Alexandra Tard ", Sophie Gallotti®, Jean-Charles Leblanc", Jean-Luc Volatier

) Afssa - Direction de |'évaluation des risques nutritionnels et sanitaires, pole d’appui scientifique & l'évaluation des risques

@ Afssa - Direction du végétal et de |'environnement

Exposition de la population frangaise

aux dioxines, furanes et PCB de type dioxines

Les dioxines (polychloro-dibenzo dioxines, PCDD) et les furanes (polychloro-
dibenzo furanes, PCDF), sont des hydrocarbures aromatiques polycycliques
chlorés. Il existe respectivement 75 et 135 congénéres pour les PCDD et
les PCDF selon le nombre et la position des atomes de chlore sur les cycles
aromatiques. Ces molécules, généralement appelés « dioxines », sont trés
proches : forte stabilité thermique, insolubles dans l'eau mais trés solubles dans
les lipides, peu biodégradables. Ceci les classe dans les polluants organiques
persistants (POPs).

Les PCB (polychlorobiphényles) sont également des composés aromatiques
chlorés. Les 209 congénéres formant cette famille sont peu biodégradables et
ont une forte stabilité chimique et physique comme les dioxines. A la différence
des dioxines qui apparaissent au cours des processus thermiques, les PCB étaient
utilisés dans l'industrie et l'agriculture jusque dans les années 70. Certains
PCB ayant la méme toxicité que les dioxines sont appelés PCB de type dioxines
(PCB-DL).

Ceci permet de leur attribuer un facteur d’équivalence toxique (TEF) de méme
qu'aux dioxines et de faciliter ainsi l'estimation de l'exposition au mélange
PCDD/F-PCB-DL grace a un modele additif (OMS, 1998). 17 congénéres de
dioxines et 12 de PCB-DL reconnus comme biologiquement actifs possedent un
facteur reflétant leur toxicité. La toxicité d'un mélange de différents congénéres
peut ainsi étre estimée en pondérant la masse de chacun d’eux par leur TEF.

La voie principale d’exposition par les dioxines et PCB-DL est la voie alimentaire
(90 %). Les aliments riches en lipides, notamment d’origine animale, sont
les principaux vecteurs.

Une premiére estimation de l'exposition francaise aux dioxines seules a été
réalisée en 2000 (CSHPF/AFSSA, 2000). Compte-tenu de la décroissance des
émissions en France, de la prise en compte au niveau international des PCB-DL
dans l'estimation totale de ce type de molécules ainsi que de la réévaluation des
TEF par 'OMS, l'estimation de l'exposition francaise aux dioxines, furanes et
PCB-DL a été actualisée, utilisant une enquéte plus récente de consommation
alimentaire pour la population frangaise.

MATERIEL ET METHODE
Données de contamination des aliments
Elles proviennent principalement des plans de surveillance et de contréle de
la Direction générale de l'alimentation (DGAL) pour tout ce qui concerne
les denrées animales. Les données sur le lait de ces plans ont été complétées par
les données fournies par le Centre national interprofessionnel de |'économie
laitiere (CNIEL). Les données concernant les produits végétaux ont été fournies
par la Direction générale de la concurrence, de la consommation et de la
répression des fraudes (DGCCRF) a l'exception des produits céréaliers qui ont
fait l'objet d'un échantillonnage particulier.
En tout, 797 échantillons d'aliments ont été analysés. La quasi totalité était des
produits animaux, dont pratiquement 2/3 de produits de la mer.
Les analyses ont été effectuées selon la directive 2002/69/CE de la Commission
européenne.

Données de consommation alimentaire

Ces données proviennent de l'enquéte INCA (Individuelle et Nationale sur
les Consommations Alimentaires) qui s'est déroulée d’ao(it 1998 a juin 1999
en France métropolitaine (Volatier et al., 2000). Elle recueille toutes les prises
alimentaires des individus pendant une semaine entiére. Les données de
consommation alimentaire ont été obtenues a partir de carnets de
consommation, renseignés sur une période de 7 jours consécutifs,
l'identification des aliments et des portions étant facilitée par un cahier
photographique. La nomenclature des aliments de cette enquéte se base sur
celle utilisée dans les tables de composition ; elle contient environ 1 000 codes
d’aliments répartis en 44 groupes.

