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TPM : Matieres Particulaires Totales
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Professionnelle

EIF : Enduit d’Imprégnation a Froid
EAC : Enduit d’Application a Chaud

US EPA : Agence Américaine de
Protection de I’Environnement

BaP : Benzo(a)Pyréne

BPDE : Benzo(a)Pyrene-7,8-Diol-9,10-
Epoxyde

ADN : Acide DésoxyriboNucléique

1-OHP: 1-HydroxyPyréne
3-OHBaP: 3-HydroxyBenzo(a)Pyrene
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PMR : Proportionate Mortality Ratio
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IC95 : Intervalle de confiance 95 %
UV : UltraViolet

CNAMTS: Caisse Nationale de
I’Assurance Maladie des Travailleurs

Salariés

BPCO : Bronchopneumopathie Chronique
Obstructive

FP: Fin de Poste
DP: Début de Poste

DS-DP: Début de Semaine - Début de
Poste

FS-FP: Fin de Semaine - Fin de Poste

VBI: Valeur Biologique d’Interprétation
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Introduction

Les travaux d’étanchéité consistent a appliquer des revétements sur les batiments (toitures-
terrasses, murs enterrés) afin de les mettre « hors d’eau » [CSFE 2018]. Dans les années 1960,
les revétements d’étanchéité étaient composés de matériaux a base de goudrons (issus de la
distillation de la houille) et de bitumes oxydés (obtenus en soufflant de I’air a travers les
bitumes de distillation directe issus du raffinage du pétrole) [ANSES 2013]. L’exposition
professionnelle au brai de goudron de houille durant les travaux de revétement des routes et
toitures a été classée cancérogéne pour 1I’homme (groupe 1) par le CIRC, les principaux
organes cibles étant les poumons et la vessie [IARC 2010]. L’exposition aux bitumes oxydés
et leurs émissions lors des travaux d’étanchéité a quant & elle été classée probablement
cancérogene pour I’homme (groupe 2A) [IARC 2013].

Les goudrons ont cessé d’étre utilisés dans les années 1970 et les bitumes modifiés par ajout
de polymeéres synthétiques aux bitumes de distillation directe ont remplacé les bitumes oxydés
au cours des années 1980 a 2000 [ANSES 2013]. Il y a peu de preuves de cancérogénicité
pour I’homme de I’exposition aux bitumes et leurs émissions lors de travaux de revétements
de toitures [IARC 2013].

Actuellement, 77 % des revétements d’étanchéité sont réalisés a partir de matériaux
bitumineux et 23 % a partir de matériaux synthétiques [CSFE 2018]. Les étancheurs qui
appliquent de nouveaux revétements au niveau de batiments peuvent étre amenés, en cas de
réhabilitation, a réaliser préalablement la dépose mécanique d’anciens revétements pouvant
contenir des goudrons [Forsapre 2014]. En plus de I’exposition aux fumées de bitumes, ils
peuvent donc étre exposés aux composes contenus dans les goudrons.

Les evaluations des expositions professionnelles aux bitumes, goudrons et leurs emissions

sont généralement centrées sur les HAP, famille de plus d’une centaine de composés
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chimiques dont certains ont été classés cancérogenes certains, probables ou possibles par le
CIRC [IARC 2010]. Les HAP sont présents en faible quantité dans les bitumes (de I’ordre de
quelques dizaines de ppm), alors qu’ils sont 1 000 a 10 000 fois plus nombreux dans les

goudrons [Brandt 1985].

L’objectif de ce travail était de mesurer les expositions actuelles aux HAP des étancheurs par
une surveillance atmosphérique et biologique, mais aussi de les comparer aux données
collectées sur une quizaine d’années, afin de mettre en évidence les facteurs déterminants des
niveaux d’exposition et d’en dégager des recommandations de prévention.
Ce travail comporte trois parties :

- La premiere présente les bitumes et leur utilisation dans le secteur de 1’étanchéité. Les
matériaux et les techniques d’assemblage utilisées pour la réalisation de revétements
d’étanchéité bitumineux sont décrits, ainsi que leur évolution au cours du temps.
- La deuxiéme, sous forme d’un article, présente I’évaluation des expositions aux HAP des
étancheurs conduite entre 2004 et 2017 au cours de différentes études menées par 1’équipe de
Médecine et Santé au Travail du CHU Grenoble Alpes.

