de 50-100 pg/L pour les adultes ont
toutefois été retenues par similarité avec les valeurs, a I’heure actuelle, les plus communément utilisées en France.

2 Hoet et al. (2013), médiane de la population adulte belge.

3 Institut de Recherche Expérimentale et Clinique (nd), p97.5 (1C90%) de la population adulte belge

4 Hays et al. (2010), et Saoudi et al. (2012), p95 de la population francaise.

> Becker et al (2003), p95 de la population allemande.

6 Hutse et al. (2005), moyennes géométriques de la population adulte urbaine belge.

7 CHU de Liége, Toxicologie clinique, médicolégale, de I'environnement et de I'entreprise (n.d.) — courriel de C.
Charlier du 12/06/2018.

8 Institut de Recherche Expérimentale et Clinique (nd), limite supérieure de référence.

9 German Environment Agency (2017), valeurs HBM |, Il.

10 Institut de Recherche Expérimentale et Clinique (nd), p97.5 (IC90%) de la population adulte belge

11 CHU de Liége, Toxicologie clinique, médicolégale, de I'environnement et de I'entreprise (n.d.) - courriel de C.
Charlier du 12/06/2018.

12 Institut de Recherche Expérimentale et Clinique (nd), p97.5 (IC90%) de la population adulte belge.

111.5.1.2 COMPARAISON AVEC LA LITTERATURE SCIENTIFIQUE

L'imprégnation de la population cible (fréquentant le site et/ou consommant les fruits/légumes produits) a été
comparée a la littérature scientifique récente, de deux maniéres:
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e Avec des valeurs populationnelles générales de portée nationale ou régionale, établies a partir de

plusieurs centaines a plusieurs milliers d’individus ne partageant pas comme caractéristique commune

d’étre exposés a des sols pollués en métaux (9 références, voir figure 8).

e Avec des valeurs issues d’études de cas, représentatives de populations partageant comme
caractéristique commune d’étre exposées a des sols pollués en Pb, Cd et/ou As (16 références, voir

figure 8).
POPULATION GENERALE ETUDES DE CAS (EXP./NON-EXP.)
Références (9) Références (16) - 28 populations (17 EXP+11 EXR)
Hutse et al. (2005) Durand et al. (2011) Kavanagh et al. (1998)
Pirard et al. (2014) Fillol et al. (2010) Bramwell et al. (2016)
Pirard et al. (2018) Fréry & Ohayon (1998) Ranft et al. (2003)
Schoeters et al. (2017) ORS PACA (2001) Do et al. (2011)

Nisse et al. (2017) BONK (n.d.) Charlier et al. (2008)
Hoet et al. (2013) Fierens et al. (2016) Burrion et al. (2011)
Fréry et al. (2011) Hinwood et al. (2004) Burrion et al. (2012)
Haines et al. (2017) Tsuji et al. (2005) Charlier (com. pers.)

Wilhelm et al. (2004)

FIGURE 8 : REFERENCES BIBLIOGRPAHIQUES UTILISEES POUR LA COMPARAISON DES DONNEES
D'IMPREGNATION DE LA POPULATION DU CTB A DES DONNEES REPRESENTATIVES DE POPULATIONS
GENERALES ET DE POPULATIONS EXPOSEES A DES SOLS CONTAMINES

La méthodologie poursuivie pour les comparaisons est la suivante :

Recherche bibliographique dans la littérature «blanche » (articles de revues internationales avec
comité de lecture), « grise » (rapports techniques produits par des organismes reconnus (INERIS,
16 et 17). Nous avons recherché et repris un maximum de parametres statistiques : moyenne
arithmétique, moyenne géométrique et percentiles (P10, P25, P50, P75, P90 et P75). Pour un
méme métal analysé dans une méme matrice, chaque parameétre d’une étude a été opposé a son
correspond calculé a partir des mesures d’'imprégnation de la population étudiée. Pour I'As, la
spéciation urinaire (Asi+MMA+DMA) est privilégiée sur I'As urinaire total, mais ce dernier a
éventuellement été sélectionné pour inclure a la comparaison plusieurs références importantes
en population générale (ex. Hoet et al. 2013). Pour les biomarqueurs urinaires, les données
exprimées en en ug/geqea OU en pg/L ont été toutes les deux extraites, si c’était possible. En plus
des parameétres statistiques, les fréquences de dépassement des valeurs limites issues des études
de cas ont également été compilées.

Comparaison aux parametres statistiques déterminés a partir des imprégnations mesurées a
Bressoux. Les parameétres statistiques calculés au départ des imprégnations brutes et filtrées sont
a chaque fois comparés aux parameétres statistiques correspondant établis dans les études
populationnelles (générales) et les études de cas. Pour chaque type d’étude et chaque
biomarqueur, le nombre relatif de dépassement peut alors étre déterminé. Le code couleur
adopté dans les tables en annexe 16 (études en population générale) et les tables en annexe 17
(études de cas) indique si la valeur issue de la bibliographie est inférieure a la valeur
correspondante calculée pour le CTB (valeur rouge) ou si elle est supérieure a celle-ci (

).
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[11.5.2 METHODOLOGIE UTILISEE POUR LE VOLET 2 — ANALYSES STATISTIQUES
UNIVARIEES ET MULTIVARIEES

Dans le cadre du Volet 2, des analyses statistiques univariées et multivariées ont été réalisées pour établir un
lien entre les imprégnations biologiques et les variables d’expositions issues des questionnaires afin de tenter
d’identifier les facteurs explicatifs des imprégnations et déterminer si un lien peut étre mis en évidence avec la
fréquentation du site et/ou la consommation des fruits/légumes qui y sont produits.

Les analyses statistiques ont été effectuées a I'aide du logiciel SPSS (IBM SPSS Statistics 25). Lorsque les
concentrations mesurées étaient comprises entre la limite de détection et la limite de quantification, nous les
avons remplacées par la limite de quantification divisée par 2 dans I'analyse statistique. De plus, les
observations exprimées en ug/g de créatinine ont été supprimée lorsqu’elles faisaient intervenir une créatinine
aberrante inférieure a 0.3 g/L ou supérieure a 3.0 g/L.

[11.5.2.1 VALIDATION DES BASES DE DONNEES

Il existe deux bases de données distinctes : une pour les adultes et une autre pour les enfants. Ces deux bases
de données ont été congues de fagon similaire et incluent les données issues du questionnaire et les valeurs
analytiques des différents métaux dans le sang, l'urine et les cheveux. L'encodage des données du
guestionnaire a été fait par le chargé de projet, conscient de I'enjeu et non soumis a une pression de rythme.
La base de données a été relue sur base de 10% des questionnaires. Aucune erreur n’a été constatée. En ce qui
concerne l'introduction des résultats analytiques, ils ont été transmis par les laboratoires d’analyse sous format
électronique reprenant le code d’identification de la personne et ses résultats. Ceux-ci ont ensuite été
combinés aux données du questionnaire grace au code d’identification des participants.

I11.5.2.2 ANALYSES UNIVARIEES

L'objectif des analyses univariées étaient de mettre en évidence les variables du questionnaire
significativement associées aux imprégnations mesurées par le biomonitoring. Ces imprégnations sont de
nature quantitative continue. Les conditions de normalité ont donc été investiguées a I'aide du Quantile-
Quantile plot et du test de Shapiro-Wilk. Aucune variable d’'imprégnation ne se distribuait selon une courbe
gaussienne. Le test non paramétrique de comparaison d’échantillons non appariés U de Mann-Withney a été
employé pour les variables qualitatives a 2 modalités (k=2). Le test de Kruskal-Wallis a, lui, été utilisé pour les
variables qualitatives a plus de 2 modalités (k>2). Les corrélations entre variables continues (p.ex. pour les
mesures d’'imprégnation entre elles ou entre les mesures d'imprégnation et I'age) ont été effectuées a I'aide du
coefficient de corrélation de Spearman, utilisé pour des variables qui ne suivent pas une loi normale. Dans le
cas de table 2x2, le Test exact de Fisher a été utilisé pour déterminer la p-valeur.

I11.5.2.3 ANALYSES MULTIVARIEES

L’objectif des analyses multivariées étaient de déterminer le pouvoir prédictif des variables du questionnaire
sur les mesures d’imprégnation issues du biomonitoring :

1. Une transformation logarithmique (logarithme népérien de la concentration du métal) et par la racine
carré (pour les variables dont le logarithme n’aboutissait pas a une normalisation de la distribution)
ont été réalisées pour I'ensemble des variables d’'imprégnation qui suivaient toutes une distribution
asymétrique. Cette étape a permis de normaliser les distributions des observations (Figure 9) et était
nécessaire pour pouvoir utiliser le modéle de régression multiple.
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Fréquence

Shapiro-Wilk : p=.772

Shapiro-Wilk : p<.001

Fréquence

20,00 40,00 60,00 80,00 100,00 2,00 250 3,00 350 400 450

Concentration du plomb dans le sang Concentration du plomb dans le sang (logarithme népérien)

FIGURE 9 : ILLUSTRATION D'UNE DISTRIBUTION ASYMETRIQUE (GAUCHE) NORMALISEE PAR LA FONCTION LOGARITHME
(DROITE)

Ces transformations ont permis de réitérer les analyses univariées, mais cette fois en appliquant des
tests d’hypothése paramétriques de comparaison de moyennes (t de Student) et de variances
(ANOVA). Pour les comparaisons des variables continues entre elles, le coefficient de corrélation de
Pearson a été utilisé. Les tests paramétriques sont plus puissants que les non paramétriques, raison
pour laguelle les analyses univariées ont été reproduites.

L’effet des covariables sur les concentrations des métaux a été modélisé a I'aide d’une régression
linéaire multiple. Cette régression a été appliquée a I'aide de la méthode stepwise ou pas-a-pas aux
trois biomarqueurs les plus pertinents en matiére d’effet sur la santé : le PbS, le CdU et I'AssecU. Les
modeles de régression intégraient comme variables dépendantes (Y) les mesures d’'imprégnation (PbS,
CdS, AsispecU) et comme variables indépendantes (X) celles dont I'analyse univariée montrait une
association statistiquement significative de 0.05 ou moins ou une tendance statistique inférieure ou
égale a 0.10. Cette méthode de sélection des variables a été choisie pour minimiser le phénomene de
propagation des valeurs manquantes compte tenu de la taille de I'échantillon (N = 88) et du nombre
de covariables issues du questionnaire (n=52). Les coefficients des covariables expriment
I’'augmentation ou la diminution relative de I'influence d’un facteur déterminé sur la concentration du
plomb dans le sang ainsi que du cadmium et de l'arsenic spécié dans l'urine. Les équations de
régression ont été considérées comme valides sur base des graphiques de répartition des résidus (voir
annexe 18) déterminant leur homoscédasticité et leur distribution normale.
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|V CARACTERISTIQUES DE L’ECHANTILLON

V.1 RECRUTEMENT ET ECHANTILLONS COLLECTES

La campagne de biomonitoring a débuté le 2 juillet 2018 et s’est cloturée le 24 septembre de la méme année.
Durant celle-ci, 93 participants ont été inclus parmi lesquels figurent 88 adultes et 5 enfants (voir figure 10). Sur
I’ensemble des participants, 93 ont donné un échantillon d’urine (88 adultes ; 5 enfants), 85 ont donné un
échantillon de sang (81 adultes ; 4 enfants), 35 ont donné un échantillon de cheveux (31 adultes ; 4 enfants) et
91 ont répondu au questionnaire (86 adultes ; 5 enfants). C'est pour les cheveux que I'on note le taux de
participation le plus faible (37,6%). Les hypothéses qui soutiennent ce taux sont: (1) une proportion
significative d’hommes aux cheveux courts et (2) la quantité de cheveux requise par le laboratoire d’analyse (2
gr pour un idéal de préléevement) a probablement généré la crainte de « trous » dans la chevelure des
participants.

0 - 88 o 2L s

¢ i 81 ,._ i 4

h & o o e

88 J 86 5 V 5
B

= % =93 échantillonsd’urine

¢ ¢ = 85 échantillonsde sang
m -> 35 échantillons de cheveux

L{ - 91 questionnaires remplis

FIGURE 10 : RESULTATS DE LA COLLECTE DES ECHANTILLONS

V.2 CARACTERISTIQUES DE L’ECHANTILLON DE LA POPULATION D’ETUDE

Le Coin de terre de Bressoux comporte 231 parcelles (simples ou fusionnées) exploitées par des associations ou
des familles. Ces dernieres comportent un nombre indéterminé d’enfants, voire de petits enfants qui peuvent
répondre aux conditions de participation a I'étude (fréquenter le CTB et/ou consommer les légumes/fruits quiy
sont produits).

Le bassin de recrutement a la caractéristique d’étre ouvert. Il est donc difficile d’évaluer le nombre de
personnes répondant aux critéres d’inclusion pour la campagne de biomonitoring. De maniere alternative, la
couverture du Coin de terre de Bressoux peut étre évaluée en comptabilisant le nombre de parcelles parmi
lesquelles au moins une personne a pu étre approchée/contactée. Ceci est d’autant plus pertinent que, depuis
la formulation publique des recommandations de juillet 2017 visant a réduire I'exposition des
jardiniers/consommateurs du CTB, un nombre important de parcelles ont été abandonnées. Aucun jardinier
utilisant ces parcelles n’a pu étre recruté. Soixante-six parcelles abandonnées ont pu étre comptabilisées sur
base de criteres tels que la présence de mauvaises herbes, I'absence de sol nus (ratissés), la présence de rang
de végétaux vivaces, la présence de déchets, etc. Sur les 165 (=231-66) parcelles encore exploitées, des
contacts ont pu étre établis avec les jardiniers de 61 d’entre elles, parmi lesquelles 50 ont été intégrées a
I’étude (61-50=11 refus). Ceci permet d’établir que la couverture des parcelles du CTB par la campagne de
biomonitoring s’éléve a 37% ((50+11)/165).
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93 individus fréquentant ces 50 parcelles ont pu étre recrutés entre le 02/07/2018 et le 24/09/2018 (environ 2
personnes par parcelle, en moyenne), parmi lesquels 88 adultes et 5 enfants.

Parmi les 88 adultes, on dénombre (Figure 11) :

e 47% d’homme, agés en moyenne de 61.7 ans et 53% de femmes, dgées en moyenne de 57.2 ans.
e 17% (15/88) des individus présentant des traces mesurables de cotinine, qui ont été considérés
comme fumeur, par opposition aux non-fumeurs (83%).
e 59.1% (52/88) des individus ayant déclaré avoir consommé du poisson/fruit de mer dans la semaine
précédant leur prélevement.
e 38.6% des individus d’origine belge ; 19.3% d’origine marocaine ; 18.2% d’origine italienne et 23.9%
d’origine autre (Turquie, Russie, Bosnie-Herzégovine).
NB: Cette répartition est différente de celle présentée dans le tableau de bord de la
population liégeoise (2015) pour Bressoux (73% Belge; 7,8 % Maroc; 6.8% Italie; 12.4%
autres).
e 22.7% des individus n’ont aucun diplome, 17% ont un dipldme du primaire ; 30.7% du secondaire et
27.3% du supérieur/universitaire.
NB : Cette répartition est différente de celle disponible pour la Belgique (13.9% sans dipléme
ou avec dipléme primaire, 55.7% avec dipléme du secondaire, 29.9% avec dipléme sup./univ.)

Le tableau ci-dessous (tableau 7) décrit I'échantillon d’adultes inclus dans I’étude sur base des réponses au
guestionnaire administré. Parmi les 51 questions que comporte le questionnaire, 42 ont pu étre analysées et
libellées sous la forme de fréquence pour les variables binaires et catégorielles, et d’indices de position et
dispersion (moyenne * écart-type, médiane, P25 et P75) pour les continues. L'une des 42 variables du
questionnaire a été décomposée en 7 autres variables. Il s’agit des deux catégories de fruits et légumes les plus
consommeées par les participants. Chaque catégorie a constitué une variable binaire a part entiére et a codée
comme telle : 0=Non; 1 = Oui.

Neuf questions n’ont pas été intégrées aux analyses descriptives et, par conséquent, aux analyses univariées et
multivariées pour les raisons suivantes : 'une des deux modalités de réponse (pour les variables binaires)
comportait un nombre d’observations insuffisant (< ou égal a 5; p.ex. la présence d’une ostéoporose, la
présence d’une insuffisance rénale, I'attente d’une naissance); la variable nécessitait un travail de
recodification important (p.ex. les trois variétés de fruits et Iégumes les plus consommées par les participants,
les 3 variétés de fruits et légumes qui ne sont plus consommées par les participants depuis les
recommandations, le type de recommandations respectées).

Tableau 7 : Résultats descriptifs des réponses au questionnaire Adulte (42/51 questions)

Parameétres N Fréquence (%) M £ SD P50 (Q1-Q3)
Sexe 86
Femme 47 (55)
Homme 39 (45)
Age 86 59.5+14.4 62.0 (48.4-71.0)
Pays d’origine 86
Belgique 35 (40)
Italie 16 (19)
Maroc 17 (20)
Autres 18 (21)
Niveau de diplome 86
Aucun 20 (23)
Primaire 15(17)
Secondaire 27 (32)
Supérieur 24 (28)
Plombage dans la bouche 86
Non 33 (38)
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Oui
Ouvrier dans le batiment
Non
Oui
Se ronge les ongles
Non
Oui
Diabétique
Non
Oui
Hypertension artérielle
Non
Oui
Tabagisme
Non
Ancien fumeur
Oui
Statut résidentiel
Locataire

Propriétaire
Année de construction de I’habitat
Avant 1950
Apres 1950
Type d’habitation
Appartement
Maison
Jardin privé
Non
Oui
Potager dans le jardin privé

Oui
Présence de canalisations en plomb

Non

Oui
Coloration des cheveux I’année écoulée

Non

Oui
Usage de cosmétiques traditionnels

Peintures de I’habitat en bon état

Usage de vaisselle artisanale

Fréquentation du CTB entre avril et
novembre
Moins d’1 jour par mois
Moins d’1 jour par semaine
1 jour par semaine
2-4 jours par semaine
5-7 jours par semaine
Fréquentation du CTB entre novembre et
mars
Moins d’1 jour par mois
Moins d’1 jour par semaine
1 jour par semaine
2-4 jours par semaine
5-7 jours par semaine
Fréquentation du CTB en heures/jour
(récent)

86

86

86

86

86

86

73

86

86

49

67

84

83

84

83

77

77

53 (62)

70 (81)
16 (19)

72 (84)
14 (16)

70 (81)
16 (19)

58 (67)
28 (33)

63 (73)
13 (15)
10 (12)

27 (31)
59 (69)

41 (56)
32 (44)

21(24)
65 (74)

37 (43)
49 (57)

28 (57)
21 (43)

55 (82)
12 (18)

54 (64)
30(36)

69 (83)
14 (17)

10 (12)
74 (88)

66 (80)
17 (20)

13 (17)
7(9)
10 (13)
33 (43)
14 (18)

38 (49)

19 (25)

13 (17)
5(6)
2(3)
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Moins de 2 heures
Entre 2 et 5 heures
5 heures ou plus
Fréquentation du CTB en heures/jour (1
an auparavant)
Moins de 2 heures
Entre 2 et 5 heures
5 heures ou plus
Retour des équipements a domicile

Non
Oui
Exploitation d’1 ou plusieurs parcelles
Non
Oui
Nombre d’année d’exploitation
Pratique du « hors-sol »
Non
Oui

Usage d’engrais
Compost personnel
Engrais du commerce
Engrais vert
Fumier
Purin et purin d’ortie
Terreau
Profil d’exploitation du CTB (récent)
A (intense)
B (modéré)
C (faible)
Profil d’exploitation du CTB (avant)
A (intense)
B (modéré)
C (faible)
Consommation de poisson la semaine
précédant le questionnaire

Non

Oui
Consommation de riz la semaine
précédant le questionnaire

Non

Oui

Consommation de fruits/légumes du CTB
la semaine précédant le questionnaire
Non
Oui
Mode de consommation d’eau la plus
fréquente
Bouteille
Robinet
Durée de consommation des
fruits/légumes du CTB (année)
Consommation de fruits/légumes du CTB
tous les jours (période estivale)
Non
Oui
Consommation de fruits/légumes du CTB
2x/semaine pendant 3 mois

Non

Oui
Conservation (bocal, congele) des
produits du CTB

Non

Oui

77

60

86

63
62

54

64

64

83

78

86

86

80
86

85

86

28 (36)
43 (56)
6(8)

27 (35)
43 (56)
7(9)

23 (38)
37 (62)

22 (26)
64 (74)

52 (84)
10 (16)

33 (61)
14 (26)
1(2)
3(5)
2(4)
1(2)

20 (31)
31 (48)
13 (20)

25 (39)
32(50)
7 (11)

31(37)
52 (63)

37 (47)
41 (53)

18 (21)
68 (79)

42 (49)

44 (51)

56 (65)

30 (35)

24 (28)
61(72)

30 (35)
56 (65)

13.3+14.8

14.6 £15.2

8.00 (3.00-16.00)

8.00 (4.00-20.0)
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Eplucher les fruits et légumes 82
A chaque fois 46 (56)
De temps en temps 22 (27)
Rarement ou jamais 14 (17)
Catégorie la plus consommée Fruit 88
Non 66 (75)
Oui 22 (25)
Catégorie la plus consommée Légume- 88
fruit
Non 22 (25)
Oui 66 (75)
Catégorie la plus consommée Légumes 88
feuilles
Non 72 (82)
Oui 16 (18)
Catégorie la plus consommée Légumes 88
racines
Non 84 (95)
Oui 4(5)
Catégorie la plus consommée Pommes de 88
terre
Non 73 (83)
Oui 15 (17)
Catégorie la plus consommée 88
Légumineuses
Non 58 (66)
Oui 30 (34)
Catégorie la plus consommée Aromates 88
Non 80 (91)
Oui 8(9)
Respect des recommandations 86
Non 8(9)
Non, je n’en avais pas connaissance 6(7)
Oui, certaines 52 (61)
Oui, completement 13 (15)
Non pertinent 7 (8)

Parmi les enfants (Figure 11) :

Aucun des 5 enfants (4gés en moyenne de 6.6 ans) ne présentait des traces mesurables de cotinine, mais 4
d’entre eux ont consommé du poisson/fruit de mer dans la semaine précédant leur prélevement. Tous les
enfants sont belges, leur tuteur posséde toujours un dipléme du secondaire (2/5) ou du supérieur/universitaire
(3/5).

0 02/07/2018 - 24/09/2018 ‘
93 personnes

n x

88 5
A':47 % ; 61,7 ans [57,0-66,4] J:4;9:1
©:53%; 57,2 ans [53,4-61,8] Age : 6,60 [4,72-8,48]
Fumeurs : 17 % (15/88) Tabagisme (passif) : 0/5
Consommation de poisson : 59,1 % (52/88) Consommation de poisson : 4/5
Nationalité : belge (38,6 %); Maroc (19,3 %); Italie Nationalité : belge (5/5)
(18,2 %); Autre (23,9 % - Turquie, Russie, Bosnie-
Herzégovine) Dipléme du tuteur : aucun (0/5); primaire (0/5);
secondaire (2/5); sup. ou unif. (3/5)
Dipléme : aucun (22,7 %); primaire (17,0 %);
secondaire (30,7 %); sup. ou unif. (27,3 %)

FIGURE 11: DONNEES EPIDEMIOLOGIQUES RELATIVES A L’ECHANTILLON D’ETUDE
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IV.3 ANALYSE DE L’EFFET DE RECOMMANDATIONS SUR LE CHANGEMENT
DE COMPORTEMENTS DES COLONS

L’analyse des questionnaires ne révele pas tres clairement un changement de comportement des colons suite
aux recommandations formulées dés juillet 2017, puis confirmée en novembre 2017.