Lenquéte a été réalisée auprés de 3003 individus, enfants et adultes,
représentatifs de la population frangaise. La représentativité nationale
de l'échantillon a été assurée par stratification (région d’habitation et taille
d’agglomération) et par la méthode des quotas (4ge, sexe, PCS individuelle
et taille du ménage).

L'échantillon des adultes comprend 1 985 individus de 15 ans et plus. Les calculs
ne portent que sur les 1474 adultes normo-évaluants c'est-a-dire dont les

apports énergétiques sont plausibles compte tenu de leurs besoins. L'échantillon
des enfants regroupe 1018 individus agés de 3 a 14 ans. Il n'y a pas, dans cette
étude, de données disponibles sur les enfants de moins de 3 ans.

Dans cette enquéte alimentaire, le poids et la taille de pratiquement tous les
participants ont été relevés. L'estimation de l'exposition alimentaire aux
dioxines et PCB a été effectuée sur ces deux tranches d'age : les enfants et les
adultes, puis pour la vie entiere.

Recettes

A partir de la base RECIPE des recettes des aliments de la nomenclature INCA
(Calamassi, 2004), le lien entre les recettes des aliments complexes (constitués
par plusieurs ingrédients) et les produits consommés de 'enquéte INCA a pu
étre établi. On a ainsi disposé, pour chaque enquété, de la somme de ses
consommations, non plus par types d'aliments (viennoiseries, plats composés...)
mais par catégories d'ingrédients (légumes, céréales, viandes...). Ceci permet de
prendre en compte non seulement les aliments tels que consommeés (steack
haché de boeuf par exemple) mais aussi les ingrédients (beurre dans une
patisserie) pouvant apporter des dioxines, ce qui nous rapproche ainsi d'une
exposition alimentaire compléte.

Estimation de l'exposition
L'exposition alimentaire a été calculée par une méthode déterministe standard
pour mesurer les expositions cumulées d’origine alimentaire (OMS, 1997).
A partir des consommations alimentaires propres a chaque enquété et du vecteur
de contamination des différents aliments, on obtient l'exposition de chaque
personne pour chaque aliment. Pour estimer cette exposition par kilogramme de
poids corporel (kg p.c.), cette valeur est divisée par le poids de chaque
consommateur. Cette méthode peut étre décrite par la formule suivante pour
chaque individu :
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pj est le poids de l'individu i.
Cjjest la consommation de l'aliment j par l'individu i.
Tj est la contamination moyenne en PCDD/F ou PCB-DL de l'aliment j.

RESULTATS
Données de contamination
Les moyennes de contamination par groupes d'aliments sont présentées dans
le tableau 1. Sont indiqués a la fois les moyennes basses (lowerbound) c’est-a-dire
pour lesquelles les valeurs inférieures a la limite de détection ont été remplacées
par des valeurs nulles, et les moyennes hautes (upperbound) ot ces valeurs sont
remplacées par la valeur de la limite de détection.
Ces données ne montrant pas de différence significative entre valeurs hautes et
valeurs basses, ce sont les valeurs basses qui ont servi aux calculs d’exposition.
Les valeurs sont exprimées en pg TEQ/g de poids brut (PB) pour les produits de
la mer et les végétaux ou en pg TEQ/g de matiére grasse (MG) pour la viande,
les produits laitiers et les ceufs.

En ce qui concerne la viande, les produits laitiers ou les ceufs, la concentration
moyenne en PCDD/F + PCB-DL se situe autour de 1 pg TEQ/g MG, a l'exception
du foie (2,5 pg TEQ/g MG). La viande ovine a le niveau le plus élevé avec
1,5-1,75 pg TEQ/g MG et la viande de porc le plus faible (0,4-0,6 pg TEQ/g MG),
les PCB-DL représentant environ 85 % du total. Dans les produits laitiers ou
les ceufs, les proportions PCDD/F — PCB-DL sont moins déséquilibrées
(respectivement 30 %-70 % et 45 %-55 %).