La seule question proposant explicitement aux participants de se prononcer sur le respect des
recommandations n’a pas pu étre exploitée a cette fin. En effet, parmi les recommandations les plus
respectées, on retrouve le lavage des mains ou le fait de se couper les ongles régulierement. Au dire des
participants qui se sont oralement exprimés sur cette question lors de I'administration du questionnaire, ces
comportements (se laver les mains et se couper les ongles) étaient habituels et présents bien avant que les
recommandations ne soient éditées. Il est donc hautement probable qu’un nombre importants de personnes
qui ont répondu respecter certaines recommandations le fassent avant méme la mise en place de celles-ci et
donc non conséquemment a la découverte de la pollution du CTB.

D’autres questions, moins explicites peuvent nous apporter un éclairage :

- Le temps passé quotidiennement sur le CTB (Q33) actuellement et il y a un an (i.e. avant que les
recommandations ne soient formulées) :

Présence sur le site (n=77) Depuis juillet 2017 Avant juillet 2017
Moins de 2 h 36 % 35%
Entre 2 et 5 heures 56 % 56 %
5 heures ou plus 8% 9%

Suite aux recommandations, le temps passé quotidiennement sur le site n’a pas diminué de maniére
remarquable pour les participants au biomonitoring.

- Profil d’utilisateur

Les participant qui ont déclaré exploiter (Q37) une ou plusieurs parcelle(s) du CTB étaient invités a indiquer
dans quel profil (A, B ou C) il se retrouvait le plus, actuellement et il y a un an (Q38). A noter qu’aucun
participant n’a déclaré avoir exploité une parcelle et s’étre arrété suite aux recommandations (Q37b) (74% ont
déclaré exploiter une parcelle et 24% ont déclaré n’avoir jamais exploité de parcelle ; N = 86).

O (A) Je cultive de nombreuses espéces potageres et pratique une rotation des cultures avec peu ou pas de pause entre les
especes. J'arrose dés que nécessaire. Jamende le sol régulierement. Jutilise éventuellement une serre. Je conserve et
surgéle une quantité importante de ce que je produis.

O (B) Je cultive des espéces classiques cultivées régulierement mais sans optimisation avec éventuellement quelques
conserves.

O (C) Je cultive quelques espéces potageres a la belle saison, juste pour le plaisir.

Profil (n=64) Depuis Juillet 2017 Avant Juillet 2017
A 31% 39%
B 48% 50%
C 20% 11%

Suite aux recommandations, un recul de « I'intensité » avec laquelle les jardiniers exploitent leurs parcelles
peut étre observé depuis juillet 2017. Ceci est cohérent avec un nombre plus important de parcelles
inoccupées/abandonnées en 2017-2018.
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Les deux questions donnent des résultats contradictoires, mais globalement, on peut retenir un recul de
I'intensité des pratiques et de la fréquentation du site depuis Juillet 2017.

Les recommandations portaient aussi sur la nature des espéces a privilégier. Grace aux données recueillies par
les questionnaires pendant la campagne de biomonitoring qui s’est déroulée entre juillet 2018 et octobre 2018,
nous pouvons évaluer que les catégories de fruits et légumes les plus consommées chez les participants étaient
les légumes fruits (pour 75% des participants), les légumineuses (pour 34%), les fruits (pour 25%), les légumes
feuilles (pour 18%), les pommes de terre (pour 17%), les aromates (pour 9%) et les légume racines (pour 5%).
Ces données indiquent globalement que la production et la consommation sur le CTB favorise déja les
catégories les moins contaminées en Pb et en Cd (voir tableau 3) et sont assez cohérentes avec les
recommandations émises depuis 2017.
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V (VOLET 1) : ANALYSE DE L'IMPREGNATION
BIOLOGIQUE EN METAUX (P8, Cp, As, Cu, ZN, MO)
POUR LES BENEFICIAIRES DU COIN DE TERRE DE
BRESSOUX

L’objectif de cette section est de présenter les données d’imprégnation pour les biomarqueurs sanguins et
urinaires qui ont pu étre mesurés grace a la participation de 93 usagers du CTB et de les comparer (1) aux
valeurs limites (seuil de vigilance et d’intervention) validées par le comité d’expert dans le cadre de SANISOL et
(2) aux données issues de la littérature scientifique, portant soit sur des études populationnelles nationales ou
régionales (comparaison avec des « populations générales », exposées de maniere « normale » aux métaux),
soit sur des cas d’études locaux dans lesquels les populations sont exposées a des sols pollués en métaux (Pb,
Cd et As).

Cette triple comparaison permet de mieux qualifier et comprendre I'importance de I'imprégnation observée
dans la population du Coin de terre de Bressoux.

Cette section ne concerne que la présentation et I'analyse des résultats en biomarqueurs sanguins et urinaires
pouvant étre mis en relation avec les valeurs limites définies. Les analyses sur matrices capillaires ne font pas
I'objet de ce volet 1 dédié a I’analyse des résultats d’imprégnation?.

D’autre part, cette partie du rapport prévoit une exploitation minimale des données individuelles acquises via
les questionnaires permettant de lever les facteurs confondants classiques pouvant influencer les mesures des
biomarqueurs d’exposition liés au tabagisme, a la consommation de poisson et aux valeurs de créatinurie
aberrantes. L'exploration d’autres facteurs confondants tels que I'dge ou I'activité professionnelle est
présentée dans le chapitre qui suit relatif au volet 2 (il tente d’établir un lien entre I'imprégnation des individus
et les questionnaires en exploitant quantitativement les informations liées a la fréquentation du site et a
I’'autoconsommation, notamment).

V.1 STATISTIQUES DESCRIPTIVES SUR LES MESURES D’ IMPREGNATION DES
ADULTES ET FILTRAGE

Pour tenir compte de I'influence importante (i) du tabagisme (actif/passif) sur I'imprégnation au Pb et au Cd ;
(i) de la consommation récente de poisson/fruit de mer sur I'imprégnation en As total (mais aussi dans une
moindre mesure de I'As spécié, AssecU : Asi+MMA+DMA) et (iii) de créatinuries anormales (<0.3 ou >3 g/L,
selon I'OMS), pouvant surévaluer ou sous-évaluer les biomarqueurs urinaires aprés normalisation a la
créatinine, la comparaison aux valeurs limites et a la littérature scientifique porte a chaque fois sur (1) les
valeurs brutes et (2) les valeurs filtrées.

Le filtrage consiste a supprimer de I'analyse statistique (i) les valeurs des biomarqueurs sanguins et urinaires du
Pb et du Cd mesurées chez les individus présentant des traces mesurables de cotinine ; (ii) les valeurs des
biomarqueurs d’As (As total ou As spécié) des individus ayant déclaré avoir consommé du poisson durant la

1 Les analyses sur matrice capillaire (As, Cd, Hg) sont utilisées pour mettre en évidence une évolution chronologique de
I'exposition des individus (car les recommandations ont été formulées 1 an aprés le lancement de la campagne de
biomonitoring). Elles n’ont pas pour vocation d’étre comparées a des valeurs limites.
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semaine précédant le prélévement ; et (iii) les valeurs de créatinurie anormale, ce qui revient a supprimer de
I’'analyse les valeurs des biomarqueurs normalisés a la créatinine si la mesure de la créatinurie est hors des
normes fixées par 'OMS.

Le filtrage n’a pas été réalisé pour les cinq enfants ayant participé a I'étude (taux de participation trop faible),
bien que 4 d’entre eux ont déclaré avoir consommé du poisson la semaine précédant le prélevement. Le
dosage de I'AsgpecU (ASi+MMA+DMA) étant faiblement influencé par la consommation de poisson, cette
derniére n’explique probablement pas, a elle seule, les imprégnations élevées en Ass,ecU qui sont observées
chez les enfants.

Les parameétres statistiques descriptifs mesurés pour les huit biomarqueurs sanguins et urinaires retenus chez
les adultes de la population étudiée sont présentés dans I'annexe 19, a chaque fois pour les imprégnations
brutes et les imprégnations filtrées. Vu la faible représentation des enfants dans I’échantillon, ceux-ci sont
exclus des statistiques descriptives.

Ces parametres ont été utilisés pour comparer la population étudiée dans ce biomonitoring aux cas d’études
(population générale et population exposées a des sols pollués).

V.2 ANALYSES STATISTIQUES DES MESURES D’IMPREGNATION

Apreés avoir vérifié les conditions de normalité graphiquement a I'aide d’un histogramme et du test de Shapiro-
Wilk, le test non paramétrique de comparaison d’échantillons non appariés (U de Mann-Withney) a été réalisé
pour identifier les associations statistiques entre le tabagisme et le Pb dans le sang et I'urine, le tabagisme et le
cadmium dans le sang et l'urine et la consommation de poisson et I'arsenic dans 'urine (voir table 1). Les
résultats ont été considérés comme significatifs au niveau d’incertitude de 5 % (p < 0.05).

Ces comparaisons sont réalisées afin de justifier I'effet des facteurs déterminants sur les imprégnations qui ont
nécessité la réalisation du filtrage.

Pour le plomb sanguin (PbS) et le plomb urinaire (PbU) : bien qu’il n’y ait pas de différence statistique entre
I'imprégnation des fumeurs et des non-fumeurs (p-valeur supérieure a 0.05) dans la population étudiée, nous
avons choisi de réaliser le filtrage du tabac car il était fréquemment réalisé dans la littérature.

Pour le cadmium sanguin (CdS), la différence d’imprégnation entre fumeurs et non-fumeurs est significative. Le
filtrage du CdS est donc nécessaire pour s’affranchir de ce facteur déterminant pour la population d’étude,
comme préconisé dans la littérature.

Pour le cadmium urinaire (CdU), la différence d’imprégnation entre fumeurs et non-fumeurs n’est pas
significative pour la population étudiée (p-valeur = 0.102). Toutefois, le filtrage des imprégnations a été réalisé
pour tenir compte de ce facteur en excluant les fumeurs (ou plutét les individus présentant des concentrations
en cotinine mesurables), comme cela a été évoqué en comité technique et en bonne cohérence avec la
littérature.

Pour I’As urinaire total (AsitU) et I'arsénobétaine (AB), il existe une différence hautement significative entre les
individus ayant déclarés avoir consommé récemment du poisson/fruits de mer en comparaison aux autres
participants (p-valeur <0.0001). Il existe aussi une différence significative entre ces deux populations pour I'As
urinaire spécié (AsspecU), qui justifient donc le filtrage des imprégnations vis-a-vis de ces valeurs. Cependant,
ces deux groupes d’individus ne different pas significativement vis-a-vis de leur imprégnation en arsenic
inorganique urinaire (As;U) (p-valeur=0.498).
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Le lien potentiel entre la consommation de poisson/fruit de mer et I'imprégnation en Cd sanguin et urinaire a

également été évalué comme facteur confondant pour la population d’étude. Il s’avere que les imprégnations

observées ne sont pas significativement associées a la consommation de poisson, ni pour I'un ni pour I'autre.

Comparaison des imprégnations en Pb, Cd et As selon le statut tabagique et la

Tableau 8 consommation de poisson/fruits de mer.
N Moy. 1C 95% Min. Max. P50 p-valeur
Plomb
Sang (ug/L) Fumeur 13 30.85 21.97-39.72 124 61.80 23.70 0.266
Non-fumeur 68 28.25 23.61-32.89 7.20 103.10 22.75
Urine (ug/g.cr)  Fumeur 15 2.43 1.49-3.37 1.11 7.74 2.19 0.553
Non-fumeur 73 2.18 1.80-2.56 0.43 11.09 1.81
Cadmium
Sang (ug/L) Fumeur 13 1.301 0.903-1.698 0.29 2.32 1.26 0.007
Non-fumeur 68 0.827 0.693-0.960 0.22 3.21 0.725
Urine (ug/L) Fumeur 13 0.905 0.581-1.230 0.25 1.98 0.68 0.102
Non-fumeur 68 1.317 1.155-1.479 0.29 3.45 1.365
Arsenic
AsiotU (ug/g.cr) Poisson 52 39.81 26.08-53.55 3.42 206.3 18.64 <0.001
Pas Poisson 31 10.31 7.376-13.24  3.03 37.21 8.636
AsgpecU (Hg/g.cr)  Poisson 52 14.80 10.86-18.74  3.57 77.5 10.5 0.042
Pas Poisson 31 10.45 7.024-13.88 2.83 53.6 7.80 (t-test :
0.132)
AsiU (ug/g.cr) Poisson 52 6.13 3.90-8.35 0.00 49.3 4.51 0.498
Pas Poisson 31 4.52 2.52-6.53 0.20 28.0 3.14
ABU (ug/g.cr) Poisson 52 37.2 19.65-54.69  0.16 301.8 11.5 <0.001
Pas Poisson 31 262 1.41-3.83 0.00 16.84 1.86
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Tableau 9 Paramétres statistiques utilisés pour les comparaisons aux populations générales et cas d’étude pour le PbS, le PbU, le CdU, le CdS et

/’ASSJJéCU.
AsgpecU

PbU : Non- AU : Sans
Paramétres PbS: Brutes PbS: Non- PbU: Brutes fumeurs et CdU: Brutes CdU: Non- CdS: Brutes CdS: Non- Br;pte(:s : poisson et
statistiques (ng/L) fumeurs (ug/L) (ng/g.cr) créat normale (pg/L) fumeurs (ug/L) (ng/L) fumeurs (ug/L) créat

(ng/g-cr) (1e/g-cr) normale

(ne/g.cr)

N 81 68 88 68 88 73 81 68 88 27
Moyenne ar. 28.7 28.25 2.22 2.02 1.20 1.26 0.90 0.83 13.06 9.191
Moyenne gé. 24.1 23.4 1.87 1.77 1.00 1.05 0.76 0.70 10.16 7.838
P10 10.3 10.0 0.96 0.94 0.42 0.45 0.33 0.33 4,151 3.208
P25 16.2 15.3 1.23 1.22 0.63 0.68 0.53 0.51 6.663 5.454
P50 23.1 22.7 1.82 1.79 1.23 1.29 0.75 0.72 10.09 7.795
P75 36.6 36.8 2.62 2.42 1.56 1.59 1.00 0.92 13.47 12.78
P90 52.0 49.9 3.66 3.31 2.08 2.12 1.77 1.50 23.64 16.64
P95 64.6 68.3 4.90 3.97 2.43 2.49 2.07 1.83 34.88 21.12
Hommes >18ans
N 36 30 39 31 39 32 36 30 39 17
Moyenne ar. 31.1 32.0 1.74 1.83 1.40 1.47 0.83 0.83 9.349 9.014
Moyenne gé. 25.9 26.3 1.56 1.63 1.15 1.21 0.69 0.68 8.345 7.587
P10 10.2 10.1 0.89 0.89 0.35 0.31 0.31 0.32 3.714 3.195
P25 15.5 15.1 1.11 1.07 0.75 0.97 0.47 0.44 6.314 4,584
P50 26.1 29.1 1.69 1.74 1.42 1.44 0.63 0.63 7.796 7.197
P75 40.6 41.9 2.05 2.06 1.88 2.01 1.06 0.97 12.22 12.58
P90 56.9 63.7 3.19 3.53 2.41 2.44 1.54 1.62 12.97 17.77
P95 75.4 84.1 3.40 3.95 2.57 2.88 2.05 2.46 23.37
Femmes >18ans
N 43 36 47 35 47 39 43 36 47 10
Moyennear.  26.7 25.2 2.61 2.17 1.05 1.09 0.98 0.83 16.34 9.492
Moyenne gé.  22.7 21.2 2.15 1.87 0.89 0.94 0.84 0.73 12.15 8.284
P10 9.58 9.07 1.03 0.99 0.44 0.48 0.37 0.35 4.421 3.002
P25 17.0 15.5 1.37 1.21 0.60 0.60 0.63 0.58 7.371 5.561
P50 22.5 19.8 2.23 1.95 0.80 0.88 0.82 0.75 12.01 9.195
P75 32.2 31.3 3.03 2.66 1.49 1.52 1.00 0.91 17.74 13.22
P90 45.0 439 4.63 3.45 1.97 1.97 2.04 1.33 33.74 17.33
P95 61.5 66.8 8.15 5.26 2.18 2.21 2.27 2.02 65.02
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V.3 COMPARAISON AUX VALEURS LIMITES

Les valeurs limites retenues dans le cadre de cette étude sont les 5 valeurs de référence retenues pour les
biomarqueurs AssecU, PbU, CdU, PbS et CdS et les 8 valeurs d’intervention retenus pour AssecU, PbU, CdU,
CuU, ZnU, MoU, PbS et CdS (voir tableau 6, section 111.5.1.1 « Comparaison aux valeurs limites »). La démarche
de sélection des valeurs est définie dans (Maggi et al. 2018)*7.

L’analyse des dépassements porte a la fois sur les valeurs brutes et les valeurs filtrées qui excluent les individus
(ou plutot leurs valeurs) dont I'imprégnation peut étre influencée par :

(a) La consommation récente de poissons/fruits de mer, pouvant contribuer aux teneurs en Asi, MMA
et DMA.

(b) Le tabagisme actif ou passif apprécié par des teneurs en cotinine > LQ, qui contribue a une
surimprégnation en Cd.

(c) Une créatinurie anormale (<0.3 g/L ou >3 g/L) qui surestime ou sous-estime les imprégnations
individuelles, comme recommandé par I'OMS.

Les fréquences de dépassement (rapport entre le nombre d’individus dont I'imprégnation est supérieure au
seuil considéré et I'effectif total, en %) des valeurs de vigilance et d’intervention pour les 8 biomarqueurs dans
la population étudiée sont présentés dans le tableau 10.

En plus des valeurs de cadmiurie de référence sélectionnées (en unité pg/L), le tableau 10 comporte aussi les
valeurs limites de 1 et 2 pg/gqea fréquemment rencontrées dans les études de cas dans lesquels des
populations sont localement exposées a des sols contaminés en Cd>1138, qui n’a pas été retenu.

Cette table invite a considérer chaque biomarqueur de maniére isolée a I’échelle de la population d’étude. Les
fréquences de dépassement supérieures a 5% pourraient étre considérées comme reflétant une
surimprégnation vis-a-vis d’'une population générale.

Fréquence de dépassement (en %) des valeurs de référence (en situation de
vigilance) et d’intervention pour les imprégnations brutes et filtrées dans la

population adultes du CTB. *NF (Fumeur: V.vig =1 et V.Int.=5). Le nombre de dépassements
absolus est exprimé entre parenthéses.

Valeurs limites retenues pour les 8 biomarqueurs considérés dans le Biomarqueur
biomonitoring du CTB (cf table 2) supplémentaire
PbS cds* AsspecU  PbU cdu CuU ZnU MoU cdu
ue/L ue/L ug/geea  HB/Bxea  HB/L ug/Brea  MB/Berea  MB/Berea HEg/Berea
S.Vig 50 0,4 10 1,8 1 NA NA NA 1
V.Int 100 1.5 15 3 4 50 770 100 2

Valeurs brutes (tous les adultes du CTB)

%>S.Vig 10 () 84 (68) 51(45) 51(45) 55(48) NA NA NA 48 (42)
%>V. Int 2(2) 15(12) 24(21) 20(18) 0 2(2) 9(8) 0 10 (9)
n 81 81 88 88 88 88 88 88 88

Valeurs filtrées (adultes dont [cotinine]<LQ; n'ayant pas consommé de poisson/fr.de mer;
0,3<[créatinine]<3 g/I)

%>S.Vig 10 (g) 82(s6) 70(23) 50(34) 58(42) NA NA NA 50 (34)
%>V. Int 2(2) 10 (7) 24 (8) 16(11) O 3(2) 9(7) 0 6 (4)
n 81 68 33 77 73 80 80 80 68
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Une autre maniere d’analyser I'imprégnation de la population étudiée est de considérer la fréquence des
dépassements multiples a I’échelle individuelle (figure 12), c'est-a-dire de déterminer le nombre (exprimé en
%) d’individus dépassant simultanément plusieurs valeurs de référence (et se situant en situation de vigilance)
ou d’intervention de biomarqueurs différents, pour les imprégnations brutes et filtrées. L'analyse de la
multiplicité individuelle des dépassements est importante car elle permet d’attirer 'attention sur le nombre de
personnes « poly-exposées », et d’'une certaine maniere, de « |'additivité » des risques liés a I'exposition aux

métaux.
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FIGURE 12 : % LA POPULATION DU CTB DEPASSANT SIMULTANEMENT « X » VALEURS DE REFERENCE (ORANGE) OU D'INTERVENTION
(ROUGE) POUR (A-GAUCHE) LES IMPREGNATIONS BRUTES ET (B-DROITE) LES IMPREGNATIONS FILTREES EN FONCTION DU NOMBRE X
DE SEUILS, TEL QUE 1<X<8.

V.3.1 DEPASSEMENT DES VALEURS DE REFERENCE CHEZ LES ADULTES

En termes de valeurs brutes, des fréquences de dépassement des valeurs de référence supérieures a 5% sont

observées pour les 5 biomarqueurs retenus (pas de situation de vigilance pour CuU, ZnU et MoU) et sont
particulierement élevées pour le CdS (84%) puis pour le PbU, I'AsspscU et le CdU_pg/L (entre 51 et 55%) et le
PbS (10%). Les dépassements observés pour le CdU_pg/L se comparent bien avec ceux associés au CdU_ug/gcrea
(48%) (Table 3). D’une maniére générale, 93% de la population d’étude dépasse au moins 1 des 5 valeurs de
référence, 80% de la population d’étude dépasse simultanément au moins 2 des 5 valeurs de référence ; 50%
de la population d’étude dépasse simultanément au moins 3 des 5 valeurs de référence et 20% de la
population d’étude dépasse simultanément 4 des 5 valeurs de référence retenues (figure 12, graphique de
gauche).

Apreés filtrage, les fréquences de dépassement des valeurs de référence (par les valeurs filtrées) augmentent ou
diminue légérement selon le biomarqueur (Table 3). On observe une forte hausse pour I'AsseU, passant de
51% de dépassement a 70% de dépassement : I'exclusion des valeurs d’arsénicurie des individus ayant déclaré
avoir consommé du poisson (et/ou ayant une créatinine anormale) augmente significativement la fréquence de
dépassement du seuil de référence en comparaison aux arsénicuries brutes, ce qui suggere que les arsénicuries
élevées ne sont pas nécessairement dues a ce facteur confondant. Apres filtrage des données, le nombre de
dépassements multiples par individus diminue significativement puisque 83%, 65%, 32% et 11% de la
population dépassent respectivement au moins 1 des 5, au moins 2 des 5, au moins 3 des 5 et au moins 4 des 5
valeurs de référence retenues (figure 12, graphique de droite).

V.3.2 DEPASSEMENT DES VALEURS D’INTERVENTION CHEZ LES ADULTES

En termes de valeur brutes, des fréquences de dépassement des valeurs d’intervention supérieures a 5% sont

observées pour 4 des 8 biomarqueurs retenus et sont particulierement importants pour I’Ass,ecU (24%), le PbU
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(20%), le CdS (15%) et le ZnU (9%). En outre 10% de la population d’étude dépasse la cadmiurie de référence de
2 ug/gcrea, CE qui est supérieur a ce qui est observé dans tous les cas d’études recensés (voir annexe 17). D’une
maniére générale, seulement 49% la population d’étude ne présente aucun dépassement de valeurs
d’intervention. 51% de la population d’étude dépasse au moins 1 des 8 valeurs d’intervention, 16% dépasse au
moins 2 des 8 valeurs d’intervention ; 3% dépasse simultanément au moins 3 des 8 valeurs d’intervention et
seulement 1% dépasse simultanément et tout au plus 4 des 8 valeurs d’intervention (Figure 1A).

Apres filtrage, les fréquences de dépassement des valeurs d’intervention supérieures a 5% sont toujours

observées pour 4 des 8 biomarqueurs. Elles sont constantes ou diminuent légerement pour I'AsgpecU (24%), le
PbU (de 20% a 15%), le CdS (de 15 a 10%) et le ZnU (9%). En outre elles diminuent de 10 a 6% pour le
CdU_pg/gcrea. D’'une maniére générale, 65% de la population ne présente aucun dépassement de valeurs
d’intervention apreés filtrage des données, 35% de I'effectif dépasse au moins une des 8 valeurs d’intervention.
Parmi eux, 8% des participants dépassent simultanément 2 valeurs d’intervention. Aucun individu ne dépasse
simultanément plus de deux valeurs d’intervention (figure 12, graphique de droite).

Une faible proportion (<5%) de la population étudiée dépasse les valeurs d’intervention brutes ou filtrées du
PbS et du CuU et aucun dépassement de valeurs d’intervention ne sont observées pour le CdU et du MoU.

V.3.3 DEPASSEMENT DES VALEURS LIMITES CHEZ LES ENFANTS?

Les imprégnations brutes individuelles des enfants sont présentées dans le tableau 11, pour les huit
biomarqueurs retenus et y sont comparées aux valeurs de référence (dépassement en orange) et
d’intervention (dépassement en rouge). Les valeurs limites des enfants different de celle des adultes
présentées dans le tableau 6 (section 111.5.1.1 « Comparaison aux valeurs limites ») pour le PbS (V.Vig. = 25 ug/L
et V.Int. = 50 pg/L) et pour le CdU (V.Vig. = 0.5 pg/L et V.Int =2 pg/L).

Chez ces 5 enfants, aucun dépassement n’est observé au niveau :

e des valeurs d’intervention des biomarqueurs d’exposition du Cu, du Zn et du Mo.

e de lavaleur de référence de la cadmiémie.

e de la valeur de référence de la plombémie de 25 pg/L. Rappelons ici que cette valeur est
une valeur de gestion établie par le HCSP (2014)%2 qui le considére comme un seuil optimal
tenant compte (1) de la plombémie effectivement mesurée en population générale infantile
en 2006 et (2) des plombémies critiques établies par des BMDL de 12 pg/L (effets
neurotoxiques) et 15 ug/L (effets néphrotoxiques) calculés par 'EFSA (2010)%°. En France,
ces valeurs de gestion sont amenées a étre régulierement revues a la baisse pour amener la
moyenne nationale sous le seuil de 12 pg/L.

Toutefois, des imprégnations élevées en Pb et en Cd urinaires sont décelées chez 4 des 5 enfants, I'un d’entre
eux cumulant simultanément les dépassements des deux seuils d’intervention pour ces biomarqueurs. Les cing
enfants semblent également particulierement imprégnés en Ass,ecU (Asi+MMA+DMA) puisqu’ils dépassent tous
le seuil de référence de 10 pg/gcréa alors que deux d’entre eux dépassent le seuil d’intervention de 15
pg/gcréa. (une réserve peut étre émise sur 'enfant n°5, ayant une créatinurie inférieure a la limite et invalidant
en principe la comparaison aux seuils).

D’une maniéere globale, tous les enfants ayant participé au biomonitoring dépassent au moins une valeur de
référence et 3 enfants sur 5 dépassent simultanément plus de deux valeurs de référence pour les

1 Ce rapport est susceptible de tomber dans le domaine public. Pour des raisons de confidentialité des données, aucune
valeur précise relative aux enfants qui ont participé au biomonitoring n’est retranscrite dans ce rapport pour éviter tout lien
possible.
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biomarqueurs du Pb, du Cd et de I'As. 3 des 5 enfants sont concernés par 1 ou 2 dépassement(s) des valeurs
d’intervention.

Tableau 11 Imprégnations brutes des 5 enfants, comparées aux valeurs de référence
(dépassement en orange) et d’intervention (dépassement en rouge).

Enfant 5 (créa = 0,15

Biomarqueurs Enfant 1 [pg/L]  Enfant 2 [pg/L] Enfant 3 [ug/L]  Enfant 4 [pg/L]

g/L) [ne/L]
PbS (ug/L) < référence < référence < référence < référence < référence
PbU (ug/8créat ) < référence < référence vigilance > intervention Créa aberrante
CdS (ug/L) < référence < référence < référence < référence < référence
CdU (ug/L) < référence vigilance < référence > intervention vigilance
ASspecU (1U9/Bcréat ) > intervention > intervention vigilance vigilance Créa aberrante
CuU (ug/8créat ) < référence < référence < référence < référence Créa aberrante
ZnU (Ug/8créat ) < référence < référence < référence < référence Créa aberrante
MoU (ug/8creat ) < référence < référence < référence < référence Créa aberrante

V.4 COMPARAISON AUX VALEURS EN POPULATION GENERALE

Neuf références bibliographiques, résumées en annexe 3, ont été retenues pour la comparaison aux valeurs
populationnelles. Huit des neuf références ont été sélectionnées en raison de la proximité de leurs territoires
d’action avec celui de la présente étude : Wallonie, Flandre, Belgique, France et Allemagne. L'intérét de la
référence canadienne® se situait essentiellement dans ses données contemporaines et importantes (plus de
5.000 participants par campagne).

Toutes les références concernent des études de biomonitoring humain dans lesquelles le plomb et/ou le
cadmium et/ou l'arsenic étaient mesurés. Les populations d’étude n’avaient soit pas de caractéristiques
particulieres (études en population générale) soit résidaient dans une région connue pour son activité
industrielle passée et présente. Il n’y avait cependant, pour aucune d’entre elle, I'intention de mettre en lien
I'imprégnation avec I'exposition a des sols pollués.

L'inventaire des valeurs et la comparaison aux valeurs correspondantes calculées pour la population étudiée
est présentée dans |I'annexe 16 et résumée dans le tableau 12.

De plus, pour la matrice urinaire, nous avons inclus dans I'appréciation les dosages en pg/L et en pg/ gcreat. Ceci
explique d’une certaine facon le nombre d’éléments de comparaison plus important pour les métaux dans
I'urine que pour ceux dans le sang (voir tableau 12). Si I'on prend I'exemple de I'étude de Fréry et al. (2011)%?,
on constate 21 parameétres statistiques faisant référence au plomb dans le sang contre 68 et 56 respectivement
pour le cadmium et I'arsenic dans I'urine. La raison n’est pas que les chercheurs se sont davantage focalisés sur
le cadmium urinaire et I'arsenic urinaire, mais bien que pour chaque paramétre exprimé en pg/L on retrouvait
son homologue exprimé en pg/gcsa. Contrairement a ce que la logique pourrait nous laisser croire, cette
méthodologie de comparaison n’a pas forcément comme biais de reproduire un constat identique entre les
données exprimées en ug/L et pg/geqeat.. En effet, on serait tenté de supposer que lorsque les valeurs en pg/L
d’une étude sont supérieures a celles d’une autre, il en sera de méme pour les valeurs en ug/gereat.. Or, nous
avons pu nous rendre compte que ce n’était pas systématiquement le cas (p.ex. As total annexe 16).
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Nombre de paramétres statistiques extraits des 9 études en population
générale (annexe 16) pour les biomarqueurs du Pb, du Cd et de I'As et %

Tableau 12 . A _ .
de dépassement de ces valeurs par les parameétres statistiques calculés
pour ces biomarqueurs dans la population des CTB.

N° Référence AsioiU AsspecU Cdu Cds PbS PbU

1 Hutse et al. (2005) 7 5

2 Pirard et al. (2014) 10

3 Pirard et al. (2018) 20

4 Schoeters et al. (2017) 1

5 Nisse et al. (2017) 48 77 39 24 48

6 Hoet et al (2013) 12 13 6

7 Fréry et al. (2011) 56 56 68 21

8 Haines et al. (2017) 4 4 4 4 4

9 Wilhelm et al. (2004) 4 5 5 7

TOTAL 124 56 198 55 61 58

% de dépassements -
imprégnations brutes 48% 100% 100% 97% 46% 100%

% de dépassements -—
imprégnations filtrées

12% 100% 100% 98% 52% 98%

Il est vrai, cependant, que ce type de comparaison n’est pas exempte de biais. Deux études ne sont jamais
similaires a tous points de vue entre elles. Les composantes divergentes entre notre étude et les études
populationnelles sont multiples, parmi elles: les populations cibles ne partagent pas un méme statut
sociodémographique (age, éducation, niveau socioéconomique) ; les habitudes de vie ne sont probablement
pas les mémes ; pour notre biomonitoring, I’échantillon se compose d’une majorité de jardiniers cultivant une
terre polluée et, a cet égard, sont potentiellement plus exposés que les populations générales ciblées par les 9
études.

Néanmoins, en I'absence d’un groupe témoin, une telle comparaison apporte une présomption de sur-
imprégnation ou, au contraire, de sous-imprégnation d’une population par rapport a une autre. Ainsi, dans le
cadre de notre biomonitoring, les fréquences de dépassement des paramétres statistiques issus du
biomonitoring sont trés élevées par rapport aux parametres des 9 études populationnelles, particulierement
pour le plomb urinaire, le cadmium (sanguin et urinaire) et I'arsenic spécié urinaire (Asi+ MMA+ DMA).

V.4.1 IMPREGNATION A L’ARSENIC SPECIE (AsI+MMA+DMA)

Sur les 5 études qui ont analysé I'arsenic dans l'urine, une seule a réalisé la spéciation de I'arsenic et a ainsi
référencé I'imprégnation en Asg,ecU (Asi+MMA+DMA).

L'analyse des données brutes et des données filtrées (consommation de poisson et créatinine normale)
apportent des conclusions différentes, mais uniquement en matiére d’arsenic total (tous les composés de I'As).
Pour I'arsenic spécié, les données filtrées sont prés de trois fois plus élevées que les données brutes de I'étude
de Fréry et de ses collaborateurs®!, avec ou sans distinction de genre. Et lorsqu’on compare les données filtrées
pour les deux études, les parameétres statistiques de notre étude présentent des valeurs par moment quatre
fois plus élevées (voir tableau 13). La valeur du P50 (données brutes : 11.65 pg/L ; 10.09 pg/gcreat) relative a la
concentration d’Asi+MMA+DMA dans l'urine retrouvée dans I'échantillon du Coin de terre est méme plus
élevée que le P95 de I'étude de Fréry (données brutes : 10.68 pg/L ; 9.17 Ug/gcrsat).
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En ce qui concerne I'As total, il affiche moins d’intérét que I'As spécié en raison d’une toxicité différente entre
I’As organique et inorganique. Néanmoins, les valeurs de comparaison sont bien plus nombreuses par rapport a

Asi+MMA+DMA. Ce qu’on remarque pour |'As total, c’est une

Concentration en Asi+MMA+DMA
Tableau EEERCLE (Mg/8ureéat) Chez les
personnes n’ayant pas consommé
de poisson — Etudes SANISOL et
Fréry

fréquence de dépassement nettement moins élevée, de
'ordre de 48% par rapport aux valeurs des études
populationnelles. Lorsque les données de notre biomonitoring 13
et des études populationnelles sont filtrées, le taux de

dépassement se maintient 3 45%. Coin de terre de (Fréry etal,
Bressoux 2011)8!

. Sans poisson Sans poisson
On ne peut donc pas raisonnablement admettre que la = > 18 > 18
population du Coin de terre de Bressoux présente une GMm 7.838 2.66
imprégnation en As total plus élevée que les populations P10 3.208 1.00
(. . . P25 5.454 1.35

générales de comparaison. Par contre, en matiere de

) i P50 7.795 2.40
concentrations en AssecU, les conclusions sont toutes autres g 12.78 347
et pointeraient une sur-imprégnation de la population p9o 16.64 4.37
d’étude. Cette tendance pourrait étre nuancée par le faible P95 21.12 538

nombre de valeurs de comparaison (56) issues, qui plus est, d’'une seule et unique étude. Mais elle est tout de
méme confirmée par I'analyse des cas d’étude (voir section V.5.1 « Imprégnation a I'arsenic spécié).
V.4.2 IMPREGNATION AU CADMIUM
V.4.2.1 CADMIURIE
Parmi les 9 études populationnelles, 8 ont analysé les concentrations urinaire en cadmium ce qui explique le

nombre important de parametres de comparaison (n=198; Tableau 12). Les parametres statistiques et
fréquences de dépassement calculées a partir des cadmiuries brutes mesurées dans la population du Coin de

terre de Bressoux, avec ou sans distinction de genre, sont toujours supérieurs aux valeurs mesurées dans les
études populationnelles (Tableau 14). Les paramétres de concentration sont par moment 4 a 5 fois plus élevés
que dans la population générale (le p50 mesuré au CTB de 1.23 est 4-5 fois plus grand que le p50 de 0.28
rapporté dans Hoet et al. (2013)%).

En supprimant des statistiques descriptives les individus présentant des traces mesurables de cotinine (fumeurs
actifs et passifs) et/ou ceux ayant des créatinines aberrantes, les paramétres statistiques calculés a partir des
cadmiuries filtrées (annexe 16) pour la population du Coin de terre de Bressoux reste encore

systématiquement supérieurs aux valeurs statistiques correspondantes, mesurées a partir des cadmiuries
brutes et filtrées pour les 8 populations de comparaison.

En comparant la valeur du P50 (1.23) a la concentration de cadmium urinaire retrouvée dans I’échantillon du
Coin de terre, on remarque qu’elle est plus élevée que celle du P95 de trois études populationnelles sur quatre
(dont le P95 a pu étre identifié : 1.06 ; 1.33 ; 0.95 ; 0.96).

Tout porte donc a croire que la population d’étude de SANISOL présente une imprégnation importante en
cadmium urinaire.

LCIEIVI Concentration en Cd dans l'urine (ug/L) — Données brutes du CTB et de 7 études

14 populationnelles

Coin de . . ] ] ] .

terre de (Pirard et (Pirard et (Hoetetal., (Nisse et (Fréry et (Haines et (Wilhelm et
. al., 2014)°2 al., 2018)%3 2013)% al., 2017)%* al.,, 2011)% al.,, 2017)%®  al.,, 2004)%

Cd urine (pg/L) Bressoux
. . . Nord de la
Total Belgique Liege Belgique France Canada Allemagne
France
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Meéres < 45
Age >18 ans >18 >18 20-59 ans >18 6-79 ans >18
AM 1.20 0.53
GM 1.00 0.21 0.23 0.37 0.32 0.34
P10 0.42 0.08 0.14 0.13
P25 0.63 0.13 <0.5 0.26 0.21 0.16
P50 1.23 0.22 <0.5 0.28 0.42 0.32 0.37 0.22
P75 1.56 0.30 0.64 0.68 0.51 0.67
P90 2.08 1.01 0.76
P95 2.43 1.06 1.33 0.95 0.96

V.4.2.2 CADMIEMIE

Seules 4 études rapportant des mesures de cadmium dans le sang d’individus adultes ont pu étre recensées. Le
résultat comparatif de ces études avec SANISOL génere un constat quasi identique a celui posé pour le
cadmium urinaire. A deux exceptions pres, tous les parametres statistiques issus du Coin de terre sont plus
élevés que leurs homologues des études populationnelles, avec ou sans distinction de genre tant pour les
données brutes que filtrées a la consommation de tabac. Cette fois encore, les valeurs des paramétres
statistiques relatifs au Coin de terre sont bien plus élevées que celles des études populationnelles. Et ce bilan
persiste en opposant les concentrations des participants non-fumeurs a celles des autres études comprenant
des fumeurs et des non-fumeurs. Lorsque se poursuit la comparaison des fumeurs de chacune des études, et
des non-fumeurs d’autre part (Tableau 15), la tendance, assez logiquement, se confirme. Les concentrations en
cadmium sanguin sont en effet prés de deux fois plus élevées chez les bénéficiaires du Coin de terre.

LA COMPARAISON DES VALEURS DES PERCENTILES DE CHACUNE DES ETUDES PERMET EN OUTRE DE SITUER LE P50 ISSU DES RESULTATS
DU COIN DE TERRE (DONNEES BRUTES : 0.75 pG/L ; NON-FUMEURS : 0.72 uG/L) ENTRE LE P75 ET LE P90 (0.67 — 1.21 pG/L) DE L’ETUDE
DE NISSES ET AU-DELA DU P75 (0.62 uG/L) POUR L’ETUDE DE HAINES ©°.

Tableau Concentration en Cd dans le sang (ug/L) pour les

fumeurs et non-fumeurs du CTB et de 3 études
15 populationnelles

Cd sang Coin de terre de (Hutse et al, (Nisse et al, (Wilhelm et al,

(ng/L) Bressoux 2005) 4 2017) & 2004) 6

Fumeur

AM 1.30 0.65

GM 1.12 0.93 0.46

P10 0.42 0.17

P25 0.68 0.32

P50 1.26 0.50 1.17

P75 2.03 0.80

P90 2.22 1.28

Non-fumeur

AM 0.83 0.46

GM 0.70 0.33

P10 0.33 0.12

P25 0.52 0.24

P50 0.72 0.34 0.38 0.28

P75 0.91 0.58

P90 1.51 0.87

P95 1.83 1.06 0.78

V.4.3 IMPREGNATION AU PLOMB

V.4.3.1 PLOMBEMIE
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Parmi les 9 études populationnelles, 5 ont analysé les concentrations de plomb dans le sang. Les fréquences de
dépassement des parametres du Coin de Terre par rapport a ceux des populations générales sont mitigées.
Lorsque les données brutes sont mises en parallele, avec ou sans distinction de genre, la fréquence de
dépassement est de 46% et quand on supprime les fumeurs des statistiques descriptives, cette fréquence passe
alors a 52%.

La valeur du P50 relative a la concentration de plomb sanguin retrouvée dans I’échantillon du Coin de Terre est
moins élevée que celle de 3 études populationnelles sur 5. Elle correspond par contre a une valeur se situant
entre le P50 et le P75 de I’étude de Nisse ®* et supérieure au P75 de I’étude de Haines ° (Tableau 16).

La comparaison des résultats « SANISOL » avec ceux d’études réalisées en population générale ne permet
manifestement pas de mettre en évidence une imprégnation plus importante en plomb sanguin dans la
population du Coin de Terre.

IELICEIVI Concentration en Pb dans le sang (ug/L) — Données brutes du CTB et de 5

16 études populationnelles

Coin de terre (Hutse et al, (Fréry et al, (Nisse et al, (Wilhelm et al., (Haines et al.,

de Bressoux 2005)* 2011)%* 2017)% 2004)% 2017)%°
Pb sang (ug/L)

i Nord de la
Total Belgique France Allemagne Canada
France

Age >18 >18 >18 20-59 ans >18 6-79 ans
AM 28.7 31.18 22.8
GM 24.1 25.7 18.8 30.7 13.0
P10 10.3 12.0 8.86
P25 16.2 17.0 12.4 8.6
P50 23.1 24.0 25.0 18.4 31.0 12.0
P75 36.6 39.0 28.2 20.0
P90 52.0 58.0 39.2
P95 64.6 73.0 49.3 71.0

V.4.3.2 PLOMBURIE

Le contraste de la comparaison entre les concentrations de plomb dans le sang et dans l'urine est assez
interpelant. Tandis que 46% a 52% des valeurs de plombémie, sans filtrage ou avec, dans I’échantillon de
SANISOL sont supérieures a celles des études populationnelles, 100% des parametres statistiques pour les
données brutes de plomb dans l'urine sont plus grandes (Tableau 17). Et ce pourcentage est a peine réduit
(98%) lorsque les données de SANISOL ne concernent que des non-fumeurs avec une créatinine « normale »
(entre 0.3 et 3.0 g/L). Il faut remarquer que seules 3 études populationnelles ont analysé les concentrations de
plomb dans I'urine. Mais l'une d’entre elles, belge?®, a obtenu des concentrations bien moins élevées (par
moment deux fois moins) que celles analysées dans les échantillons d’urine provenant des bénéficiaires du
Coin de Terre de Bressoux.

D’AUTRE PART, LA VALEUR FILTREE (NON-FUMEURS ET CREATINURIE NORMALE : 1.91 pG/L; 1.79 pG/GCREAT) DU P50 RELATIVE A LA
CONCENTRATION DE PLOMB URINAIRE RETROUVEE DANS L’ECHANTILLON DU COIN DE TERRE SE SITUE ENTRE LE P75 ET LE P90 (1.47 —
2.17 uG/GCREAT) DE L’ETUDE DE NISSE®, EST SUPERIEURE AU P75 (0.91 puG/L) DE L’ETUDE DE HAINES®® ET PLUS ELEVE QUE LE P50 DE
L’ETUDE DE HOET?, LEGEREMENT SI ON TIENT COMPTE DES DONNEES EXPRIMEES EN uG/GCREAT. (1.78 VS 1.79 CTB) MAIS NETTEMENT
PLUS POUR LES DONNEES EXPRIMEES EN uG/L (0.87 VS 1.91 CTB).

LUV Concentration en Pb dans I'urine (ug/L et ug/g«et) — Données brutes du CTB et
17 de 3 études populationnelles
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. . (Haines et
Coin de terre de Bressoux (Nisse et al., 2017)% (Hoet et al., 2013)%
al., 2017)%°
. Non-fumeur

Pb urine , Nord de la Nord de la . .

Non-fumeur + créat. Belgique - Belgique - Canada -

France - France - ,
ug/L normale 3 ug/L ug/g. créat. ug/L
. ue/L ug/g.créat.
ug/g.créat.

Age >18 >18 20-59 ans 20-59 ans >18 >18 6-79 ans
AM 2.22 2.02 1.50 1.24
GM 1.92 1.77 1.03 0.91 0.74 0.73 0.48
P10 1.14 0.94 0.40 0.40
P25 1.49 1.22 0.69 0.59 0.28
P50 1.91 1.79 1.11 0.92 0.872 1.780 0.52
P75 2.37 2.42 1.79 1.47 0.91
P90 3.82 3.31 2.81 2.17
P95 5.76 3.97 3.76 2.79 2.81 2.20

V.4.4. IMPREGNATION AU CU AU ZN ET AU MO

La population étudiée présente des imprégnations médianes en CuU, MoU et ZnU comparables aux médianes
rapportées dans Nisse et al. (2017); Haines et al. (2017) et Hoet et al. (2013), les trois seules études recensées
qui se sont intéressées a la distribution de ces biomarqueurs en population générale. Du point de vue de ces
trois métaux — les moins toxiques, la population étudiée n’apparait pas particulierement surimprégnée en
comparaison a la population générale.

V.5 COMPARAISON AUX ETUDES DE CAS (ADULTES)

Un total de 16 références bibliographiques a été recensé. Ces études sont résumées dans I'lannexe 15 qui
présentent les contextes dans lesquels les imprégnations en As, Pb et Cd sont mesurées dans des populations
(exclusivement ou majoritairement composées d’adultes) exposées « de maniere résidentielle » a des sols
contaminés, comportant des individus possédant (ou non) des jardins et consommant (ou non) des légumes
produits sur ces sols. Chaque résumé reléve les éventuels signaux sanitaires (prévalence de maladies en lien
avec une surimprégnation), les facteurs explicatifs de ces imprégnations et les teneurs représentatives
mesurées dans les sols. Dans ces 16 études, les populations exposées (17 au total) sont éventuellement
comparées a des populations témoins (11 au total). Selon le cas, des différences statistiquement significatives
entre ces populations sont ou ne sont pas mises en évidence par les auteurs.

La comparaison directe de ces données avec celle du Coin de terre de Bressoux est compliquée car les
populations ciblées (et les échantillonnages censés les représenter) sont différentes du point de vue
sociodémographique (age, éducation, statut socioéconomique, nationalité,...), comportemental (habitudes de
vie et alimentaires,..), de I'exposition (sans/avec jardin, sans/avec potager, fréquence et durée de
fréquentation du site,...) et environnemental (source active ou fermée, pollution liée a un remblais ou a des

retombées de poussieres, différence de bioacessibilité des métaux (spéciation, granulométrie),...).