Les poissons et autres produits de la mer sont les aliments les plus contaminés.
La moyenne de contamination des poissons varie entre 2,7 et 2,9 pg TEQ/g PB,
a l'exception des truites d’aquaculture (0,75 pg TEQ/g PB). Les PCB-DL
représentent 80 a 85 % du total. Les autres produits de la mer ont une
contamination moyenne qui varie entre 0,73 et 1,34 pg TEQ/g PB dont 55
a 75 % de PCB-DL.



Tableau 1: Moyenne de contamination des 21 groupes d'aliments par les PCDD/F ou les PCB-DL ou les PCDD/F+PCB-DL exprimée en pg TEQ/g de produit brut (PB)
ou de matiére grasse (MG) (indiqué par * et valeur en italique)

Nombre PCDD/F PCDD/F PCB-DL PCB-DL Total Total
d'échantillons (en pg TEQ/g (en pg TEQ/g (en pg TEQ/g (en pg TEQ/g PCDD/F+PCB-DL PCDD/F+PCB-DL
analysés MG ou PB) MG ou P MG ou PB) MG ou PB) (en pg TEQ/g  (en pg TEQ/g
(Ecart-type) (Ecart-type) (Ecart-type) (Ecart-type) MG ou PB) MG ou PB)
S cElaTE g i it S 1 e+ g

Poissons sauvages mer 21 0,42 (0,79) 0,42 (0,79) 2,29 (6,51) 2,29 (6,51) 2,72 2,72
Poissons élevages mer 90 0,56 (0,33) 0,56 (0,33) 2,33 (2,40) 2,33 (2,40) 2,89 2,89
Truites aquacultures 58 0,17 (0,12) 0,17 (0,12) 0,58 (0,33) 0,58 (0,33) 0,75 0,75
Poissons eau douce autres 8 0,38 (0,51) 0,38 (0,51) 2,35 (3,05) 2,35 (3,05) 2,73 2,73
Mollusques (moules, huitres) 55 0,39 (0,41) 0,40 (6,97) 0,94 (1,49) 0,94 (1,49) 1,34 1,34
Céphalopodes 25 0,18 (0,19) 0,18 (0,19) 0,55 (1,00) 0,55 (1,00) 0,73 0,73
Crustacés 18 0,57 (0,85) 0,57 (0,85) 0,70 (1,11) 0,70 (1,11) 1,28 1,28
Viandes* 17 0,24 (0,19) 0,36 (0,25) 0,74 (0,67) 0,74 (0,61) 0,99 1,11
« bovines* 7 0,41(0,14) 0,42 (0,21) 0,77 (0,23) 0,77 (0,23) 1,18 1,18

< ovines* 4 0,25 (0,08) 0,50 (0,33) 1,25 (0,66) 1,25 (0,66) 1,50 1,75

« porcines* 6 0,05 (0,02) 0,21(0,18) 0,37 (0,71) 0,37 (0,70) 0,42 0,59
Foies* 39 1,23(1,21) 1,26 (1,21) 1,29 (2,35) 1,29 (2,35) 2,52 2,55
Volailles* 38 0,31(0,25) 0,39 (0,28) 0,56 (0,73) 0,56 (0,73) 0,87 0,95
Gufs* 91 0,48 (0,61) 0,57 (0,62) 0,58 (1,98) 0,58 (1,98) 1,05 1,08
Beurre* 7 0,29 (0,03) 0,29 (0,03) 0,52 (0,13) 0,52 (0,13) 0,82 0,82
Lait* 95 0,36 (0,13) 0,38(0,13) 0,74 (0,28) 0,74 (0,28) 1,10 1,12
Fruits 9 0,01 (0,00) 0,01 (0,01) 0,01 (0,01) 0,01 (0,01) 0,01 0,02
Légumes 7 0,01 (0,00) 0,01 (0,01) 0,01 (0,00) 0,01 (0,00) 0,01 0,02
Pains 10 0,01 (0,01) 0,01 (0,01) 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,01 0,01
Riz 5 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,01 (0,01) 0,01 (0,01) 0,01 0,01
Pates 4 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,00 0,00
Céréales 2 0,01 (0,00) 0,01 (0,00) 0,00 (0,00) 0,00 (0,00) 0,01 0,01
Huiles végétales* 6 0,07 (0,017) 0,17 (0,03) 0,18 (0,04) 0,18 (0,04) 0,25 0,36
Huiles de poissons* 2 0,57 (0,16) 0,74(0,11) 0,35 (0,46) 0,35 (0,46) 0,92 1,09

Pour les produits végétaux, la concentration en PCDD/F+PCB-DL n'excéde pas
les 0,01 pg TEQ/g PB.