Les parametres statistiques relevés dans les différents cas d’études sont présentés dans les tableaux
rassemblés dans I'annexe 17 ou ils sont comparés aux parametres statistiques calculés a partir des
imprégnations brutes et filtrées de la population étudiée, biomarqueur par biomarqueur. Au total, 66 valeurs
ont été recensées pour I'AsgpecU (Asi+MMA+DMA), 65 pour le CdU, 19 pour le CdS et 19 pour le PbS (voir
tableau 18). En toute premiére approche, la comparaison aux cas d’étude peut reposer sur le comptage des
dépassements (valeurs en rouge dans les tables en annexe 17) pour chaque biomarqueur (a I'exception du PbU,
qui n’est jamais utilisé dans ces études de cas), exprimé sous forme de %, pour les imprégnations brutes et
filtrées dans le tableau 18.
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Indépendamment du caractére exposé ou non-exposé de la population, les fréquences de dépassement des
parametres statistiques issus des études de cas sont trés élevées en particulier pour I'arsénicurie spéciée et la
cadmiurie, que les données soient filtrées ou non.

Cela signifie que la population du Coin de terre de Bressoux présente une imprégnation plus grande que les 17
autres populations exposées a des sols contaminés et les 11 autres populations non-exposées recensées dans
les études de cas.

Cela signifie encore que les imprégnations filtrées en excluant les fumeurs et les individus ayant consommé du
poisson restent toujours supérieures aux imprégnations brutes rapportées par les études portant sur toute la
population d’étude.

Les résultats des imprégnations sont présentés de maniéere plus détaillée dans les sections suivantes.

Nombre de parameétres statistigues extraits des 16
études de cas pour les biomarqueurs du Pb, du Cd et de
I'’As et % de dépassement de ces valeurs par celles du
CTB.

N° Référence AsgpecU Ccdu cds PbS
1 Durand et al. (2011) 10 14
2 Fillol et al. (2010, 2012) 20
3 Fréry et al. 1998 3
4 ORS PACA (2001) 27
5 BONK (2008) 6 18 17
6 Fierens et al. (2016) 4 4
7 Charlier (com. pers.)
8 Burrion et al. (2012) 2 3
9 Charlier et al. (2008) 2 2 2
10 Burrion et al. (2011)
11 Kavanagh et al. (1998) 4
12 Bramwell et al. (2016) 10
13 Ranft et al. (2003) 16
14 Do et al. (2011) 2
15 Tsuji et al. (2005) 1
16 Hinwood et al. (2004) 2
TOTAL 66 65 19 19

% de dépassements —
imprégnations brutes 98% 100% 79% 89%

% de dépassements —
imprégnations filtrées 95% 100% 74% 89%

V.5.1 IMPREGNATION A L’ARSENIC SPECIE

Dix cas d’études comportant au total 15 populations exposées (ou non) a des sols contaminés a I'arsenic ont
été recensés (études de cas n° 1, 2, 3, 5, 8, 11,13, 14, 15, 16); 8 d’entre elles comportent a la fois une
population considérée comme exposée et une population considérée comme non-exposée (population
témoin). Toutes les études présentées portent sur des mesures d’AsgecU, soit exprimées en pg/L soit en
H8/Berea.-
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Les parametres statistiques et les fréquences de dépassement calculées a partir des arsénicuries spéciées

brutes mesurées dans la population liée aux coins de Terre de Bressoux, avec ou sans distinction de genre, sont
toujours supérieurs aux 66 valeurs correspondantes calculées a partir des distributions des arsénicuries brutes
mesurées dans les 9 populations exposées, a I'exception de I'étude n°11 (voir annexe 17 et figure 13). La plus
grande moyenne géométrique des arsénicuries mesurée dans I'étude n°11 peut étre mise en lien avec les
teneurs extrémement élevées (jusqu’a 52000 mg/kg) mesurées dans les sols, qui contrastent avec la
contamination plut6t faible en As des sols du CTB (47 mg/kg tout au plus).

En supprimant des statistiques descriptives les individus déclarant avoir consommé du poisson/fruits de mer,
ainsi que ceux présentant des créatinines anormales, les parameétres statistiques calculés a partir des
arsénicuries filtrées (voir annexe 17 et figure 13) pour la population étudiée reste la plupart du temps

supérieures aux parameétres statistiques correspondants mesurées a partir des arsénicuries brutes pour les
populations non-exposées et exposées issues des cas d’études (a I'exception de I'étude n°11 et n°13, dans une
moindre mesure).

Autrement dit, méme en supprimant ces deux facteurs confondants, pouvant potentiellement contribuer aux
arsénicuries élevées, les paramétres statistiques recalculés ne different pas particulierement de ceux établis a
partir des valeurs brutes ci-dessus.

Les sols du CTB présentent d’ailleurs des teneurs presque systématiquement inférieures (et parfois par plus
d’un ordre de grandeur) a celles rencontrées dans les sols auxquels sont exposées les populations présentées
dans les 10 cas d’études, alors que ces populations sont tres nettement moins imprégnées en AsspecU que celle
du CTB, ol 51% des participants ont une arsénicurie spéciée brute supérieure a la valeur de référence (70%
pour l'arsénicurie spéciée filtrée) et 24% des participants ont une Ass.e.U brute supérieure a la valeur
d’intervention. Ces fréquences de dépassement ne sont jamais atteintes dans les autres études (tout au plus

8% de dépassements du seuil de 10 pg/gqe. dans I'étude n°2 et 3,8% du seuil de 15 pg/gerea dans I'étude n°3).

—g— CTB “ajust”_pg/L
= =4~ CTB “brutes”_pg/L
A N°1 CASSIOPEE_pg/L_all
N°1 CASSIOPEE_pg/L_E
~—t— N°1 CASSIOPEE_pg/L_NE
~—— N°14_Falconbridge_ug/L_NE
N°14_Falconbridge_ug/L_E
N°16_Victoria_pg/L_NE
N°®16_Victoria_pg/L_E
N°15 Middleport_pg/L_all
—— CTB “ajust”_ug/gcr
- <~ CTB “brutes”_pg/gcr
N°2 Moselle-Madon_pg/ger_all
+ N°3 Salsigne_pg/ger_NE
A N°3 Salsigne_pg/ger_E

20

ou % de dépassement

= N°8 Laminoirs Jemappes_ug/gcr_E
¢ N°5 BONK_ug/ger_all
~—&— N°13_EXPASCAN_pg/gcr_all
+ —O—N°13_EXPASCAN_pg/ger_E
—k‘ —e—N°13_EXPASCAN_pig/gcr_NE

PI0 P25 M.Géo. PSO MAr. P75 PO P95 %>10 %>15 O N'11Cornwall_ug/ger E
ug/s ug/g o= N°11 Cornwall_pg/gcr_NE

10 +

Asnéicuire (Asi+MMA+DMA) en pg/geréaou en g/l

FIGURE 13 : PARAMETRES STATISTIQUES DES ARSENICURIES SPECIEES (ASI+MMA+DMA) MESUREES POUR LA POPULATION ADULTE
(HOMMES+FEMMES) DU CTB (EXPRIMEES EN uG/GCREA (ROUGE) OU EN pG/L (BLEU), POUR LES IMPREGNATIONS BRUTES (TRAITS
DISCONTINUS) ET FILTREES (TRAITS CONTINUS)) COMPAREES AUX VALEURS AD-HOC ISSUES DES CAS D’ETUDE REFERENCES A DROITE (VOIR
ANNEXE 3 ET 4; EN uG/GCREA OU EN pG/L, POUR DES POPULATIONS CONSIDEREES COMME EXPOSEES (E), NON-EXPOSEES (NE), OU
INDIFERENCIEES A CET EGARD (« ALL »).
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V.5.2 IMPREGNATION AU CADMIUM
V.5.2.1 CADMIURIE

Seulement 5 cas d’étude traitent des cadmiuries mesurées dans 9 populations exposées (ou non-exposées) a
des sols pollués en Cd (les données du projet Cadmibel n’ont pas été prises en compte car elles sont plutot
anciennes (1985-1989) et exprimées dans une unité différente (ug/jour)).

Les parametres statistiques et fréquences de dépassement calculées a partir des cadmiuries brutes mesurées

dans la population du Coin de terre de Bressoux, avec ou sans distinction de genre, sont toujours supérieurs
aux 65 valeurs mesurées dans les 9 populations relevées dans les 5 études de cas (voir figure 14, tableau 18 et
annexe 17), que celles-ci soient considérées comme exposées ou non-exposées, voir méme la sous population
de fumeurs de I'étude N°5. Les fréquences de dépassement du seuil de référence (1 pg/gesa) et d’intervention
(2 pg/gcrea), valeurs retenues le plus souvent dans les études de cas (et utilisée ici pour seule fin de
comparaison), respectivement de 48% et de 10%, sont largement supérieures a celles observées ailleurs : tout
au plus de 16.6% et 4.9%, respectivement, dans I'étude Cassiopée (n°1), méme apreés filtrage des valeurs. Dans
cette derniére étude, les teneurs en Cd dans les sols étaient pourtant en moyenne 10 fois plus grandes en
comparaison a celles mesurées dans les sols du CTB. En fait, les sols du CTB sont trés probablement les moins
contaminés. lls présentent aussi des teneurs moyennes en Cd proches de la Valeur Seuil adoptée en Région
Wallonne (3 mg/kg). Pourtant, la population du CTB est caractérisée par I'imprégnation la plus grande, avec,
par exemple, des cadmiuries moyenne et médiane 2 a 3 fois plus grandes que celles mesurées dans les
populations des cas d’étude présentés.

—4—CTB_brutes
—o—CTB_ajustées
~—N°1 CASSIOPEE_E
N°1_CASSIOPPE_NE
6 ——N°4_TLM_E

~&~—N°4_TLM_NE
~—+—N°5_BONK_E 40
N°5_BONK_NE
N°5_BONK_NF
a n°5_BONK_(ex-)F
N°9_Chimeuse_all

Cadmiurie (pg/geréa.)

8
% de dépassements

20

10

P25 M. Géo. P50 M. Ar. P75 P90 P95 9% > 1pg/geréa % > 2 pug/geréa

FIGURE 14 : PARAMETRES STATISTIQUES DES CADMIURIES MESUREES POUR LA POPULATION ADULTE (HOMMES+FEMMES)
DU CTB (EXPRIMEES EN UG/Gcrea, POUR LES IMPREGNATIONS BRUTES (ROUGES) ET FILTREES (BLEUES) COMPAREES AUX
VALEURS AD-HOC ISSUES DES CAS D’ETUDE REFERENCES DANS L’ENCART (VOIR ANNEXE 3 ET 5), POUR DES POPULATIONS
CONSIDEREES COMME EXPOSEES (E), NON-EXPOSEES (NE), INDIFERENCIEES A CET EGARD (« ALL») ET DES SOUS
POPULATION DE (EX-)FUMEURS ((EX-)F) ET DE NON FUMEURS (NF). LES PARAMETRES STATISTIQUES ACQUIS SEPAREMENTS
SUR LES HOMMES ET LES FEMMES NE SONT PAS REPRESENTES. LES FREQUENCES DE DEPASSEMENTS DES SEUILS DE 1 ET 2
UG/Gcrea SONT PRESENTES SUR UNE AUTRE ECHELLE.
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En supprimant des statistiques descriptives, les individus présentant des traces mesurables de cotinine
(fumeurs actifs et passifs) et/ou ceux ayant des créatinines anormales, les paramétres statistiques calculés a
partir des cadmiuries filtrées (voir tableau 18 et annexe 17) pour la population étudiée reste encore

systématiquement supérieures aux 65 valeurs statistiques correspondantes, mesurées a partir des cadmiuries
brutes pour les 9 populations non-exposées et exposées issues des 5 cas d’étude. La sous population non-
exposée au tabac du CTB est également plus imprégnée en Cd que les (ex-)fumeurs ayant participé a I'étude
BONK (n°5). Autrement dit, méme en supprimant ces deux facteurs extrinséques aux sols du CTB, pouvant
potentiellement contribuer aux cadmiuries élevées, les parametres statistiques recalculés ne different pas
particulierement de ceux établis a partir des valeurs brutes et restent supérieurs aux cadmiuries brutes
mesurées ailleurs (voir figure 14).

V.5.2.2 CADMIEMIE

Seules 3 études rapportant des mesures de Cd dans le sang d’individus adultes ont pu étre recensées, totalisant
5 populations considérées comme exposées ou non-exposées. Seulement 4 des 23 valeurs statistiques
recensées dans ces études (toutes études confondues) sont supérieures ou égales a celles mesurées au CTB. Ici
encore, la population étudiée montre une imprégnation en Cd sanguin supérieure a celles mesurées dans 4 des
5 populations issues des cas d’études (toutes sauf « Chimeuse », voir annexe 17), méme apres filtrage des
valeurs. En I'occurrence, la moyenne géométrique des cadmiémies mesurées pour les individus non-exposés au
tabagisme actif/passif de la population du CTB dépasse celle des fumeurs ou ex-fumeurs de I'étude BONK!! de
50%.

Pour la population du CTB, les 15% de cadmiémies brutes supérieures a la valeur d’intervention diminuent a
10% apreés filtrage des valeurs, ce qui suggere que les sur-imprégnations observées dans la population ne sont
pas exclusivement, ni majoritairement liées a I’exposition au tabac.

V.5.3 IMPREGNATION AU PLOMB

Aucune étude de cas ne présente de données de Pb dans l'urine. Les données de plombémies, qui sont
relativement abondantes lorsque I'on considére des études portant sur les enfants, sont beaucoup plus rares
lorsqu’elles portent sur des adultes. Seules 4 études portant sur 6 populations exposées et non-exposées ont
pu étre recensées, comportant au total 19 valeurs de parametres statistiques. La comparaison avec ces études
révele qu’a I'exception des femmes vivant a Ath et sa périphérie, les paramétres statistiques relatifs aux
plombémies mesurées chez les individus du CTB dépassent tous ceux mesurés dans les 5 populations exposées
a des sols pollués. Toutefois, ces dépassements sont relativement moins importants que pour I’AsU et le CdU.

Une comparaison peut étre faite avec le cas d’étude ressemblant le plus a celui du CTB, portant sur des jardins
potagers communautaires a Newcastle, dont les sols présentent une teneur médiane en Pb de 330 mg/kg
inférieure a celle du CTB (493 mg/kg), qui pourrait étre mise en relation avec leurs plombémies moyennes
également inférieures a celles mesurées dans la population du CTB.

V.6 CONCLUSIONS DES RESULTATS

Les résultats majeurs de cette étude indiquent que la population étudiée est caractérisée par une
surimprégnation en métaux importante, qui présente les caractéristiques suivantes :

Pour les adultes :

1) De dépasser les 5 valeurs de référence pour les biomarqueurs retenus, avec des fréquences de
dépassement de 84% pour le CdS, 51% pour I'Ass,ecU, 51% pour le PbU et 55% pour le CdU, sur les
imprégnations brutes. Tout biomarqueur confondu, 93%, 80%, 50% et 20% de la population du CTB
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sont concernés par le dépassement de, respectivement, une, deux, trois et quatre valeurs de
référence sur 5 de maniére simultanée.

2) De dépasser 4 des 8 valeurs d’intervention pour les biomarqueurs retenus, avec des fréquences de
dépassement de 24% pour I'AssyecU, 15% pour le CdS, 20% pour le PbU et 9% pour le ZnU, sur les
imprégnations brutes. Tout biomarqueur confondu, 35% de la population du CTB sont concernés par
le dépassement d’une seule valeur d’intervention et 8% par le dépassement simultané de deux valeurs
d’intervention.

L’exclusion des fumeurs, des individus ayant déclaré avoir consommé du poisson/fruits de
mer récemment et de ceux ayant une mesure de créatinine aberrante ne modifie pas de
maniére importante les fréquences de dépassement (a I'exception de AsspecU) mais réduit le
nombre de dépassements simultanés des valeurs de référence et d’intervention.

3) D’étre supérieures en Cd sanguin et urinaire, en Pb urinaire et en AsgecU aux valeurs d’'imprégnation
établies pour la population générale par différentes études, méme apres filtrage. Les imprégnations
les plus préoccupantes concernent le cadmium urinaire dont le P50 du CTB est plus élevé que le P95
de 3 des 4 études populationnelles. Pour le plomb urinaire, les concentrations du CTB sont toujours
supérieures a celles des études comparatives, mais dans une moindre mesure que pour le Cd : le P50
du CTB est compris entre le P75 et le P95 des études populationnelles. Enfin, pour I'Ass,e.U dont il
convient de souligner le nombre faible de parameétres de comparaison, le P50 du CTB est 1.5 fois plus
élevé que le P95 Fréry et al.%,

4) D’étre supérieures a celles rencontrées dans les populations exposées (et non-exposées) a des sols
pollués en ces métaux, méme apres filtrage. La surimprégnation de la population du CTB par rapport
aux populations issues des études de cas est particulierement élevée pour I'As et le Cd urinaire, mais
est aussi trés importante pour le Cd et le Pb sanguin.

Pour les cing enfants, les surimprégnations en PbU, CdU et AsgecU (Asi+MMA+DMA) se traduisent par des

dépassements de 1 a 3 seuils de référence pour tous les enfants et de un seuil d’intervention pour 3 des 5
enfants.

Adultes et enfants compris, I'imprégnation de la population d’étude est interpellante a bien des égards, mais
plus particulierement vis-a-vis du Cd et de I'As.

A ces seuils d’'imprégnation en Cd, il est probable que des biomarqueurs d’atteinte rénales soient présents a
des concentrations élevées dans les urines dans une grande partie de la population d’étude, vu les niveaux
d’exposition biologique et I'age moyen des participants. Dans I'étude n°1 CASSIOPEE, le dépassement du seuil
de 1 pg/gcea. impliquait (déja) la réalisation d’un dépistage des biomarqueurs d’atteinte rénale. Dans cette
étude, 23% (83 personnes, non professionnellement exposées) de la population de Viviez (zone exposées aux
sols pollués en Cd) dépassait 1 ug/g.r<a. Parmi ces 83 personnes, 16% présentaient une atteinte rénale tubulaire
(RBP> 30000 pg/g) et/ou glomérulaires (nalbuminurie > 2 mg/mmol). Pour la population du CTB, le seuil de 1
UE/8crsa €St dépassé pour 50% de la population, ce qui suggere qu’il est probable qu’une incidence plus grande
des atteintes rénales puisse étre observée dans la population du CTB, ce qui pourrait également augmenter
I'incidence des atteintes rénales plus sévéres (insuffisance rénale chronique).

Le fait que la population du CTB soit surimprégnée de maniére importante au Cd mais aussi a I’As, conduit
nécessairement a s’interroger sur I'impact, en terme d’atteinte rénale, de cette co-exposition. Plusieurs études
(Hong (2004)%, Nordberg (2005)%” et Nordberg (2010)%) montrent que les effets combinés du cadmium et de
I’arsenic étaient des effets additifs et/ou multiplicatifs et que I’arsenic devait potentialiser la néphrotoxicité de
I'arsenic sur le long terme lors d’une co-exposition aux deux polluants.
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Dans le chapitre qui suit (volet 2), les imprégnations dont il est question ci-dessus sont mises en balance avec
les réponses obtenues aux questionnaires. Le but est de potentiellement d’identifier les sources d’exposition
qui influencent les concentrations des différents biomarqueurs et pourraient donc étre responsables de
I'imprégnation de la population étudiée.
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VI (VOLET 2) : INTERPRETATION DES RESULTATS

D’ IMPREGNATION BIOLOGIQUE EN METAUX (PB, CD, As,
Cu, ZN, MO) SELON LES SOURCES D’EXPOSITION
(REPONSES AUX QUESTIONNAIRES)

Ce chapitre consiste a analyser les concentrations mesurées chez les participants en fonction des réponses
gu’ils ont apportées au questionnaire. Chaque question a été élaborée de facon a identifier différentes sources
d’exposition susceptibles d’influencer I'imprégnation en métaux. Chaque question constitue donc un
paramétre ou une variable dont I'impact a été testé sur les concentrations des biomarqueurs, sur base
d’analyses univariées et, dans un second temps, d’analyses multivariées. L’analyse multivariée dont il est
question est la régression linéaire multiple. Une équation de régression de ce type a été recherchée pour trois
biomarqueurs (parmi les 8 que comptent le biomonitoring) selon le degré de pertinence qu’ils revétent en
matiere d’effet sur la santé : le plomb dans le sang, le cadmium dans 'urine et I'arsenic spécié dans I'urine.
Pour les autres biomarqueurs, I'analyse de I'influence des covariables du questionnaire sur leur variation était
moins pertinente car: (1) ceux-ci ne sont pas de bons indicateurs de la charge réelle des métaux dans
I'organisme (CdS, PbU), (2) et/ou ne peuvent pas étre associés a un risque pour la santé (CdS, PbU, MoU, CuU,
ZnU).

Parmi les 51 questions que comporte le questionnaire, 41 ont été testées pour leur association potentielle avec
les huit biomarqueurs. A une exception, elles correspondent aux variables reprises dans le tableau 7 du
chapitre IV.2 (Caractéristiques de I’échantillon de la population d’étude). L'unique variable qui n’a pas été
reprise concerne I'application des recommandations. En effet, parmi les recommandations les plus respectées,
on retrouve le lavage des mains ou le fait de se couper les ongles régulierement. Au dire des participants qui se
sont oralement exprimés sur cette question lors de I'administration du questionnaire, ces comportements (se
laver les mains et se couper les ongles) étaient habituels et présents bien avant que les recommandations ne
soient éditées. Il est donc hautement probable qu’'un nombre importants de personnes qui ont répondu
respecter certaines recommandations le fassent avant méme la mise en place de celles-ci et donc non
conséquemment a la découverte de la pollution du CTB. La question a donc été supprimée des analyses car elle
ne préfigure en rien un changement de comportement destiné a réduire I'exposition, I'objectif poursuivi par les
recommandations de I'époque. Au sein des 41 questions testées, seules les variables statistiquement
significatives (p<0.05) ou montrant une tendance statistique (p<0.10) sont présentées dans les tableaux
univariés ci-dessous. Le rapport d’analyse complet des statistiques univariées et multivariées se trouve en
annexe (voir annexes 18, 20 et 21).

VI.1 LE PLOMB

Les analyses statistiques ont été réalisées pour les concentrations de plomb dans le sang exprimées en pg/L et
dans I'urine exprimées en pg/g.cr., soit les unités respectivement utilisées pour définir les valeurs limites de ces
deux biomarqueurs.

IV.1.2 Le plomb dans le sang (analyses univariées et
multivariées)

Onze variables issues du questionnaire ont montré des associations statistiques avec PbS dont 10 sont
significatives, soit inférieures au seuil de 0.05 (Tableaux 19 et 20). Une plombémie en moyenne plus élevée a
ainsi été retrouvée chez les participants qui ont déclaré : (1) ne pas se ronger les ongles (p=0.005), (2) fumer ou
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avoir fumé (p=0.006), (3) vivre en appartement (p=0.017), (4) résider dans une habitation ou les canalisations
sont en plomb (p=0.023), (5) fréquenter régulierement voire trés régulierement (5 a 7 jours par semaine) le CTB
entre les mois d’avril et novembre (p=0.007), (6) exploiter une ou plusieurs parcelles du CTB (p=0.033), (7) avoir
consommé des fruits et/ou légumes du CTB dans les jours précédant la collecte des échantillons de sang et
urine (p=0.004) et (8) consommer plus fréquemment de I'eau du robinet (versus de I'eau en bouteille;
p=0.035).

Parmi les fruits et légumes en provenance du CTB, on constate que les participants qui ont affirmé consommer
davantage de légumes-fruit sont moins imprégnés en PbS que ceux qui consomment en plus grande quantité
les autres catégories de fruit et légume (Fruit, Légumes feuilles, Légumes racines, Pommes de terre,
Légumineuses, Aromates; p=0.036). Dans le méme registre, les participants qui ont déclaré consommer
majoritairement des pommes de terre sont en moyenne plus imprégnés en PbS, mais cette association
statistique n’est pas significative (p=0.075).

Tableau 19 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour PbS (ug/L)
Parameétres N M +SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Se ronger les ongles

Non 65 30.6 £ 18.6 26.4 (17.9-37.6) 0.005
Oui 13 16.1+7.47 17.0 (10.2-19.2)
Tabagisme actif
Non 58 24.8 +16.2 19.9 (14.9-31.8) 0.006
Ancien fumeur 12 39.6 £ 23.5 36.3 (23.5-46.0)
Oui 8 35.6+149 33.5(22.4-49.0)
Type d’habitation
Appartement 19 30.0+9.14 31.8(20.2-36.0) 0.017
Maison 59 27.6 £20.2 21.3 (15.0-35.5)
Présence de canalisation en plomb
Non 50 2741174 23.3(15.3-33.3) 0.023
Oui 11 39.7+249 33.3(17.9-53.5)
Fréquentation du CTB entre avril et
novembre
Moins d'1 jour par mois 13 18.6 + 8.89 15.7 (11.4-24.5) 0.007
Moins d'1 jour par semaine 5 17.2 + 6.66 15.4 (12.0-23.4)
1 jour par semaine 8 31.6+12.7 31.1(19.0-43.4)
2-4 jours par semaine 31 30.0+19.3 23.6(17.9-37.1)
5-7 jours par semaine 12 37.4+24.0 31.0 (22.0-44.5)
Exploitation d’1 ou plusieurs parcelles
Non 22 22.1+12.6 18.8 (13.2-30.5) 0.033
Oui 56 30.5+194 24.0(17.6-37.9)

Consommation de fruits/légumes du CTB
la semaine précédant le questionnaire

Non 16 19.3+11.1 17.9 (9.30-23.7) 0.004
Oui 62 30.4+18.9 25.1(17.4-37.4)
Mode de consommation d’eau la plus
fréquente
Bouteille 39 25.1+17.3 20.2 (15.1-30.2) 0.035
Robinet 39 31.2+18.6 28.8 (17.9-38.6)
Catégorie la plus consommée Légume-
fruit
Non 21 345+21.7 32.2(17.2-42.2) 0.036
Oui 60 26.0 £ 16.2 22.2 (15.4-34.1)

Catégorie la plus consommée Pommes de
terre
Non 66 26.7+16.5 22.2 (16.4-35.4) 0.075
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Oui 15

34.7+23.2

32.9(15.3-39.3)

Le tableau 20 et la droite de régression ci-dessous (Figure 15) témoignent de la corrélation hautement

significative entre la concentration en plomb dans le sang et I'dge a savoir que I'augmentation de I'dge est

positivement corrélée avec I'augmentation de la plombémie (r =0.456 ; p<0.001).

Tableau 20 : Résultats de la corrélation entre PbS (ug/L) et age

N Coefficient p-valeur
79 0,456 <0,001
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FIGURE 15 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’INFLUENCE DE L’AGE SUR PBS (LOG)

Tableau 21 : Modele de régression linéaire multiple pour les sources d’exposition du questionnaire
prédisant la concentration du PbS (pug/L) des participants

Variable B 95% IC B p-valeur
Age 0.020 [0.014, 0.027] 0.524 <0.001
Mode de consommation d’eau la plus 0.265 [0.077, 0.453] 0.238 0.006
fréquente

Consommation de fruits/légumes du CTB 0.358 [0.123, 0.593] 0.255 0.003
la semaine précédant le questionnaire

Fumeur actif 0.431 [0.122,0.741] 0.236 0.007
Ancien fumeur 0.422 [0.163, 0.681] 0.275 0.002

Note : R =0.518. N = 77. P <.001. IC = intervalle de confiance pour B.

Un modele de régression linéaire multiple (Tableau 21) a été calculé pour prédire la concentration du plomb

dans le sang sur base des variables statistiquement significatives (p<0.05) ou montrant une tendance

(p<0.10) issues des analyses univariées. Une équation significative a été mise en évidence (F(5,76) = 15.291, p <

.000), avec un R? de 0.518.

Equation 1 : Modeéle de régression pour le plomb sanguin

In PbSprédite = 1.160 + 0.020 * (age) + 0.265 * (eau) + 0.358 * (consommation)
+ 0.431 * (fumeur actif) + 0.422 * (ancien fumeur)

Le logarithme népérien de la concentration du plomb dans le sang prédite des participants est égale a 1.160 +

0.020 (age ; unité = année) + 0.265 (eau ; 1 = Bouteille, 2 = Robinet) + 0.358 (consommation de légume et fruit
du CTB ; 0 = Non, 1 = Oui) + 0.431 (fumeur; 0 = Autre, 1 = Fumeur) + 0.422 (ancien fumeur ; 0 = Autre, 1 =
Ancien fumeur). Ces variables influencent de maniére significative la concentration du plomb dans le sang des
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participants et constituent un modeéle de régression qui explique pres de 52% de la variabilité de cette
concentration.

VI.1.2 Le plomb dans I'urine (analyses univariées)

Pour le plomb urinaire, 6 variables du questionnaire ont montré des associations statistiques avec PbU dont 5
sont significatives, soit inférieures au seuil de 0.05 (Tableaux 22 et 23). La variable sexe pour laquelle les
hommes sont en moyenne plus imprégnés que les femmes n’est pas statistiquement significative (p=0.092). Les
participants qui ont déclaré avoir des canalisations en plomb a leur domicile sont plus imprégnés en PbU
(p=0.003), tout comme ceux qui ont teint leurs cheveux dans I'année précédant le biomonitoring (p=0.018) et
ceux qui utilisent des remédes ou cosmétiques traditionnels (azarcon, khol, surma ; p=0.012). Enfin, parmi les
fruits et légumes en provenance du CTB, on constate que les participants qui ont affirmé consommer
davantage de légumes-fruit sont moins imprégnés en PbU que ceux qui consomment en plus grande quantité
les autres catégories de fruit et légume (Fruit, Légumes feuilles, Légumes racines, Pommes de terre,
Légumineuses, Aromates ; p=0.039).

Tableau 22 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour PbU (ug/g.cr.)

Parametres N M tSD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Sexe
Femme 30 2.29+1.49 2.21(1.19-2.83) 0.092
Homme 31 1.81 +0.89 1.70(1.13-2.03)
Présence de canalisations en plomb
Non 50 1.87+1.22 1.73 (1.12-2.20) 0.003
Oui 11 2.89+0.96 3.03 (2.32-3.65)
Coloration des cheveux I'année écoulée
Non 42 1.80 £ 0.89 1.66 (1.12-2.10) 0.018
Oui 19 2.59+1.68 2.34 (1.73-2.78)
Usage de cosmétiques traditionnels
Non 52 1.87 +0.88 1.73(1.13-2.33) 0.012
Oui 19 3.08+2.27 2.43 (1.63-3.84)
Catégorie la plus consommée Légume-
fruit
Non 15 2.42 +1.05 2.32(1.83-3.21) 0.039
Oui 46 1.93+1.27 1.71(1.13-2.26)

Le tableau 23 et la droite de régression ci-dessous (Figure 16) témoignent de la corrélation significative entre la
concentration en plomb dans |'urine et I'age a savoir que I'augmentation de I'dge est positivement corrélée
avec I'augmentation de la plomburie (r =0.267 ; p=0.018).

Tableau 23 : Résultats de la corrélation entre PbU (pg/g.cr.) et age

N Coefficient p-valeur
86 0,267 0,018
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FIGURE 16 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’'INFLUENCE DE L’AGE SUR PBU (LOG)

VI.2 LE CADMIUM

Les analyses statistiques ont été réalisées pour les concentrations de cadmium dans le sang exprimées en pg/L
et dans l'urine exprimées en pg/L, soit les unités respectivement utilisées pour définir les valeurs limites de ces
deux biomarqueurs.

VI.2.1 Le cadmium dans l'urine (analyses univariées et
multivariées)

La phase exploratoire des résultats d’'imprégnation a mis en évidence une particularité de la distribution des
concentrations en CdU au sein des participants. En effet, en I'absence d’une transformation logarithmique,
I’'analyse descriptive du CdU montrait une distribution bimodale (voir figure 17). L’hypothése que soutiendrait
cette caractéristique est la présence de deux populations distinctes.

Histogramme

20

Fréquence

00 100 200 300

Concentration en cadmium urinaire (uglL)

Figure 17 : lllustration de la distribution bimodale et asymétrique du CdU (ug/L)

Quelques déterminants pouvant expliquer cette bimodalité se sont dégagés de la premiére phase exploratoire.
Si on admet toutefois que I'on puisse séparer en deux la population du CTB sur base d’une cadmiurie de 1.1
pg/L (indépendamment d’avoir déclaré étre fumeur ou exposé au tabac, ou non), on peut s’intéresser aux
caractéristiques des deux sous populations: (A) la population plus imprégnée et (B) la population moins
imprégnée. Ces derniéres sont comparées dans le tableau suivant sur base des informations extraites des
questionnaires. Seules les questions qui se sont révélées les plus discriminantes sont présentées : le genre, le
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niveau de diplome, le fait de se ronger les ongles, le diabéte, la présence d’un jardin potager privatif, la
coloration des cheveux et la consommation de légumineuses. Ces deux populations sont par ailleurs identiques
vis-a-vis de I’dge et de la proportion de fumeurs/non-fumeurs, variables dont le role sur I'imprégnation est bien
admis. Les deux groupes ne se distinguent pas sur base du nombre d’année de fréquentation du site.

Sous population « A » Sous population « B »
CdU > 1 ug/L CdU <1 pg/L

Genre 40% de femmes 72% de femmes
Nombre de personnes les moins
diplomées (sans diplome ou diplome du 47 % 33%
primaire)
Se ronger les ongles 23% 8%
Diabéte 28 % 8%
Présence d’un jardin potager privatif 50 % 35%
Coloration des cheveux 20% 55 %
Consommation de légumineuses 42 % 25%

Pour poursuivre I'analyse statistique, la distribution a été normalisée par la racine carrée des observations.

Neuf variables issues du questionnaire ont montré des associations statistiques avec CdU dont 5 sont
significatives, soit inférieures au seuil de 0.05 (Tableau 24). Une cadmiurie en moyenne plus élevée a ainsi été
retrouvée chez les participants de sexe masculin (p=0.028). Une concentration plus haute en cadmium urinaire
a également été associée de maniére significative avec la présence d’un diabete (p=0.009), le fait de se ronger
les ongles (p=0.035) et de ne pas s’étre teint les cheveux dans I'année précédant I'administration du
questionnaire (p=0.008). Le parametre « Fruit » qui ressort comme statistiquement associé a la concentration
de cadmium dans l'urine fait référence a la question qui suit : « Parmi les propositions suivantes, quelles sont
les deux catégories de légumes ou de fruits provenant du CTB que vous consommez le plus actuellement ? 2
réponses possibles ». Dans ce cas, cela signifie que les participants qui ont sélectionné la catégorie « Fruit »
comme l'une des deux catégories qu’ils consomment le plus sont moins imprégnés que ceux qui n‘ont pas
choisi cette catégorie. Comme les fruits, la catégorie « Légumineuses » est statistiquement associée a une
imprégnation plus élevée en cadmium chez ceux qui en consomment. Néanmoins, |'association n’est pas
significative (p=0.072). Ce type de lien statistique non significatif se constate également pour la fréquentation
du CTB exprimée en heures par jour (p=0.054), le profil d’exploitation de ou des parcelles louées par les
participants (A = exploitation intense, B = exploitation modérée, C = exploitation faible « pour le plaisir » ;
p=0.056) et la pratique du hors-sol (p=0.052).

Tableau 24 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour CdU (ug/L)

Parameétres N M +SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Sexe
Femme 43 1.09 + 0.60 0.88 (0.60-1.52) 0.028
Homme 35 1.42 £ 0.68 1.42 (0.93-1.88)
Diabétique
Non 62 1.15+0.64 1.17 (0.60-1.52) 0.009
Oui 16 1.59+0.64 1.53(1.13-1.88)
Coloration des cheveux I'année écoulée
Non 48 1.39+0.65 1.42 (0.82-1.84) 0.008
Oui 28 0.99 £ 0.61 0.75(0.57-1.38)
Fréquentation du CTB en heures/jour (récent)
Moins de 2 heures 26 1.38+0.70 1.39(0.76-1.67) 0.054
Entre 2 et 5 heures 38 1.28 £ 0.66 1.39 (0.64-1.87)
5 heures ou plus 5 0.55+0.21 0.52 (0.38-0.75)
Profil d’exploitation du CTB (récent)
A 20 1.10+£0.71 0.75 (0.50-1.79) 0.056
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B 31 1.49 £ 0.69 1.45 (1.08-1.87)
C 13 1.22+0.70 1.11(0.61-1.99)
Catégorie la plus consommée Fruit
Non 66 1.27 £ 0.69 1.29 (0.64-1.76) 0.038
Oui 22 1.10+£0.48 1.29 (0.65-1.45)
Se ronger les ongles
Non 65 1.20+£0.67 1.20 (0.61-1.54) 0.035
Oui 13 1.41+0.56 1.46 (1.03-1.59)
Pratique du « hors-sol »
Non 52 1.40+0.74 1.40 (0.64-1.97) 0.052
Oui 10 1.03+0.41 0.89 (0.72-1.50)
Catégorie la plus consommée Légumineuses
Non 51 1.16 £ 0.61 1.15 (0.62-1.52) 0.072
Oui 29 1.37+0.70 1.40 (0.74-1.87)

Tableau 25 : Modéle de régression linéaire multiple pour les sources d’exposition du questionnaire
prédisant la concentration du CdU (ug/L) des participants

Variable B 95% IC B p-valeur
Catégorie la plus consommée Fruit -0.172 [-0.320, -0.024] -0.239 0.023
Coloration des cheveux I'année écoulée -0.197 [-0.333, -0.062] -0.299 0.005

Note : R2=0.139. N = 84. P =0.002. IC = intervalle de confiance pour B.

Un modele de régression linéaire multiple (Tableau 25) a été calculé pour prédire la concentration de cadmium
dans l'urine sur base des variables statistiquement significatives (p<0.05) ou montrant une tendance
(p<0.10) issues des analyses univariées. Compte tenu de l'influence connue du tabagisme sur la charge
corporelle en cadmium®, la fait de fumer ou d’étre un ancien fumeur (bien que les tests en univarié n’aient
révélé aucune association significative), a été inclus dans I'analyse multivariée. Une équation significative a été
mise en évidence (F(2,83) = 6.563, p =.002), avec un R? de 0.139.

Equation 2 : Modéle de régression pour le cadmium urinaire

*[cdUprédite = 1.168 — 0.172 * (Fruit) — 0.197 = (Coloration cheveux)

La racine carrée de la concentration du cadmium dans |'urine prédite des participants est égale a 1.168 — 0.172
(Fruit du CTB; 0 = Non, 1 = Oui) - 0.197 (Coloration cheveux ; 0 = Non, 1 = Oui). Ces variables influencent de
maniére significative la concentration du cadmium dans l'urine des participants et constituent un modele de
régression qui explique moins de 20% de la variabilité de cette concentration.

Le coefficient de détermination R? est faible (< 0.3) ce qui signifie que le modéle mathématique explique peu la
distribution des points autour de la droite de régression, bien que la relation linéaire entre la concentration de
cadmium urinaire prédite et les variables prédictives (Fruit et Coloration cheveux) soit hautement significative.

VI.2.2 Le cadmium dans le sang (analyses univariées)

Pour le cadmium sanguin, 5 variables du questionnaire ont montré des associations statistiques avec CdS dont
3 sont significatives, soit inférieures au seuil de 0.05 (Tableaux 26 et 27). Les participants qui ont déclaré
consommer plus abondamment de I'eau du robinet sont plus imprégnés en CdS (p=0.008), tout comme les
participants d’origine belge présentent une concentration plus élevée que ceux d’origine marocaine (p=0.033).
Il semble par ailleurs exister une corrélation inverse entre CdS et la durée (en année) de consommation des
fruits et légumes issus du CTB : I'imprégnation de CdS a tendance a diminuer au fur et a mesure que le nombre
d’année de consommation des participants augmente (p=0.024). Enfin, le profil d’exploitation des parcelles
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avant la mise en place des premiéres recommandations (A > B > C) et le fait de consommer en saison estivale
des fruits et légumes du CTB sont statistiquement associés a une imprégnation plus élevée en cadmium
sanguin mais pas de fagon significative (p=0.052 ; p=0.097).

Tableau 26 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour CdS (pg/L)

Parameétres N M £ SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Pays d’origine
Belgique 31 1.08 £ 0.78 0.87 (0.58-1.50) 0.033
Italie 16 1.02 £ 0.48 0.85 (0.64-1.38)
Maroc 16 0.59 £0.21 0.59 (0.36-0.73)
Autres 17 0.76 £ 0.42 0.75 (0.47-0.87)
Mode de consommation d’eau la plus
fréquente
Bouteille 39 0.73£0.39 0.69 (0.38-0.90) 0.008
Robinet 39 1.08+0.72 0.84 (0.62-1.50)
Profil d’exploitation du CTB (récent)
A 21 1.28 £ 0.86 1.26 (0.52-1.72) 0.052
B 30 0.77 £0.43 0.67 (0.53-0.87)
C 5 0.67 £0.25 0.78 (0.41-0.87)

Consommation de fruits/légumes du CTB

2x/semaine pendant 3 mois
Non 20 0.69+0.26 0.69 (0.47-0.89) 0.097
Oui 58 0.99 +0.66 0.78 (0.58-1.31)

Tableau 27 : Résultats de la corrélation entre CdS (ug/L) et durée de consommation des
fruits/légumes du CTB (année)

N Coefficient p-valeur
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FIGURE 18 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’INFLUENCE DE LA DUREE DE
CONSOMMATION SUR CDS (LOG)

VI.3 L’ ARSENIC SPECIE (ANALYSES UNIVARIEES ET MULTIVARIEES)

Dix variables issues du questionnaire ont montré des associations statistiques avec Ass,ecU dont 7 sont
significatives, soit inférieures au seuil de 0.05 (Tableau 28). La variable sexe pour laquelle les femmes sont en
moyenne plus imprégnées que les hommes est statistiquement significative (p=0.022). Les participants qui ont
déclaré s’étre teints les cheveux sont plus imprégnés en AsgeU (p=0.001), tout comme ceux dont la
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fréquentation du CTB est la plus intense entre avril et novembre (p=0.002), et ceux qui ont consommé du
poisson dans les jours précédant la collecte des échantillons (p=0.019). Une arsénicurie spéciée en moyenne
plus élevée a par ailleurs été retrouvée chez les participants qui ne consomment pas de fruits et légumes 2
fois/semaine en période estivale (p=0.002), qui ont choisi la catégorie « Aromates » parmi les 8 catégories
proposées les plus consommées (p=0.004) et dont la fréquentation du CTB exprimée en heures par jour 'année
précédant I'administration du questionnaire se situe entre 2 et 5 heures (p=0.013). Enfin, les analyses
univariées ont désigné des associations statistiques non significatives entre I'imprégnation en arsenic spécié et
(1) la consommation plus fréquente d’eau du robinet (versus eau en bouteille ; p=0.081), (2) la consommation
d’autres catégories que les pommes de terre parmi les 8 catégories proposées les plus consommeées (p=0.051)
et (3) la fréquentation du CTB exprimée en heures par jour I'année du biomonitoring (Entre 2 et 5 heures >
Moins de 2 heures > 5 heures ou plus ; p=0.059).

Tableau 28 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour AsgpscU (ug/g.cr.)

Parameétres N M +SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Sexe
Femme 33 145+12.8 12.0(7.76-17.0) 0.022
Homme 35 9.46 + 4.89 7.80(6.22-12.5)
Coloration des cheveux I'année écoulée
Non 48 9.48 £ 4.95 8.02 (6.22-12.5) 0.001
Oui 20 17.8+15.1 13.9 (9.82-18.6)
Fréquentation du CTB entre avril et novembre
Moins d'1 jour par mois 11 13.0 + 6.57 12.0 (8.24-17.7) 0.002
Moins d'1 jour par semaine 6 10.0+3.70 9.14 (7.11-13.1)
1 jour par semaine 10 10.2+4.16 8.84 (6.65-13.8)
2-4 jours par semaine 28 15.2+13.4 11.8 (8.51-15.9)
5-7 jours par semaine 13 6.05 +3.21 5.45 (3.63-6.74)
Consommation de poisson la semaine
précédant le questionnaire
Non 27 9.03+5.35 7.50(4.37-12.7) 0.019
Oui 48 13.5+11.3 10.5(7.17-15.8)
Mode de consommation d’eau la plus
fréquente
Bouteille 39 10.1+6.11 8.16 (6.19-12.6) 0.081
Robinet 40 13.6+12.2 10.4 (6.85-16.4)
Consommation de fruits/légumes du CTB
2x/semaine pendant 3 mois
Non 20 16.5+14.3 12.8 (10.5-17.0) 0.002
Oui 48 10.0+6.48 8.20(6.18-12.4)
Catégorie la plus consommée Pommes de terre
Non 66 12.3+9.81 10.4 (6.94-13.2) 0.051
Oui 14 8.49 1+ 4.66 7.51(3.93-12.6)
Catégorie la plus consommée Aromates
Non 72 10.5+6.14 9.47 (6.27-12.8) 0.004
Oui 8 2461221 17.3 (12.0-28.5)
Fréquentation du CTB en heures/jour (récent)
Moins de 2 heures 25 11.4+5.34 10.4 (6.71-16.2) 0.059
Entre 2 et 5 heures 38 13.0+12.2 11.0 (6.75-12.9)
5 heures ou plus 5 5.89+2.95 6.17 (3.09-8.55)
Fréquentation du CTB en heures/jour (1 an
auparavant)
Moins de 2 heures 24 11.5+5.45 10.5 (6.67-16.3) 0.013
Entre 2 et 5 heures 38 13.2+12.1 10.5(7.11-12.9)
5 heures ou plus 6 5.50+2.81 4.87 (3.19-7.77)
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Tableau 29: Modéle de régression linéaire multiple pour les sources d’exposition du questionnaire
prédisant la concentration d’arsenic spécié (ug/g.cr.) des participants

Variable B 95% IC B p-valeur
Consommation de fruits/légumes du -0.498 [-0.760, -0.236] -0.399 <0.001
CTB 2x/semaine pendant 3 mois

Fréquentation du CTB en heures/jour (1 -0.298 [-0.490, -0.107] -0.327 0.003
an auparavant)

Consommation de poisson la semaine 0.345 [0.107, 0.583] 0.302 0.005

précédant le questionnaire
Note : R? =0.319. N = 67. P <.001. IC = intervalle de confiance pour B.

Un modéle de régression linéaire multiple (Tableau 29) a été calculé pour prédire la concentration d’arsenic
spécié dans l'urine sur base des variables statistiquement significatives (p<0.05) ou montrant une tendance
(p<0.10) issues des analyses univariées. Une équation significative a été mise en évidence (F(3,66) = 9.832, p <
.000), avec un R? de 0.319.

Equation 3 : Modéle de régression pour I'arsenic spécié urinaire

In AsspécUprédite = 2.929 - 0.498*(Consommation fruits/légumes) - 0.298* (Fréquentation CTB) +
0.345*(Consommation poisson)

La concentration d’arsenic spécié dans l'urine prédite des participants est égale a 2.929 - 0.498
(Consommation de fruit et légume du CTB 2x/semaine ; 0 = Non, 1 = Oui) - 0.298 (Fréquentation passée du CTB
en heure/jour ; 1 = Moins de 2 heures, 2 = Entre 2 et 5 heures, 3 = 5 heures ou plus) + 0.345 (Consommation de
poisson ; 0 = Non, 1 = Oui). Ces variables influencent de maniére significative la concentration d’arsenic spécié
dans l'urine des participants et constituent un modele de régression qui explique 32% de la variabilité de cette
concentration.