Les aliments non analysés (eaux, boissons alcoolisées ou non, produits sucrés,
condiments...) sont considérés, d'aprés la littérature, sans teneur significative en
PCDD/F ou PCB-DL.

Comparés aux valeurs utilisées en 1999 pour l'estimation précédente, les niveaux
de contamination des poissons ont peu évolué. En revanche, la baisse est assez
importante pour les produits laitiers et carnés : de 2 a 3 fois moins pour les abats
ou le porc, ainsi que pour les ceufs, le lait ou le beurre.

Estimation de l'exposition aux PCDD/F :

comparaison des résultats des études 2000 et 2005

En 2000, 'exposition totale aux dioxines et furanes était estimée a 1,31 pg
TEQ/kg pc/jour. En 2005, la méme exposition est estimée a 0,53 pg TEQ/kg
pc/jour, soit une diminution d’environ 60 % [tableau 2].

Cette réduction de l'exposition peut é&tre mise en relation avec la forte baisse
des émissions de dioxines dans la méme période (CITEPA, 2005).

De plus, de part la réévaluation des facteurs de toxicité (en TEQqran €n 2000
et en TEQgus ggm en 2005) et l'utilisation de données de consommation
alimentaire plus récente (enquéte ASPCC en 2000, enquéte INCA en 2005),

on peut estimer que l'ampleur de cette baisse est plutét sous-évaluée.

La diminution de l'exposition totale est due & une baisse de |'exposition pour
chaque groupe de produits [figure 1].

En 2000, les deux plus forts contributeurs étaient les produits laitiers (40,5 % de
l'exposition totale) et les produits de la mer (24,4 %). En 2005, les produits
animaux sont toujours les contributeurs majeurs (85 % du total) mais les poissons
sont maintenant prédominants (presque 45 % de l'ingestion totale). En général,
les produits terrestres ont enregistré une plus forte baisse. La réduction des
émissions au début des années 2000 a donc eu davantage d'impact sur ces
produits. La source de dioxines pour les produits marins réside sans doute dans
des réservoirs intermédiaires (sédiments) qui apportent une inertie importante
aux évolutions.

Estimation de l'exposition aux PCDD/F et aux PCB-DL

Le méme calcul a été effectué pour estimer l'exposition totale aux dioxines,
furanes et PCB de type dioxines [tableau 3].

L'exposition moyenne chez les adultes est estimée a 1,8 pg TEQ/kg p.c./jour
(médiane a 1,5 pg TEQ/kg p.c./j) et & 2,8 pg TEQ/kg pc/jour (médiane & 2,4 pg
TEQ/kg p.c./j) chez les enfants. Ce niveau nettement plus important pour les
3-14 ans est a relier a leur niveau de consommation alimentaire plus élevé

Tableau 2 : Comparaison des niveaux expositions aux PCDD/F entre |'étude CSHPF/Afssa 2000 et l'étude Afssa 2005

Enquéte de consommation ASPCC
CSHPF/Afssa 2000
Exposition moyenne aux dioxines

(Pg TEQOTAN/  (pg TEQOTAN/kg

Classe d'aliments

% contribution

Enquéte de consommation INCA
Afssa 2005
Exposition moyenne aux dioxines

(pg TEQOMS/ (pg TEQOMS/kg
pers/jour) p.c./jour)

% contribution

pers/jour) p.c./jour)