VI.4 LE CUIVRE, LE ZINC ET LE MOLYBDENE (ANALYSES UNIVARIEES)

Les analyses univariées ont révélé divers parametres significativement associés (p<0.05) aux imprégnations en
cuivre, zinc et molybdéne. Une concentration élevée a ainsi pu étre associée a/au :

e  Pour le cuivre (Tableaux 30 et 31) : genre (Femmes > Hommes ; p=0.039) ; la coloration des cheveux
(Oui > Non ; p=0.030) ; 'usage de cosmétiques traditionnels (Oui > Non ; p=0.026) ; la consommation
préférentielle des légumes feuilles (Oui > Non ; p=0.013) ; la consommation préférentielle des légumes
racines (Non > Oui ; p=0.012) ; 'augmentation de |’age (corrélation positive entre la concentration en
CuU et I'age ; p=0.009).

e  Pour le molybdene (Tableaux 32 et 33) : retour des équipements a domicile (Non > Oui; p=0.019);
consommation d’eau (bouteille > robinet ; p= 0.002); profil d’exploitation (C > B > A; p=0.034);
pratique du hors-sol (Oui > Non ; p=0.040) ; nombre d’années d’exploitation des parcelles (corrélation
inverse entre la concentration en MoU et le nombre d’années ; p=0.023).

e Pour le zinc (Tableaux 34 et 35) : la présence d’'un diabéte (Oui > Non ; p<0.001) ; la consommation
préférentielle des légumes-fruits (Non > Oui ; p=0.042) ; la présence d’une hypertension artérielle (Oui
> Non; p=0.014); nombre d’années d’exploitation des parcelles (corrélation positive entre la
concentration en ZnU et le nombre d’années ; p=0.022).

Sur les seuls fondements d’une analyse univariée, il est difficile de conclure en un role du CTB sur
I'imprégnation des trois biomarqueurs CuU, MoU et ZnU. De maniére purement descriptive, I'influence du Coin
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de terre (en termes de fréquentation et/ou de consommation) sur leurs imprégnations respectives intervient :

(1) pour 2 parameétres sur les 6 statistiquement significatifs pour le cuivre ; (2) pour 4 parameétres sur les 5

statistiquement significatifs pour le molybdeéne ; (3) pour 2 sur les 4 statistiquement significatifs pour le zinc.

Tableau 30 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour CuU (pug/g.cr.)

Parameétres N M £ SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Sexe
Femme 29 9.05%+4.94 8.87(5.81-11.1) 0.039
Homme 30 7.91+4.24 6.64 (4.89-8.43)
Présence de canalisations en plomb
Non 50 8.14+4.63 6.77 (5.02-9.88) 0.070
Oui 11 10.3+4.15 11.05 (7.61-12.9)
Coloration des cheveux I’année écoulée
Non 48 7.86 £ 4.37 6.66 (4.60-9.15) 0.030
Oui 28 9.87 £4.90 10.1 (6.43-11.8)
Usage de cosmétiques traditionnels
Non 62 8.29+4.87 6.87 (4.89-10.8) 0.026
Oui 13 9.48 +2.54 9.43 (7.32-11.7)
Catégorie la plus consommée Légume-fruit
Non 20 10.7 £ 5.64 9.43 (6.68-13.7) 0.072
Oui 60 7.85%4.12 6.78 (4.66-10.8)
Catégorie la plus consommée Légumes feuilles
Non 65 8.26£4.61 6.89 (5.11-10.9) 0.013
Oui 15 10.3+4.43 9.49 (6.92-14.4)
Catégorie la plus consommée Légumes racines
Non 76 8.69 +4.59 7.64 (5.55-11.1) 0.012
Oui 4 434 %251 4.75(2.33-6.11)
Tableau 31 : Résultats de la corrélation entre CuU (pg/g.cr.) et dge
N Coefficient p-valeur
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FIGURE 19 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’INFLUENCE DE L’AGE SUR CUU
Tableau 32 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour MoU (pg/g.cr.)
Parametres N M +SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Retour des équipements a domicile
Non 21 47.9+19.9 45.8 (33.4-63.1) 0.019
Oui 31 36.2+20.0 29.6 (22.9-45.2)
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Mode de consommation d’eau la plus

fréquente
Bouteille 39 48.7+22.1 46.4 (33.2-69.5) 0.002
Robinet 39 31.3+13.2 29.0 (23.5-42.4)
Profil d’exploitation du CTB (récent)
A 17 34.1+16.9 31.2 (21.9-45.3) 0.034
B 29 40.2+£19.5 34.8 (25.0-50.4)
C 10 54.4+23.9 59.4 (28.3-77.6)
Pratique du « hors-sol »
Non 48 38.7+19.4 34.1(24.1-49.3) 0.040
Oui 8 54.0 £23.2 61.6 (30.1-74.4)
Catégorie la plus consommée Pommes de terre
Non 66 40.8+22.4 33.8(23.5-60.7) 0.052
Oui 14 43.1+11.8 42.9 (33.4-53.4)

Tableau 33 : Résultats de la corrélation entre MoU (ug/g.cr.) la durée d’exploitation et de consommation

Parametres N Coefficient p-valeur
Nombre d’années d’exploitation 63 -0.298 0.023
Durée de consommation des fruits/légumes
, 80 -0.204 0.085
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FIGURE 20 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’INFLUENCE DU NOMBRE D’ANNEE
D’EXPLOITATION SUR MOU (RACINE)
Tableau 34 : Résultats récapitulatifs des analyses univariées pour ZnU (ug/g.cr.)
Paramétres N M £ SD P50 (Q1-Q3) p-valeur
Diabétique
Non 62 317 £195 296 (160-412) < 0,001
Oui 16 648 + 216 741 (458-819)
Catégorie la plus consommée Légume-fruit
Non 20 483 + 256 469 (274-744) 0,042
Oui 60 336+ 215 298 (167-425)
Ouvrier dans le batiment
Non 62 346 + 228 304 (159-448) 0.088
Oui 16 451 + 236 355 (274-738)
Hypertension artérielle
Non 53 334 +232 276 (157-408) 0.014
Oui 25 470+ 210 492 (306-606)

Présence de canalisations en plomb
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Non 51 353 £225 302 (172-441) 0.088
Oui 11 479 + 258 514 (275-669)

Peintures de I’habitat en bon état
Non 8 221 +106 244 (104-312) 0.065
Oui 68 389 + 237 305 (210-535)

Tableau 35 : Résultats de la corrélation entre ZnU (pg/g.cr.) et le nombre d’années d’exploitation

N Coefficient p-valeur
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FIGURE 21 : DROITE DE REGRESSION REPRESENTANT L’INFLUENCE DU NOMBRE D’ANNEE
D’EXPLOITATION SUR ZNU (LOG)

VI.5 QUELQUES MOTS SUR L'IMPREGNATION EN CD, AS ET HG DANS LES

CHEVEUX.

Parmi l'ensemble des biomarqueurs Tableau Concentration en As, Hg et Cd dans la racine des
retenus, les cheveux constituent des 36 cheveux (n=35), en pg/kg.
matrices qui ont été exploitées dans la [As]Racine [Hglracine [Cd]racine
littérature pour évaluer I'imprégnation Moyenne 24 >40 16

. P5 <4 122 6
en As, Cd et Hg, mais ne sont pas P10 4 157 6
nécessairement les plus pertinentes, | pédiane 17 409 10
c'est-a-dire les plus représentatives de | P90 44 842 39
la charge corporelle ou les plus 8 méme | p95 56 967 41

d’étre associées a une valeur de référence populationnelle robuste. Les valeurs obtenues pour la population
d’étude sont présentées dans le tableau 36, pour les mesures réalisées dans les racines des cheveux.

L’objectif sous-jacent des mesures d’As, Cd et Hg dans les cheveux n’était pas de comparer les imprégnations
de ces matrices a des valeurs de référence populationnelle, étant difficile a définir, ni a fortiori de
communiquer cette comparaison aux participants. Ces derniers ont toutefois recu cette ou ces mesures dans
leur courrier de restitution des résultats personnels dans un but de transparence. La comparaison des teneurs
en As, Cd et Hg de la population d’étude peut toutefois étre réalisée ici de maniere indicative au moyen
des valeurs de référence proposées par Sciensano:

Pour le Hg: L'étude DEMOCOPHES (Pirard et al. 2014)%2 a permis de déterminer grace a la
participation de 129 méres belges, une teneurs en Hg moyenne dans les cheveux de 380 pg/kg. Cette
valeur de référence est dépassée par la moyenne des teneurs en Hg mesurées dans les racines des
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cheveux des participants (540 pg/kg) ayant accepté ce préléevement (essentiellement des femmes). La
concentration maximale en mercure de 1970 ug/kg mesurée dans DEMOCOPHES est dépassée une
seule fois dans la population d’étude.

Pour le Cd : Trojanowski et al. (2010)7°, a permis de déterminer la distribution des teneurs en Cd dans
les cheveux d’un échantillon aléatoire de 416 personnes vivant dans une région de Pologne. La valeur
moyenne de 406 pg/kg pour la classe d’dge 25-60 ans n’est jamais dépassée dans la population
d’étude. Les imprégnations sont toujours un ordre de grandeur inférieures aux moyennes
populationnelles définies dans cette référence, quelque soient la classe d’age ou le genre.

Pour I'As: I'étude de Yanez et al. (2005)7! portant sur deux populations exposées a de I'eau de
consommation contaminée en As propose la valeur de 500 pg/kg pour des individus non exposés a
une eau contaminée en As. Ce seuil n’est jamais dépassé dans la population d’étude. Toutefois, ici, la
voie d’exposition principale est 'eau de consommation et non le sol.

L’échantillonnage des cheveux avait pour principal objectif de répondre au biais méthodologique lié au
calendrier du projet SANISOL, formulé par I'hypothése suivante: les colons du CTB ont regu les
recommandations les enjoignant a réduire leur exposition (voir section I.1) une année avant que ne débute les
premiers prélevements pour le biomonitoring. Ainsi, I'imprégnation en As et Cd mesurées dans |'urine pouvait
ne pas refléter I'exposition antérieure (correspondant a la pleine jouissance du site), dés lors que I'on pouvait
s’attendre a ce que (certains) colons respectent ces recommandations. Il paraissait donc intéressant de
comparer les imprégnations mesurées a la racine et a la pointe des cheveux des participants ayant des cheveux
longs de plus de 12 cm (croissance de 1 cm/mois, en moyenne), afin de vérifier si, en déclarant avoir suivi ces
recommandations, une diminution de I'exposition en métaux (différence entre teneurs mesurées dans la
pointe et dans la racine) était mesurable dans cette matrice. Afin de répondre a cette question, et des lors de
valider I'utilisation de ces biomarqueurs en tant que « chronometre » de I'exposition, il est aussi nécessaire de
prendre en compte d’autres variables et notamment l'utilisation de coloration (traditionnelles) pouvant
contenir du Cd.

Sur les 35 participants, seules 18 paires (racines/pointes) ont pu étre analysées pour leurs teneurs en mercure,
arsenic et cadmium. Ce nombre est trop petit pour espérer retirer une interprétation robuste de ces données.
On observe toutefois que :

o 44% (n= 8) des participants présentent des teneurs en As dans la racine inférieures a celles mesurées
dans la pointe des cheveux.

e  56% (n=10) des participants présentent des teneurs en Hg dans la racine inférieures a celles mesurées
dans la pointe des cheveux.

e 94% (n=17) des participants présentent des teneurs en Cd dans la racine inférieures a celles mesurées
dans la pointe des cheveux.

Aucune diminution temporelle remarquable des teneurs en As et en Hg ne semble étre enregistrée dans les

cheveux, au contraire du Cd qui Lien entre teneurs en Cd dans les cheveux et

présente des pointes  plus Tableau 37 coloration des cheveux

concentrées que les racines chez Coloration Pas de coloration Total

94% des participants. Toutefois, [Cd]Racine > [Cd]pointe 0 1 1

c’est plutdt I'exploitation des [Cdlracine < [Cd]rointe 10 > 15
total 10 6 16

qguestionnaires qui n’a pas révélé

Note : p=0.375 obtenue a l'aide du Test exact de Fisher pour table de contingence
de changement de comportement

qui aurait permis d’expliquer cette diminution de I'imprégnation apparemment enregistrée dans les cheveux et
donc de valider I'hypothése de départ. L’analyse multivariée (voir section VI.2.1) du Cd urinaire, suggérant que
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I'imprégnation en Cd urinaire est fortement expliquée et anticorrélée par le fait de faire une coloration pour les

cheveux est interpellante, mais elle est probablement influencée par le genre (les hommes ont des

imprégnations en CdU supérieures aux femmes, alors que se colorer les cheveux est une pratique (quasi-

Jexclusivement féminine). Les échantillons de cheveux analysés pour cette comparaison chronologique étant

essentiellement féminins, il se peut que la présence (éventuelle) de Cd dans les produits de coloration puisse

expliquer que la pointe des cheveux soit plus concentrée (recevant d’avantage de colorations sur une année)

que leur racine (ayant recu une seule, voire aucune coloration) : le tableau 37 montre que la plupart des

personnes ayant une [Cd]Racine < [Cd]Pointe réalisent des colorations, mais un test xhi? indique que cette

relation n’est pas significative.

V1.6 DISCUSSION DES RESULTATS D'IMPREGNATION DANS LE SANG ET

L’URINE EN FONCTION DES REPONSES AU QUESTIONNAIRE.

VI.6.1 L'imprégnation des bénéficiaires du CTB : vers une

exposition multi source

Tableau 38 : récapitulatif des variables statistiquement associées aux concentrations de métaux dans le sang et les urines
selon qu’elles sont liées au CTB ou non

Biomarque Variables impliquant le Effet Effet Autres variables Effet Effet
urs CTB Univ. Multivar. d’exposition Univ. Multivar.
Fréquentation du CTB entre . Se ronger les ongles** )
avril et novembre** < <
Exploitation d’1 ou . .
p_ . + Tabagisme actif** + +
plusieurs parcelles
Consommation de
fruits/légumes du CTB la . . Habiter dans une maison**
semaine précédant le versus appartement
PbS questionnaire**
Catégorie la plus , N
g , ,p Présence de canalisation en
consommée Légume- - o +
ok plomb
fruit
Catégorie la plus Mode de consommation
consommée Pommes de + d’eau la plus fréquente = + +
terre* robinet**
Age*** + +
Sous-Total 5 1 6 3
Catégorie la plus
consommée Légume- - Sexe = Femme* +
fruit**
Présence de canalisations
+
PbU en plomb**
Coloration des cheveux .
I’'année écoulée**
Usage de cosmétiques
. +
traditionnels**
Age** +
Sous-total 1 5
Fréquentation du CTB en
d - ; o = Sexe = Femme** =
heures/jour (récent)
Profil d’exploitation du CTB s
P * - Diabétique** +
(récent)
Catégorie la plus Coloration des cheveux
Cdu . - = = ) . A = =
consommée Fruit I'année écoulée
Pratique du « hors-sol »* - Se ronger les ongles** +
Catégorie la plus
consommée +

Légumineuses*
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Sous-total 4 1
Profil d’exploitation du CTB
. Pays d’origine = Belgique** +
(récent)* ¥ g gl
Consommation de .
Y Mode de consommation
fruits/légumes du CTB , ,
> d’eau la plus fréquente = +
Cds 2x/semaine pendant 3 ke
% robinet
mois
Durée de consommation
des fruits/légumes du CTB
(année)*
Sous-total 2
Fréquentation du CTB entre
q . o Sexe = Femme** +
avril et novembre
Consommation de
fruits/légumes du CTB Coloration des cheveux .
2x/semaine pendant 3 I'année écoulée**
mois**
Catégorie la plus Consommation de poisson
consommée Pommes de la semaine précédant le + +
AsspecU terre* questionnaire**
. Mode de consommation
Catégorie la plus ) ,
, « d’eau la plus fréquente = +
consommée Aromates -
- robinet
Fréquentation du CTB en
heures/jour (récent)*
Fréquentation du CTB en
heures/jour (1 an
auparavant)**
Sous-total 4 1
Catégorie la plus
gorieap e Sexe = Femme** +
consommée Légume-fruit
Catégorie la plus , L
consomgmée Lépumes Présence de canalisations N
. _g_** en plomb*
feuilles
CuU Catégorie la plus .
consomgmée Lépumes Coloration des cheveux .
) ;g_ I'année écoulée**
racines
Usage de cosmétiques
s +
traditionnels**
Age** +
Sous-total 5
- . Mode de consommation
Retour des équipements a , ,
domicile** d’eau la plus fréquente = -
robinet**
Profil d’exploitation du CTB
(récent)**
Pratique du « hors-sol »**
Catégorie la plus
MoU consommée Pommes de
terre*
Nombre d’années
d’exploitation des parcelles
du CTB**
Durée de consommation
des fruits/légumes du CTB
(année)*
Sous-total 1
Catégorie la plus
consommée Légume- Diabétique*** +
fruit**
ZnU . .
Nombre d’années
d’exploitation des parcelles Ouvrier dans le batiment* +

du CTB**
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Hypertension artérielle** +
Présence de canalisations
+
en plomb*
Peintures de I'habitat en
. +
bon état*
Sous-total 2 5
Total 31 4 32 5

Note : *p<0.10 ; **p<0.05 ; ***p<0.001

Le tableau récapitulatif ci-dessus (tableau 38) met en évidence les variables du questionnaire (n=41/51) que les
analyses univariées et multivariées ont révélées comme associées aux concentrations des métaux dans le sang
et 'urine. On remarque qu’il y a autant de variables impliquant le Coin de terre — que des variables faisant
intervenir d’autres sources d’exposition — associées aux variations de concentration des biomarqueurs (31 vs
32 en univarié ; 4 vs 5 en multivarié). Cependant, les associations sont quelques fois contre-intuitives : par
exemple, si I'on suspecte un effet de la fréquentation du Coin de terre sur I'imprégnation en CdU, plus la
fréquentation est élevée et plus I'imprégnation devrait I'étre ou encore, plus I'exploitation des parcelles est
intense (cf profil d’exploitation du CTB) et plus I'imprégnation en CdU devrait I'étre également. Or, suivant le
résultat des analyses réalisées, ce n’est pas le cas. S'il y a donc un lien statistique établit, il n’est pas forcément
évident a interpréter sans une investigation plus poussée. Il faut aussi signaler que parmi les associations des
variables liées au CTB en univarié, 14 ne sont pas significatives (p entre 0.05 et 0.10) contre 6 pour les autres
sources d’exposition. Le lien statistique est donc en général moins puissant pour les variables impliquant le
CTB.

Un autre élément intéressant a comparer est le nombre d’occurrences, c’est-a-dire le nombre de fois qu’une
méme variable est statistiquement associée. Pour les variables liées au CTB, les 31 associations se répartissent
entre 18 variables : celle qui ressort le plus souvent (4 occurrences) est la catégorie « Légume-fruit » comme
catégorie la plus consommée, suivie par la catégorie « Pommes de terre » comme catégorie la plus consommée
(3 occurrences) et le profil récent d’exploitation du CTB (3 occurrences). Pour les autres variables d’exposition,
les 32 associations sont réparties sur 15 variables. Quatre d’entre elles sont associées a 4 biomarqueurs
différents (4 occurrences) : la présence de canalisations en plomb, une consommation d’eau du robinet plus
fréquente, le genre des participants, la coloration des cheveux I'année écoulée. L’age, quant a lui, est repris
dans 3 biomarqueurs différents.

Les associations statistiques entre les variables liées au CTB et les biomarqueurs sont donc aussi nombreuses
gu’entre les biomarqueurs et les autres variables d’exposition (31 et 4 vs 32 et 5), mais ont par ailleurs moins
d’occurrence et reviennent donc moins souvent.

Le tableau 38 et les comparaisons qui peuvent y étre jointes confortent I’hypothéese selon laquelle le CTB, par
sa fréquentation ou la consommation de ses produits, joue probablement un réle dans I'imprégnation de ses
bénéficiaires. La force de ce rble est cependant tres difficile a établir (voir section VI.7 Interprétation des
résultats et biais). Il est d’ailleurs aussi complexe de déterminer dans quelle mesure le Coin de terre influence
plus ou moins les diverses imprégnations comparativement aux autres sources d’exposition comme la présence
de canalisations en plomb, la consommation d’eau du robinet ou tout simplement le fait d’étre un homme ou
une femme.

VI.6.2 L'imprégnation en plomb

Parmi les covariables du questionnaire qui pourraient incriminer le Coin de terre de Bressoux dans le role qu’il
est susceptible de jouer sur l'imprégnation en plomb, on retrouve un parameétre explicatif qui est la
consommation de légumes et fruits du CTB dans la semaine qui précédait la collecte des échantillons (une
consommation augmente la concentration en PbS versus une « hon consommation »). Il est hypothétiquement
possible que ce parametre reflete le proxy d’une consommation plus générale des produits issus du CTB en

Page 87 sur 106



N
Cellule EnvironnementSanté

termes de fréquence. Pour la période d’été durant laquelle la campagne de biomonitoring s’est déroulée et ol
la consommation de fruits et légumes est théoriquement la plus importante, il est en effet probable que les
participants qui ont répondu avoir récemment consommé sont de plus « gros consommateurs » que ceux qui
ont répondu non a la méme question. Dans I'équation de régression, la consommation de fruits et légumes
ressort comme significative et sa relation linéaire avec In PbS est positive avec coefficient standardisé Béta
inférieur a 0.3 (B=0.255). Cela se traduit par une augmentation de 0.358 pg/L du logarithme de la concentration
en PbS prédite si 'on consomme ou a consommé des produits du Coin de terre, indépendamment du type de
produit consommé. Le biomonitoring réalisé sur les jardiniers a NewCastle (Bramwell et al. 201672, étude n°12,
voir annexe 15) a également montré des associations statistiquement significatives entre la plombémie, la
fréquentation du potager contaminé et la consommation des légumes qui y sont produits. Dans cette
population, les plombémies élevées étaient associée (1) au nombre d’années de fréquentation du site
(p=0.012), (2) a la teneur en Pb de la parcelle (p=0.036) ainsi qu’a (3) la quantité de légume racines produits (et
consommés ; p=0.012), similaire a la variable « Pommes de terre » mise en évidence au CTB.

La covariable dont le facteur explicatif est le plus important est I'age. L'age contribue donc le plus a la
variabilité de la concentration du plomb dans le sang avec une association linéaire positive, hautement
significative (p<0.001) et forte (B >0.5). En d’autres termes, cela signifie que pour chaque année
supplémentaire, le logarithme de la concentration du PbS prédite augmente de 0.020 pg/L (voir équation 1).
Ces résultats sont confirmés par la littérature. L'age est effectivement un facteur hautement corrélé a
I'imprégnation en plomb. En réalité, le plomb est un cumulatif dans I'organisme en se stockant a 90% dans les
os, et ses concentrations sont résolument plus élevées avec I'age?324.

La consommation d’eau du robinet et le tabagisme sont d’autres facteurs prédictifs de I'imprégnation en
plomb. Leurs relations linéaires sont par contre plus faibles (B eau=0.238; B fumeur=0.236; B ancien
fumeur=0.275) mais restent trés significatives (p=0.003 ; p=0.007 ; p=0.002). Dans ce cas, la consommation
d’eau du robinet tout comme le fait de fumer (fumeur actuel = 1 x €%*31> ancien fumeur = 1 x e%?2) augmente
la concentration en PbS prédite. Le tabac contient du plomb et la fumée inhalée lors de sa combustion
augmente I'exposition a ce métal et a d’autres métaux également (ex. cadmium). En ce qui concerne la
consommation d’eau du robinet, elle pourrait étre reliée a la présence de plomb dans I'eau et donc a celle de
canalisations en plomb dans I’habitation (variable significative en univariée mais pas un multivariée) mais la
table 2x2 ci-dessous (tableau 39) ne permet pas de confirmer que les participants qui ont répondu consommer
davantage I'eau du robinet sont aussi ceux qui ont déclaré posséder des canalisations en plomb. La piste de
I’exposition au plomb par les sanitaires (canalisations) privatifs mérite donc d’étre investiguée.

Tableau 39 : table 2x2 illustrant la répartition des participants
selon le type de consommation d’eau sur la présence de
canalisation en plomb

Consommation d’eau

Bouteille Robinet Total 5>
valeur
Canalisation
Non 25 30 55
en plomb
- 0.535
Oui 5 7 12
Total 30 37 67

Note : p-valeur obtenue a I'aide du Test exact de Fisher pour table
de contingence

La plomburie spontanée mesurée dans le cadre du biomonitoring est reconnue par les toxicologues comme
trop fluctuante et n’étant pas une source fiable pour déterminer la charge corporelle de plomb. Elle représente
néanmoins un indicateur de surveillance biologique de I'exposition au plomb. A ce titre, les analyses univariées
permettent de constater que l'usage de teintures pour cheveux et de cosmétiques traditionnels est
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statistiquement associé a une plomburie plus élevée. Ceci pourrait expliquer, méme si |’association n’est pas
significative (p=0.092), que les femmes de I’échantillon sont en moyenne plus imprégnées que les hommes :
pour la gente féminine, 61% ont déclaré s’étre teint les cheveux (versus 5% d’hommes) et 32% disent utiliser
des cosmétiques traditionnels (versus 0% d’hommes). Or, certaines teintures pour cheveux ou certains de ces
cosmétiques a l'instar du khol et du henné contiennent des métaux comme le plomb et le cadmium. Un autre
constat est celui de la plomburie en moyenne plus élevée chez les participants vivant dans une habitation dont
les canalisations sont en plomb (p=0.003). Ces résultats associés a ceux obtenus pour la plombémie en analyse
univariée témoigneraient de I'influence bien réelle des canalisations en plomb sur la concentration du plomb
dans 'organisme.

En référence a l'objectif du biomonitoring de déterminer le lien éventuel entre la pollution du CTB et
I'imprégnation en métaux des populations qui y sont liées?, le résultat relatif a la consommation de fruits et
légumes associée a une concentration en PbS plus élevée (versus non consommation) est évidemment
intéressant. Il suggere en effet que le Coin de terre est réellement une source d’exposition au plomb. Mais les
résultats de la régression multiple amenent également a penser que le CTB n’est pas l'unique source
d’exposition, ni méme la principale. Si tel était le cas, un nombre probablement plus important de covariables
en rapport avec la fréquentation et la consommation des produits du CTB seraient ressorties des analyses
multivariées. Toutefois, I'absence d’association statistique significative entre la plombémie et une variable
représentative de I'exposition a long terme aux sols du CTB (p.ex. le nombre d’années d’exploitation) peut
s’expliquer par la prévalence d’autre sources classiques intervenant dans |'exposition a long terme au Pb dans
la population d’étude telles que le tabagisme, la présence de canalisation en Pb et la consommation d’eau du
robinet, mis en évidence par les analyses univariées et multivariées dans la population étudiée.

VI.6.3 L'imprégnation en cadmium et en arsenic spécié

L’interprétation de I'imprégnation en cadmium...

Pour rappel, le coefficient de détermination R? du modéle de régression avec le CdU comme variable
dépendante s’est révélé faible (< 0.3) ce qui signifie que le modéle mathématique explique peu la distribution
des points autour de la droite de régression, bien que la relation linéaire entre la concentration de cadmium
urinaire prédite et les variables prédictives (Fruit et Coloration cheveux) soit hautement significative. Par
ailleurs, si I'on peut concevoir que la consommation prioritaire de la catégorie « Fruit » (versus les autres
catégories) réduit la concentration prédite en CdU, I'influence de la teinture des cheveux sur la réduction de
CdU est plus difficile a admettre, d’autant que certaines teintures, comme on a pu le mentionner pour le
plomb, contiennent du cadmium. En poussant I'analyse un peu plus loin, la variable « Coloration cheveux » a
été retirée du modele de régression. Deux facteurs explicatifs (i.e. expliquant la variabilité de la concentration
prédite en CdU) ont alors été mis en évidence (R?=0.156; p=0.044; annexe 18): la catégorie « Fruit» a
nouveau, et la variable diabéte dont la présence augmentait la concentration prédite en CdU. L’interprétation
s’avérait a ce stade plus facile dés lors qu’il existe un lien entre la présence d’un diabéte et le risque augmenté
d’une atteinte rénale. La néphropathie diabétique est effectivement un syndrome qui touche prés de 50% des
personnes diabétiques et qui peut léser la fonction rénale (macroalbuminurie persistante et hyperfiltration
glomérulaire)’3. L’hyperfiltration glomérulaire, couplée a la réabsorption tubulaire des protéines filtrées (a
I'origine d’une réaction inflammatoire) et dans certains cas a une hypertension artérielle (cause et
conséquence d’une insuffisance rénale) évoluent vers la glomérulosclérose et la destruction progressive du
rein’. Il est donc possible qu’une lésion néphrologique caractérisée par une perméabilité glomérulaire plus
grande se traduise par une cadmiurie plus élevée’>76,

1Par « lien » on entend la fréquentation du CTB et/ou la consommation de fruits et Iégumes produits sur le CTB
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Pour pousser la réflexion un peu plus loin et tenter de comprendre le lien existant entre la teinture des cheveux
et I'imprégnation en CdUpwaite plus haute, la variable « diabéte » a elle aussi été supprimée du modéle
mathématique (R?=0.154; p=0.047; annexe 18). Se faisant, la catégorie « Fruit» demeurait un facteur
explicatif tout comme, a cette étape de I'analyse, la variable « sexe » : le fait d’étre une femme diminuait la
concentration prédite du cadmium. Cette analyse (dont le modéle n’a finalement pas été retenu car il avait
pour conséquence de réduire le coefficient de détermination) permet sans doute d’expliquer I'association
linéaire inverse entre CdU et la coloration des cheveux, hautement corrélée a la variable « sexe » pour laquelle
les femmes sont en moyenne moins imprégnées que les hommes (Tableau 40). La présence de la coloration des
cheveux comme facteur explicatif est donc probablement le fruit d’'une colinéarité avec le parametre « sexe »
que la méthode « pas-a-pas » (voir section I11.5.2.3) de la régression linéaire multiple a supprimé au profit d'un
coefficient de détermination plus puissant.

Tableau 40 : table 2x2 illustrant la répartition des hommes et des
femmes selon la réalisation d’une coloration des cheveux

Coloration cheveux

Non Oui Total s
valeur
Sexe Femme 18 28 46
Homme 36 2 38 <0.001
Total 54 30 84

Note : p-valeur obtenue a I'aide du Test exact de Fisher pour table de
contingence

L'identification des sources d’exposition au cadmium et, de surcroit, le role du CTB dans I'imprégnation élevée
des participants au CdU sont donc délicates et complexes a établir sur base des analyses univariées et
multivariées réalisées qui aboutissent a des résultats dont les explications sont contre-intuitives comme c’est le
cas pour la variable « Coloration cheveux ».

Dans le cadre d’'une comparaison des résultats obtenus pour le cadmium urinaire et le cadmium sanguin, les
analyses univariées ne mettent en évidence aucune variable significative identique entre CdU et CdS. Le
biomarqueur a privilégier pour déterminer le reflet de I'exposition chronique au cadmium est le dosage
urinaire. Néanmoins, la mesure du cadmium dans le sang peut étre intéressante comme indicateur d’une
imprégnation récente car sa variation sur la durée est plus courte que pour le CdU et I'effet du CTB peut
apparaitre plus « visible ». A cet égard, la concentration en CdS est en théorie particulierement influencée par
I’alimentation et le tabalgisme”” :

e Les analyses univariées ont montré que les participants consommant au moins deux fois par semaine
des fruits et légumes du CTB, tout comme les participants au profil d’exploitation des parcelles le plus
intense (profil A), étaient en moyenne plus imprégnés, sans pour autant que cela soit statistiquement
significatif (p=0.097 et p=0.052). Ces éléments expriment une tendance de l'influence du CTB (dans sa
fréquentation = profil d’exploitation et dans la consommation de ses produits = consommation
2x/semaine) sur I'imprégnation en CdS.

e  Par contre, le tabagisme ne ressort ni pour le CdS, ni pour le CdU or, d’apres I'Organisation Mondiale
de la santé®, I'exposition au cadmium provient principalement (1) de la consommation d’aliments
contaminés, (2) de I'inhalation de cadmium par les travailleurs de I'industrie des métaux non ferreux
et (3) de I'inhalation active et passive de fumée de tabac.

NB : Préalablement, les analyses statistiques réalisées dans le cadre du chapitre 5 relatif aux résultats
d’imprégnation (Volet 1) mettaient en évidence une association significative entre le tabagisme (actif
et/ou passif) et le CdS (p=0.007). Le tabagisme, dans ce cas, avait été admis par la présence de cotinine
(métabolite de la nicotine) dans l'urine. Néanmoins, |'objectif était ici d’interpréter les résultats
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d’imprégnation en fonction des informations obtenues grace aux questionnaires. Ce sont donc les
réponses a la question « Etes-vous fumeur ? Non ; Ancien fumeur; Oui» qui ont été utilisées. Il est
donc probable que le constat selon lequel le tabac est tantét significatif (cotinine) et tantot ne I'est
plus (questionnaire) fasse émerger un biais d’information lié a une enquéte par questionnaire, si tant
est que I'on accorde davantage de crédit a des analyses biologiques.

Sur base des résultats des analyses univariées (CdU et CdS) et multivariées (CdU), on peut affirmer qu’il
existerait un lien entre I'imprégnation en Cd des participants et la fréquentation du site et/ou la consommation
des légumes produits qui font ressortir des associations statistiques avec diverses variables du questionnaire
exprimant différemment I'importance de d’exposition liées au CTB, sans qu’elles n’aient nécessairement du
sens. Les études de cas relatives a I'imprégnation en Cd de populations exposées a des sols pollués indiquent
souvent un lien statistique fort entre I'imprégnation en Cd et la présence d’un jardin potager et/ou la
consommation de légumes produits. Ainsi, dans I’étude CASSIOPEE®, des associations statistiques significatives
pour la cadmiurie sont observées avec le taux d’autoconsommation de légumes et de fruits produits dans les
potagers en zone exposée. Dans I'étude sur I'usine TLM?>2, les cadmiuries élevées sont notamment expliquées
par le fait d’étre propriétaire d’un jardin potager et de consommer les fruits et légumes produits.

Pour pouvoir établir un lien de causalité entre le CTB en tant que source responsable de I'imprégnation
importante en Cd de la population, qui est 11 fois plus grande en comparaison a la population générale, il
mangque, eu égard au caractére fortement cumulatif du Cd dans I'organisme, une association statistique entre
la cadmiurie et I’dge (a l'instar du Pb). Il manque aussi une association statistique entre la cadmiurie et une
variable représentative de I'exposition a long terme aux sols du CTB (i.e. « nombre d’années de fréquentation
du site »).

Vu les associations statistiques révélées ici, il apparait que la contamination en Cd des sols du CTB n’est pas
I"'unique responsable de I'imprégnation de la population d’étude et il serait fallacieux de considérer que les
individus d’une population aussi diverse que celle étudiée (vis-a-vis du pays d’origine, notamment, avec de
nombreux participants immigrés de premiére génération) puisse tous avoir été exposés de maniére prolongée
aux sols du CTB. En l'occurrence, I'analyse univariée montre une association statistique significative entre
I'imprégnation et le pays d’origine avec des différences importante d’imprégnation entre les participants
d’origine belge et italienne (plus imprégnés) et les participants d’origine marocaine (moins imprégnés).

L’interprétation de I'imprégnation en arsenic spécié...

Le modele mathématique calculé montre que la consommation réguliere de fruits et légumes (2x/semaine
pendant au moins 3 mois par an) réduit I'imprégnation prédite en arsenic spécié. La consommation de poisson
influence quant a elle I'imprégnation en I'augmentant, ce qui semble logique quand on sait que le poisson est
une source, plutot faible malgré tout, d’arsenic inorganique et de métabolites toxiques de I'arsenic (le
monométhyl arsenic et le diméthyl arsenic). Par contre, fait plus étonnant, la consommation de riz n’est a
aucun moment associée de maniére statistique a la présence d’AsqecU. Or, il y a peu de temps encore
(novembre 2018), le Conseil Supérieur de la Santé publiait un rapport’® dans lequel il était recommandé de
limiter la consommation de riz, voire de la supprimer pour les nourrissons, en raison des teneurs en arsenic
inorganique qu’il peut contenir. Force est de constater que I'analyse des questionnaires n’a pas permis de
mettre en évidence ce lien entre le riz et As;, pourtant avéré et appuyé par la littérature.

Un autre parameétre prédictif d’AsspecU est la fréquentation du CTB exprimée en heures par jour. Il ne s’agit pas
dans ce cas de la fréquentation la plus récente, mais d’une plus ancienne remontant a un an avant la campagne
de biomonitoring. Si I'on se réfere a I'équation de régression, il semblerait qu’une fréquentation plus
importante réduirait I'imprégnation en Asge¢U. Ce résultat est complexe a interpréter si I'on part du principe
que le Coin de terre est une source d’exposition a I'arsenic. Cela signifierait des lors que la fréquentation d’un
site pollué réduirait I'exposition au polluant qui y est établit. Ce bilan ne tient donc pas la route d’autant que
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I’'analyse univariée mettait en exergue le cas (presque) inverse ol une fréquentation élevée induit une
imprégnation en moyenne plus importante. D’autre part, I'arsenic n’est pas un cumulatif et sa demi-vie dans
I'organisme est courte (de 2 a 6 jours selon les métabolites). Le fait que I'imprégnation en arsenic spécié soit
corrélée a un parameétre d’exposition « ancien » est délicat a expliquer. A ce stade, I'hypothese explicative la
plus probable compte tenu des différents résultats issus des analyses univariées et multivariées est que
I'imprégnation en AsspecU proviendrait d’une autre source que le CTB lui-méme.

L’interprétation de I'imprégnation conjointe en cadmium et en arsenic spécié...

Adultes et enfants compris, I'imprégnation de la population d’étude est interpellante a bien des égards, mais
plus particulierement vis-a-vis du Cd et de I'As.

Cependant, il n'y a pas de corrélation statistique significative entre la surimprégnation au Cd et la
surimprégnation en Aspsc dans la population (tableau 41 ; p=0.213), et pour cause, la surimprégnation en Cd
s’observe principalement chez les hommes (tableau 24) et la seconde, en Asqp, (tableau 28) chez les femmes
(ce qui est contraire a ce qui est généralement observé).

Tableau 41 : Coefficients de corrélation (Spearman) entre les valeurs d’imprégnation pour PbS, PbU, CdS, CdU, AsgpeU, CuU,
MoU et ZnU

castua/t) Pos(ug/l) (SR Ul (P o) Gefeer)  (ifecr)
CdS (ug/L) 1 ,327+* ,025 -,029 ,192 -,002 172 -,104
PbS (ug/L) ,327* 1 ,049 063 ,480** ,250* 074 077
(ﬁ:‘:cc:f) 025 ,049 1 -,150 ,321* ,258* ,169 ,052
CdU (ug/L) -,029 -,063 -,150 1 014 -,306%* 099 1107
PbU (ug/g.cr.) ,192 ,480%* 321* 014 1 ,342%+ ,031 1119
CuU (ug/g.cr.) -,002 ,250* ,258* -,306%* 342%+ 1 -,030 ,098
MoU (pg/g.cr.) 172 -,074 ,169 099 ,031 030 1 -,031
ZnU (pg/g.cr.) -104 -077 052 1107 1119 ,098 -031 1

Note : en gras=p<0.10; *p<0.05 ; **p<0.001

Si I'on considéere cette double imprégnation globalement, le fait que des imprégnations supérieures aux valeurs
limites biologiques d’intervention soient fréquemment observées pour le Cd et I'Ass,¢c dans la population
d’étude, alors que ces deux métaux ont des cinétiques toxiques contrastées vis-a-vis de leur bioaccumulation,
peut s’expliquer par la présence d’une source unique en ces deux polluants conjuguée a une exposition
importante et prolongée a cette source. Au contraire de la plombémie, a laquelle peuvent contribuer plusieurs
sources domestiques (canalisation et peinture au Pb, utilisation de vaisselle et de cosmétiques traditionnels), il
n’existe pas, du moins dans la littérature consultée, de sources domestiques (ou autre que des pollutions
environnementales) combinant Cd et As, auxquelles une population pourrait étre largement et durablement
exposée.

Le fait que la population du CTB soit surimprégnée de maniere importante au Cd mais aussi a I’Assec, conduit
nécessairement a s’interroger sur I'impact, en terme d’atteinte rénale, de cette co-exposition. Quels que
puissent étre les mécanismes impliqués, I'exposition au Cd et a I'’As spécié affecte le fonctionnement de
nombreuses protéines dont 25 sont communes aux deux métaux (Ali et al. 2017)7°. Plusieurs études Hong
(2004)%¢, Nordberg (2005)%” et Nordberg (2010)%8 montrent que les effets combinés du cadmium et de I'arsenic
spécié pourraient étre additifs et/ou multiplicatifs et que l'arsenic potentialiserait la néphrotoxicité du
cadmium sur le long terme lors d’'une co-exposition aux deux polluants. Buchet et al. (2002)% montre aussi le
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synergisme causé par I'As sur la toxicité rénale du Cd (effets sur les tubules) chez des femmes modérément co-
exposées, causant des taux de protéines RBP au-dessus des valeurs normales.

A ces seuils d’'imprégnation en Cd, il est probable que des biomarqueurs d’atteinte rénales soient présents a
des concentrations élevées dans les urines dans une grande partie de I'échantillon d’étude, vu les niveaux
d’exposition biologique et I’dge moyen des participants. Dans I'étude n°1 CASSIOPEE, le dépassement du seuil
de 1 pg/geea. impliquait (déja) la réalisation d’un dépistage des biomarqueurs d’atteinte rénale. Dans cette
étude, 23% (83 personnes, non professionnellement exposées) de la population de Viviez (zone exposées aux
sols pollués en Cd) dépassait 1 ug/g.<a. Parmi ces 83 personnes, 16% présentaient une atteinte rénale tubulaire
(RBP> 30000 pg/g) et/ou glomérulaires (palbuminurie > 2 mg/mmol). Pour la population du CTB, le seuil de 1
Mg/8crsa.est dépassé pour 50% de la population (voir tableau 10 section V.3), ce qui suggére qu’il est probable
gu’une incidence plus grande des atteintes rénales puisse étre observée dans la population du CTB.

VI1.6.4 Lien entre les recommandations limitant la nature des
légumes produits et I'imprégnation des jardiniers-
consommateurs du CTB.

Il s’agit ici de regrouper les associations statistiques entre imprégnation en Pb, Cd et As dans la population du
CTB et les variables du questionnaire en lien avec la consommation de fruits et légumes, en croisant celles-ci
avec les teneurs en Pb, Cd et As mesurées dans les végétaux produits sur le CTB (voir section 1.5).

- Pour l'imprégnation en Pb :

Parmi les fruits et légumes en provenance du CTB, on constate que les participants qui ont affirmé consommer
davantage de légumes-fruit sont significativement moins imprégnés en plomb, que ce soit dans la matrice
sanguine (p=0.036) ou urinaire (p=0.039), que ceux qui consomment en plus grande quantité les autres
catégories de fruit et légumes cités dans la question (Fruit, Légumes feuilles, Légumes racines, Pommes de
terre, Légumineuses, Aromates).

Dans le méme registre, les participants qui ont déclaré consommer majoritairement des pommes de terre sont
en moyenne plus imprégnés en PbS, mais cette association statistique n’est pas significative (p=0.075).

Ceci est cohérent avec le fait que les légumes fruits, avec un taux de non-conformité de 2%, sont la catégorie
de légumes la moins contaminée en plomb (hormis les fruits), au contraire des pommes de terre (voir tableau
3) présentant un taux de non-conformité élevé de 30%. Le fait que la consommation de Iégumes racine ne
ressorte pas ici alors que c’est la catégorie la plus contaminée en métaux est liée au fait que trés peu de colons
déclarent en consommer le plus.

- Pourl'imprégnation en Cd :

Les participants déclarant consommer en plus grande quantité des fruits sont moins imprégnés en Cd urinaire
que ceux déclarant consommer en plus grande quantité d’autres catégories de fruits et Ilégumes (p=0.038). Ce
lien est établi par les statistiques univariées et multivariées, et, pour cela, il peut étre considéré comme
relativement robuste. Les (grands) fruits du CTB présentent des teneurs en Cd qui sont pourtant parfois
élevées, avec un taux de non-conformité de 21% (seulement du fait des teneurs en Cd), au contraire des petits
fruits qui sont moins contaminés (taux de non-conformité de 6% par rapport au Cd, voir tableau 3).
Globalement, tous les fruits restent une des catégories les moins contaminées en Cd sur le CTB avec un taux de
non-conformité de 11%.

La consommation de légumineuse, importante dans la population des CTB est associée a une imprégnation en
Cd plus grande (p=0.072), alors que cette catégorie de légumes est, d’apres les mesures réalisées, la moins
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contaminée en Cd sur le CTB (taux de non-conformité a la norme CE1881/2006 de 10%, contre 62% pour les
potagers de LEGUMAP). La contradiction apparente entre la consommation de fruits et de Iégumineuse sur
I'imprégnation ne s’explique pas bien.

- Pour I'imprégnation en Arsenic :

Les participants déclarant consommer en plus grande quantité des aromates présentent des arsénicuries
supérieures aux autres, ce lien étant par ailleurs statistiquement significatif (p=0.004) et cohérent avec le fait
que les aromates sont les végétaux de loin les plus contaminés en arsenic (voir section 1.5.3) sur le CTB.

En conclusion, les associations statistiques entre I'imprégnation et les variables du questionnaire relatives aux
fruits/légumes consommeées sont plutét cohérentes avec la contamination des légumes mise en évidence sur le
CTB. Ceci a donc tendance a renforcer la pertinence de ces variables comme facteurs explicatifs des
imprégnations observées et donc l'influence du CTB sur I'imprégnation (en As, voire en Pb) de la population du
CTB.

VI.6.5 Lien entre les teneurs dans le sol du CTB et I'imprégnation
de la population d’étude

Les analyses univariées et multivariées ont montré des liens statistiquement significatifs (p<0.05 et p<0.001) ou
indicatifs (0.05<p<0.1) entre I'imprégnation en Pb, Cd et As de la population du CTB et des variables issues du
questionnaire, qui reflétaient la fréquentation du CTB et la consommation des fruits et légumes produits. Les
concentrations en métaux dans le sol n’ont pas été intégrées a cette analyse statistique, basée uniquement sur
les réponses au questionnaire.

En complément a l'analyse réalisée jusqu’ici, on peut aussi rechercher s’il existe un lien direct entre
I'imprégnation en métaux des participants et la concentration de ces éléments dans le sol de la parcelle qu’ils
exploitent individuellement (ou de la parcelle dont ils dépendent pour leur consommation de Iégumes). Cette
concentration est déterminée par régression géostatistique (krigeage) dans Liénard et al. 20182. L'utilisation
des données dérivées du traitement géostatistique permet d’obtenir, pour chacun des 88 participants adultes,
des valeurs moyennes et maximales représentatives de leurs parcelles et, en méme temps de s’affranchir du
mauvais recouvrement entre les participants aux travaux du GT1 (préléevement de sols et de légumes) et les
participants au biomonitoring.

Le tableau suivant (tableau 42), reprend les coefficients de corrélation de spearman entre teneurs moyennes
(et maximales) dans les sols et dans les matrices biologiques des participants.