Produits de la mer 17,22 0,32 24,4 13,97 0,24 44,7
Produits laitiers 25,81 0,53 40,5 8,87 0,15 29,1
Produits carnés 9,83 0,20 15,3 3,24 0,06 10,5
Cufs 4,04 0,08 6,1 0,77 0,01 2,5
Matiéres grasses 0,52 0,01 0,8 0,36 0,01 1,1
Produits céréaliers 2,21 0,05 3,8 1,94 0,03 6,4
Fruits et légumes 6,12 0,12 9,2 1,78 0,03 57
Total général 65,73 1,31 100,0 30,93 0,53 100,0

Une ré-évaluation des TEQ-OMS a été effectuée en 2005 (Van den Berg, 2006).
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Figure 1: Comparaison des niveaux d'exposition aux PCDD/F, estimés en 1999 et 2005
pour la population générale pour les 7 classes d'aliments

proportionnellement a leur poids. Pour l'une et l'autre des populations, la part
des PCB-DL est prépondérante dans l'exposition totale : environ 70 % de l'ensemble.
Les plus forts contributeurs sont les produits laitiers et les produits de la mer ;
les produits laitiers chez les enfants (43 %) et les produits de la mer chez les
adultes (48 %). Les produits animaux qui ont pu bio-accumuler les PCDD/F et
les PCB-DL, représentent 85 a 87 % de l'apport total [figure 2].

L'estimation de l'exposition cumulée vie entiere montre que 20 a 28 % de la
population dépasse la dose journaliére tolérable provisoire du JECFA de 2,33 pg
TEQ/kg p.c./j.

DISCUSSION ET CONCLUSION
Sur les 800 analyses effectuées, trés peu dépassent les teneurs maximales fixées
par le réglement (CE) n°199/2006. Ceci est probablement dii au déclin des
émissions atmosphériques depuis la fin des années 1990.

Il en résulte que les expositions aux dioxines ont largement diminué en 5 ans.
Ainsi, l'exposition de pratiquement toute la population adulte est inférieure au
seuil de 1 pg TEQ/kg pc/j fixé en 1991, 'exposition des enfants étant toujours
trop importante pour les plus forts consommateurs. Par contre, en ce qui
concerne l'exposition totale (PCDD/F+PCB-DL), les forts consommateurs
adultes et la majorité des enfants dépassent la DJT de 2,33 pg/kg pc/j (JECFA,
2001). Considérant l'inclusion récente des PCB-DL dans la DJT et leur part dans
l'exposition totale (environ 70 %), les efforts de réduction doivent aujourd’hui
porter également sur les PCB-DL. Ceci implique d'établir des valeurs limites dans
les aliments pour 'ensemble des PCB-DL ainsi que l'UE vient de le mettre en
ceuvre (Texte n°2006/88/CE du 06/02/2006).

Il faut également remarquer que les résultats présentés s'appuient sur des
données datant de 2001 & 2004. Au vu de |'évolution rapide des expositions, on
peut supposer que l'exposition est aujourd’hui inférieure a cette estimation.

Il est relativement difficile de comparer différentes études entre elles mais les
résultats frangais sont cohérents avec les valeurs d'exposition retrouvées dans
d’autres pays européens : Pays-Bas (Baars et al., 2004), Espagne (Fernandez et al.,
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Tableau 3 : Estimation de l'exposition journaliére aux PCDD/F+PCB-DL, PCDD/F
et PCB-DL pour les adultes et les enfants 43 % 8%
0,
: Exposition totale en pg TEQows/kg pc/j % 8%
Population Contribution Adultes Enfants
Adultes 1.8 1.5 11 3.1 3.9 M Produits de la mer Fruits et légumes
PCDD/F 0,5 0,5 0,3 0,9 1,1 30,6 M Produits carnés Produits céréaliers
PCB-DL 12 10 0.8 22 28 69.4 Produits laitiers Matieres grasses
W CGufs
Enfants 2,8 2,4 1,6 4,8 6,0
PCDD/F 0,9 0,8 0,4 1,5 1,8 31,8
0 Figure 2 : Contribution relative des 7 classes d'aliments a l'exposition totale
PCB-DL 9 1.6 I 33 42 68,2 PCDD/F + PCB-DL pour les adultes et les enfants