Cette analyse montre :

- (a) des tendances statistiques positives (p=0.094 et p=0.065) entre la plombémie et les teneurs
moyennes en Pb et en Cd dans les sols, mais il n’y a aucune relation significative entre I'imprégnation
au plomb sanguin et urinaire des participants et les teneurs en plomb ou en d’autres métaux dans les
sols des parcelles qu’ils exploitent et/ou sur lesquelles sont produits les légumes qu’ils consomment.

- (b) Aucune tendance statistique ne permet d’établir un lien entre I'imprégnation au Cd sanguin ou
urinaire et les teneurs moyennes ou maximales en Cd ou en d’autres métaux dans les sols.

- (c) Plusieurs associations statistiques positivement corrélées, significatives ou hautement significatives
entre l'arsénicurie mesurée chez les participants et les teneurs moyennes et maximales dans les sols
pour I'arsenic (p=0.009 et p=0.003, respectivement), le plomb (p=0.012 et p=0.002, respectivement),
le cuivre (p=0.036 et p=0.0035, respectivement) et les teneurs maximales en Cd (p=0.025). On
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constate par ailleurs que les concentrations maximales sont mieux corrélées aux arsénicuries que les
concentrations moyennes.

- (d) Une imprégnation en zinc dans la population du CTB qui est négativement corrélée aux teneurs
moyennes et maximales mesurées dans les sols pour I'arsenic (p=0.008 et p=0.004, respectivement), le
zinc (p=0.004 et p=0.001, respectivement) et aux teneurs maximales en Cd (p=0.025).

Coefficients de corrélation de Spearman (rho) entre les teneurs en métaux (moyenne et maximum) par parcelle dans les

sols du CTB, déterminée par régression géostatistique et I'imprégnation en les biomarqueurs sanguins (n=81) et urinaires

(n=88) mesurés dans la population adulte des CTB. Les valeurs en gras représentent des tendances statistiques non
significatives ; les valeurs soulignées et en gras représentent des corrélations (*) statistiquement significatives au seuil de

décision de 5% (p<0.05) ou (**) hautement significative (p<0.001).

Sol CdsoL (mg/kg) Assol (mg/kg) PbsoL (mg/kg) MosoL (mg/kg) CusoL (mg/kg) Znso. (mg/kg)
Imprés
gngtion moy max moy max moy max moy max moy max moy max
ES/SL 0045 | 0033 | -0001 | 0037 | -008 | 0122 | 0177 | 0198 | -0067 | -0,026 | 0045 | 0,057
:gb/i 0097 | 0206 | 0059 | 0064 | 0188 | 0107 | 0058 | 07123 | 0080 | 0067 | 0068 | 0,045
Atslsgp;cLU 0097 | 0238* | 0278* | 0312** | 0,267* | 0,323** | 0076 | -0021 | 0224* | 0,225 | 0181 | 0,188
Cdu
0,084 | 0074 | -005 | -0095 | -0133 | -0088 | 0029 | 0018 | -0034 | 0013 | -0,037 | 0,030
pg/L
cuu 0117 | 0076 | 0109 | 0117 | 0044 | 0119 | -222¢ | -249* | -0159 | -0,165 | -0,009 | -0,095
ug/ger
ZnU
0,199 | -230% | -282* | -302* | -0164 | 0153 | 0084 | 0061 | -214* | 0150 | -306% | -,354**
ug/ger
PbU
Le/acr 0,026 | 0006 | 0053 | 0056 | 0120 | 0131 | -0056 | -0074 | 0024 | 0028 | 0051 | 0016

Les imprégnations en cadmium et en plomb ne présentent donc pas de lien statistiquement robuste avec les
teneurs en métaux dans les sols du CTB, au contraire du zinc et en particulier de I'arsenic. Ceci peut étre mis en
lien avec les différences de cinétiques de ces éléments dans le corps : le cadmium et le plomb étant cumulatifs,
il est probable que d’autres sources ou d’autres facteurs d’exposition, en lien avec une exposition a long terme
contrblent d’avantage la variabilité des données que les teneurs dans le sol. Il est de toute fagon difficile
d’admettre qu’un lien étroit puisse exister entre une source unique et I'imprégnation d’une population aussi
diverse que celle du CTB pour ces deux métaux cumulatifs. L’arsenic et le zinc ont, au contraire, des cinétiques
beaucoup plus rapides et leur imprégnation dans les matrices biologiques répondent probablement plus
fortement a des variations d’exposition a court terme au niveau individuel et donc aussi au niveau
interindividuel, en admettant que des individus ne sont pas tous exposés aux mémes niveaux de contamination
des sols. Le fait que I'arsénicurie mesurée dans la population soit positivement corrélée aux teneurs en As et en
Pb dans les sols peut s’expliquer en regard de la présence de phosphate de plomb, mise en évidence au
microscope électronique a balayage, pouvant rendre I'arsenic plus bioaccessible. La corrélation avec le cuivre
s’explique, elle, par ses teneurs relativement plus élevées dans le sol du CTB, qui marque assez bien la
signature géochimique de la pollution. Le fait que les imprégnations en zinc dans la population soit inversement
corrélées aux teneurs en métaux dans les sols s’explique difficilement, mais évoque les relations antagonistes
dans I'exposition aux métaux.

Précisons, pour finir, que la comparaison réalisée repose seulement sur la teneur en métaux dans les sols et
non sur les doses d’expositions. Celles-ci pourraient étre individuellement calculées a partir de ces
concentrations, des teneurs dans les légumes et des informations issues du questionnaire, afin de mieux
quantifier la fréquence (et donc la voie d’ingestion de particules de sol) et la diete (en dérivant un taux
d’autoconsommation et en prenant en compte la qualité réelle des légumes produits). Pour I'instant, des essais
réalisés montrent que les doses d’ingestion de particules de sols calculées individuellement ne sont pas mieux
corrélées aux imprégnations que les seules concentrations.
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En conclusion, I'imprégnation individuelle des colons en As et les teneurs en métaux (As, Pb et Cu, voire Cd) de
la parcelle qu’ils exploitent personnellement (ou de laquelle ils dépendent pour leur approvisionnement)
peuvent étre statistiquement et significativement associées. Toutefois, ce lien doit étre nuancé par les
statistiques univariées et multivariées entre arsénicurie et données du questionnaire VI.3 qui n’ont pas mis en
évidence de nombreuses variables en lien avec le CTB pour ce biomarqueur.

VI.7 INTERPRETATION DES RESULTATS ET BIAIS

Les résultats auxquels ont abouti les diverses analyses (comparaisons aux populations générales et aux cas
d’étude, analyses statistiques univariées et multivariées) sont nombreux et tantét s’expliquent facilement
grace notamment a la littérature, tant6t moins. On s’attendait, par exemple, a ce que la consommation de riz
influence la concentration en arsenic spécié ou que le tabac interagisse de maniére significative avec le
cadmium. A l'inverse, I'association linéaire entre la teinture des cheveux et la diminution de la concentration
prédite de CdU n’était pas prévue.

On congoit donc que ce type d’étude génére une série de conditions et de biais qu’il est nécessaire de prendre
en compte pour interpréter et nuancer les résultats obtenus. Ainsi, 'usage méme d’un questionnaire entraine
un premier biais, celui de l'information collectée. En effet, celui-ci faisait appel a des évenements ou
comportements passés pour la plupart des questions. Les données recueillies sont rétrospectives et il se peut
alors que des informations soient altérées par le temps et perdent en précision ou en véracité (biais de
mémorisation). Un autre biais d’information qu’a pu susciter le questionnaire est le biais de désirabilité sociale,
lorsque les questions posées concernaient le respect des recommandations : les participants ont peut-étre eu
tendance a donner une réponse (celle de respecter toutes ou une partie des recommandations) qui leur
paraissait étre la meilleure, celle donnant I'image la plus valorisante d’eux-mémes. L’hypothése du biais de
désirabilité sociale pourrait aussi concernée la question du tabagisme dont le traitement statistique a abouti a
des résultats différents avec CdS par rapport a I'approche biologique de la cotinine.

Par ailleurs, la compréhension de certaines questions plus complexe a posé probléme, essentiellement pour les
participants parlant peu voire pas du tout le frangais. Ce fut le cas notamment pour les questions relatives au
profil d’exploitation et a la sélection des variétés de fruits et légumes du CTB les plus consommées.

Le lien de causalité entre le Coin de terre de Bressoux et I'imprégnation élevée pour certains métaux est
difficile a établir. Pas seulement pour une question d’échantillon ou de biais d’'information lié au questionnaire,
mais aussi parce qu’un groupe témoin aux caractéristiques similaires a la population d’étude n’a pas pu étre
investigué pour des raisons principalement de temps.

De plus, il faut également mentionner certaines limites d’interprétation, notamment pour I'arsenic spécié
(Asi+MMA+DMA), un indicateur d’exposition récente dont le prélevement ponctuel ne permet pas d’évaluer
les risque pour la santé. Pour un biomarqueur non cumulatif dans I'organisme comme c’est le cas de I'AssecU,
I’'exposition chronique ne peut étre décelée qu’au moyen de mesures répétées en raison du caractére tres
variable des concentrations biologiques selon qu’elles sont soumises a une exposition passée ou actuelle. Une
imprégnation élevée comme celle que I'on a retrouvée chez les participants du biomonitoring pourrait ainsi
traduire une exposition particuliére et ne pas refléter les niveaux d’exposition habituels. Par exemple, il est
important de noter que la campagne de biomonitoring a été réalisée durant tout I'été, qui est probablement
plus propice a une exposition environnementale que les mois des autres saisons.

La taille de I'échantillon, justement, est également un élément dont il faut tenir compte dans la validation des
résultats. Au regard de la population d’étude que les premiéeres estimations évaluait a 300 (dont une fraction
non négligeable ne parle pas frangais), I'inclusion de 93 participants était parfaitement louable. Néanmoins,
d’un point de vue statistique, plus un effectif est grand et plus précises sont les analyses. Or, dans le cas de
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cette étude, certains résultats ont probablement été influencés par une répartition peu homogéne de I'effectif
entre des modalités de réponse : par exemple, dans le tableau 30, la variable « Heures par jour avant » se
répartit de fagon trés inégalitaire entre les 3 modalités de réponse (Moins de 2 heures, n=24 ; entre 2 et 5
heures, n=38 ; 5 heures ou plus, n=6).

Certaines limites d’ordre statistiques peuvent s’envisager en termes de perspectives d’analyse. Certaines
variables se sont en effet montrées peu voire pas exploitables et, par ailleurs, leur nombre était important
(surtout par rapport a la taille de I'échantillon, un élément qui peut étre limitant dans le cadre d’une régression
linéaire multiple). La réalisation d’une analyse en composantes principales, dont I'objectif est d’obtenir le
résumé le plus pertinent possible des données initiales, permettrait de tester I'interdépendance entre chaque
variable et d’en restreindre le nombre tout en synthétisant I'information issue des questionnaires. Il s’agirait
alors de tester 'influence des nouvelles dimensions calculées sur les biomarqueurs.

Il pourrait également étre intéressant de mesurer le risque, sur base d’un rapport de cote, des parametres du
questionnaire sur le dépassement des valeurs limites. Bien qu’en statistiques, le passage d’une variable
continue a une variable binaire soit considéré comme une perte d’information, 'usage d’un rapport de cote
(odds ratio) aboutirait a une interprétation des résultats quelque peu différente qui se traduirait par la
probabilité de survenue d’un risque. Le risque, dans le cas qui nous occupe, serait le dépassement d’une valeur
de référence pour I'un des 5 biomarqueurs (situation de vigilance) voire d’une valeur d’intervention pour I'un
des 8 biomarqueurs.

Le mode de recrutement constitue une autre limite a I'étude puisqu’il s’envisageait sous la forme d’une
participation volontaire basée sur une démarche individuelle des bénéficiaires du CTB qui devaient contacter le
chargé de projet, par téléphone ou en remplissant une fiche de contact. Ce mode de recrutement a pu
entrainer un biais de sélection dans I'hypothése ou les « non participants » peuvent présenter un profil
différent des participants et dont les caractéristiques auraient pu influencer I'imprégnation.

Enfin, comme beaucoup d’études en santé publique, si pas toutes, une seule recherche ne suffit pas pour
prétendre que les résultats statistiques obtenus et les conclusions qui en découlent sont inébranlables,
notamment parce qu’elles se caractérisent systématiquement par des biais. La nécessité réside alors dans la
reconduction d’études au protocole similaire et la comparaison des nouveaux résultats avec les anciens.
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VIl CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Le processus de recherche scientifique entrepris pour la réalisation du biomonitoring permet de répondre a
une majorité, sinon tous, des objectifs fixés. Pour rappel, ceux-ci étaient au nombre de 4 :

1. Premier objectif : permettre a chaque usager du coin de terre de connaitre son niveau d’imprégnation
des métaux visés (plomb, arsenic, cadmium, mercure, molybdéne, cuivre et zinc).

La procédure de restitution des résultats combinant I'appui scientifique aux stratégies de communication mises
en place a permis aux participants d’obtenir une information précise et éclairée concernant leur niveau
d’imprégnation.

2. Deuxiéme objectif : estimer, sur base de I'imprégnation constatée, le risque encouru pour la santé.

Le risque pour la santé de chaque participant a pu étre évalué, sur base de trois biomarqueurs (PbS, CdU et
AsqpscU) par comparaison a des valeurs limites biologiques (valeurs de référence et d’intervention, définissant
toutes deux une situation de vigilance). Selon ces valeurs limites un risque accru pour la santé existe dés lors
que le seuil de référence, voire d’intervention, est dépassé. C'est entre autre sur ces valeurs que la stratégie
relative au suivi médical a été élaborée au moment de la restitution des résultats aux participants.

3. Troisieme objectif : déterminer si la consommation de légumes cultivés au Coin de Terre présente un
risque pour la santé des consommateurs ou augmente leur exposition de maniére importante, en
comparaison au « bruit de fond alimentaire ».

La campagne de biomonitoring a révélé une surimprégnation indéniable en cadmium (CdU et CdS) et en arsenic
spécié (AsspscU) ainsi qu’une plombémie (PbS et PbU) par moment élevée. La comparaison des concentrations
retrouvées chez les participants de cette étude avec des données d’autres populations témoins (population
générale et cas d’étude) a permis d’aboutir a ce constat.

Pour déterminer I'implication éventuelle du Coin de terre de Bressoux comme source d’exposition et comme
cause possible de lI'imprégnation interpellante a I'égard du cadmium et de l'arsenic, les réponses aux
guestionnaires administrés durant la campagne de biomonitoring ont été utilisées pour interpréter les résultats
des mesures biologiques.

Des analyses statistiques univariées (tests non paramétriques et paramétriques) ont donc été réalisées pour
I'ensemble des biomarqueurs analysés dans le cade du biomonitoring : PbS, CdS, PbU, CdU, AssyscU, CuU, MoU,
ZnU. Dans un deuxiéme temps, des analyses multivariées sous la forme de régressions linéaires multiples ont
été effectuées avec I'objectif de détecter les variables du questionnaire les plus explicatives a I'égard de
I'imprégnation en PbS, CdU et AsgpecU.

Bien que les résultats semblent indiquer que le CTB n’est probablement pas la seule source responsable de
I'imprégnation de la population d’étude (en particulier pour le plomb), des présomptions de responsabilité du
CTB sur I'imprégnation de la population qui la fréquente et/ou qui consomme les fruits et légumes qui y sont
produits existent. Les analyses univariées et multivariées montrent que des variables en lien avec I'exposition
via le CTB sont significativement associées aux imprégnations élevées en Pb, en Cd et en Asg dans la
population d’étude Celles-ci ont pu étre mises en lien avec la nature et la contamination des légumes
consommeés (section VI.6.4) ainsi qu’avec les teneurs dans le sol des parcelles exploitées individuellement par
les participants (section VI.6.5), en particulier pour Pb et As. La bimodalité dans la distribution des cadmiurie
(principalement due au genre mais pas uniquement) rend les interprétations statistiques plus difficiles pour ce
biomarqueur.
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Toujours est-il que plusieurs liens entre des déterminants de la santé et des concentrations élevées pour des
biomarqueurs d’exposition ont été démontrés, notamment par l'intermédiaire des analyses statistiques. Le
diabéte par exemple est associé a une imprégnation plus importante en cadmium (CdU) qui peut s’expliquer
par le risque accru, pour les personnes diabétiques, de développer une néphropathie et donc un
dysfonctionnement du systeme rénal. Par ailleurs, le fait que la population du CTB soit surimprégnée de
maniére importante au Cd mais aussi a I’Asspsc, conduit nécessairement a s’interroger sur I'impact, en terme
d’atteinte rénale, de cette co-exposition. Quels que puissent étre les mécanismes impliqués, I'exposition au Cd
et a I’As spécié affecte le fonctionnement de nombreuses protéines donc certaines sont communes aux deux
métaux (Ali et al. 2017)7°. Plusieurs études Hong (2004)%, Nordberg (2005)¢” et Nordberg (2010)% montrent
que les effets combinés du cadmium et de I'arsenic spécié pourraient étre additifs et/ou multiplicatifs et que
I'arsenic potentialiserait la néphrotoxicité du cadmium sur le long terme lors d’'une co-exposition aux deux
polluants. Buchet et al. (2002)8° montre aussi le synergisme causé par I’As sur la toxicité rénale du Cd (effets sur
les tubules) chez des femmes modérément co-exposées, causant des taux de protéines RBP au-dessus des
valeurs normales.

A ces seuils d’'imprégnation en Cd, il est probable que des biomarqueurs d’atteinte rénales soient présents a
des concentrations élevées dans les urines dans une partie non négligeable de I’échantillon d’étude, vu les
niveaux d’exposition biologique et I’age moyen des participants. Dans I'étude CASSIOPEE, le dépassement du
seuil de 1 pg/gcrea. impliquait (déja) la réalisation d’un dépistage des biomarqueurs d’atteinte rénale. Dans cette
étude, 23% (83 personnes, non professionnellement exposées) de la population de Viviez (zone exposées aux
sols pollués en Cd) dépassait 1 ug/g.r<a. Parmi ces 83 personnes, 16% présentaient une atteinte rénale tubulaire
(RBP> 30000 pg/g) et/ou glomérulaires (nalbuminurie > 2 mg/mmol). Pour la population du CTB, le seuil de 1
UE/8crsa est dépassé pour 50% de la population (voir tableau 10 section V.3), ce qui suggere qu’il est probable
gu’une incidence plus grande des atteintes rénales puisse étre observée dans la population du CTB.

4. Quatrieme objectif : préciser les recommandations formulées en 2017 sur I'usage du Coin de terre.

La précision des recommandations formulées en 2017 est donc difficile sur base des seuls résultats du
biomonitoring. Il s’agit probablement d’un objectif auquel le projet SANISOL, dont fait partie le biomonitoring,
devrait pouvoir remplir plus justement en rassemblant les informations obtenues par les cing groupes de
travail. Néanmoins, les données issues de la campagne de biomonitoring et des analyses effectuées dans ce
cadre ne permettent pas d’envisager un assouplissement des recommandations. Restant entendu que cette
premiere étude de santé publique ne se suffit pas a elle-méme (des études complémentaires devraient
confirmer les résultats), il semblerait qu’il existe bien un réle du Coin de terre, dont la force du lien reste a
établir, sur I'imprégnation en métaux de ses bénéficiaires.

Au-dela de ces objectifs, les résultats de I'étude révelent que des sources d’expositions autres que les CTB
influencent probablement I'imprégnation de la population. Par ailleurs, I'importance de la surimprégnation en
Cd et en As reste encore largement inexpliquée et a probablement un fort impact en terme de santé publique.
Il est donc nécessaire d’orienter les recherches vers une meilleure connaissance de I'exposition de la
population et vers une analyse approfondie des données épidémiologiques et sanitaires.

En guise de perspectives,

- Nous proposons de recourir a I'organisation d’un biomonitoring de contréle pour les 93 participants qui
permettrait de confirmer les données d’imprégnation, en particulier en période hivernale généralement
associée a une moins grande exposition en lien avec le jardinage sur le CTB.

- Simultanément a ce biomonitoring de controle, nous recommandons, compte tenu des niveaux
d’imprégnations tres élevés en Cd et As et élevés pour le Pb dans la population d’étude et de I'ensemble

des résultats des analyses statistiques, la recherche des biomarqueurs d’effets (d’atteinte rénale). Par
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comparaison a I'étude CASSIOPEE, nous pouvons raisonnablement nous attendre a ce que des marqueurs
d’effets soient mesurables pour 30% des participants.

- Nous proposons aussi de mener une étude sanitaire approfondie comportant I'analyse de données
épidémiologiques.

- Larecherche d’un lien causal entre la fréquentation du CTB et/ou la consommation des légumes qui y sont
produits et I'imprégnation observée dans la population pourrait étre alimentée en élaborant une campagne
de recrutement d’une population témoin.

- Les associations entre imprégnations en plomb urinaire et sanguin de la population du CTB et la
consommation d’eau du robinet ou la présence de canalisation en Pb, relevées au moyen des
guestionnaires, sont significatives, voir explicatives (elles étaient par ailleurs prédite dans I'analyse ayant
servi a justifier le déclenchement du biomonitoring, voir section I.2). A ce jour, nous recommandons
fortement de préter attention a la qualité de I'eau de consommation a Bressoux en lien avec notamment la
présence de canalisation en plomb.

- Méme si ce n’est pas une voie généralement considérée comme prépondérante pour |'exposition,
I'inhalation de particules de sol est probablement plus importante au CTB du fait du caractére pulvérulent
du sol, ce qui augmente le processus de déplétion de celui-ci. En été des nuages de poussieres se levent
régulierement sur le site du CTB. Des mesures de la qualité de I'air peuvent donc s’avérer nécessaire pour
déterminer dans quelle mesure cette voie contribue a la surexposition de la population et permet de mieux
expliquer les surimprégnations observées.

- La contamination des sols s’étend au-dela du site des CTB, son ampleur est inconnue mais elle contribue
probablement a une exposition excédentaire pour une certaine partie des participants au biomonitoring
(voir tableau section VI.2.1), tout comme pour les riverains du site. Des analyses du sol des jardins privatifs
et des poussieres intérieures des habitations permettraient de mieux caractériser les expositions
individuelles et, a la fois, de déterminer I'étendue de la contamination, car dans cette zone urbaine, la trés
grande majorité des affleurements de sols sont les jardins privés.

- Pour terminer, méme si, comme nous I'avons montré, on ne peut pointer le sol du Coin de terre comme le
seul responsable des imprégnations élevées en Cd et en As (11 fois plus grande et 5 fois plus grande qu’en
population générale), il faut pouvoir questionner la pertinence des normes du décret Sols et des VSH du
GRER partie B car :

e Les teneurs médianes en As (31 mg/kg) mesurées dans les sols du CTB sont proches des valeurs
seuils du décret sol (30 mg/kg en usage Il et 40 mg/kg en usage Ill pour As).

e Les teneurs médianes en Cd mesurées dans les sols du CTB (4.8 mg/kg) sont proche de la VS du
décret Sols en usage Il (3 mg/kg) et inférieures aux VSH en usage Il et lll (11 et 33 mg/kg (!),
respectivement). Par ailleurs, le caractere cumulatif du Cd n’est pas pris en compte dans la valeur
toxicologique de référence adoptée pour l'instant.

- Les teneurs en As et en Cd dans les sols du CTB sont 10 a 100 fois plus petites que celles mesurées dans
d’autres cas d’études ol des populations sont exposées a des sols contaminés (voir études n°1, 2, 4, 11, 13,
14, 15, 16 de I'annexe 15). Pourtant, les imprégnations mesurées dans la population du CTB sont largement
supérieures a celles présentées dans ces études de cas. L’exposition plus intense aux pollutions, liées a la
pratique du jardinage peut expliquer cette contradiction mais la plus grande bioacessibilité de ces métaux
(éventuellement due, pour I'As, a la présence de phosphate de plomb, comme évoqué plus haut) mérite
d’étre investiguée également au moyen de test BARGE et mise en lien avec la minéralogie.
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