- La troisieme présente des recommandations de prévention visant a limiter les expositions

professionnelles.
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Partie | - Etanchéité, bitumes et HAP

Chapitre 1 - Fabrication et classification des bitumes

1.1 - Fabrication des bitumes

Les bitumes sont issus de la distillation des pétroles bruts par raffinage. Les pétroles bruts

vont subir deux étapes de distillation successives :

- La distillation atmosphérique : le pétrole brut passe dans un four qui le porte & une
température de 340°C puis dans une tour de distillation a pression atmosphérique, ce
qui permet la concentration des molécules de haut poids moléculaire. Le pétrole réduit
est récupéré en fond de tour ;

- La distillation sous vide : le pétrole réduit passe dans un four qui le porte a une
température de 400°C puis dans une tour de distillation sous vide, ce qui permet de
poursuivre la concentration des molécules de haut poids moléculaire, une grande

partie des molécules Iégeres étant éliminée [ANSES 2013].

D’autres procédés peuvent compléter ces deux étapes de distillation dans le but de conférer

aux bitumes les propriétés attendues.

1.2 - Classification des bitumes

Selon le pétrole brut d’origine et le procédé de fabrication utilisé, différents types de bitumes
aux propriéetés spécifiques peuvent étre obtenus. Le numéro CAS des bitumes découle de ces
différents procédés de fabrication [ANSES 2013].

Les bitumes routiers (hnuméro CAS 8052-42-4) sont obtenus en complétant les deux étapes de

distillation par une étape de désasphaltage (extraction au propane de la fraction huileuse),
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permettant le durcissement. Ils sont classés en fonction de leur pénétrabilité. En faisant varier
la température, le débit et la pression du procéde de distillation, toutes les classes de bitumes
peuvent étre obtenues. Ils sont utilisés dans le secteur de la construction et de I’entretien des
routes [ANSES 2013, Asphalt Institute - Eurobitume 2011].

Les bitumes oxydés ou soufflés (numéro CAS 64742-93-4) sont obtenus en soufflant de 1’air a
travers les bitumes de distillation directe fondus dans des conditions de température
contrélées. Ils ont une plus grande stabilité et une meilleure tenue a la chaleur. Les bitumes
entierement oxydés sont utilisés dans le secteur de 1’étanchéité, pour le collage ou la
fabrication de feuilles bitumineuses, tandis que les bitumes partiellement oxydés ont les
mémes applications que les bitumes routiers [Asphalt Institute - Eurobitume 2011, CSFE -
FFB 2009].

Les bitumes modifiés (pas de numéro CAS) sont obtenus par I’ajout d’un ou plusieurs agents
chimiques aux bitumes de distillation directe (caoutchouc naturel, polymeéres synthétiques,
soufre, composes organométalliques) [ANSES 2013, AFNOR 2014]. Dans le secteur de
I’étanchéité, les bitumes modifiés par élastomére SBS (Styrene-Butadiene-Styrene) ou
polymere APP (polypropyléne atactique) sont les plus répandus. Ils sont caractérisés par leur
souplesse a froid, élasticité, soudabilité et tenue a la chaleur. Ils sont utilisés pour la
fabrication de feuilles bitumineuses qui constitueront les revétements d’étanchéité [CSFE -
FFB 2009].

Les bitumes fluidifiés (cutback) (pas de numéro CAS) sont obtenus par ajout d’un solvant
relativement volatil dérivé du pétrole (fluidifiant) J[AFNOR 2014] aux bitumes de distillation
directe ou aux bitumes oxydés. Ils sont plus fluides et donc plus simples a manipuler, mais ne
sont a priori plus utilisés en France [ANSES 2013].

Les bitumes fluxés (pas de numéro CAS) sont obtenus par ajout d’une huile de fluxage

appelée « fluxant » [AFNOR 2014] pouvant étre pétroliere, pétrochimique ou agrochimique
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[Sétra 2006]. Ils sont essentiellement utilisés pour les enduits superficiels [ANSES 2013].
Les émulsions bitumineuses (pas de numéro CAS) sont des gouttelettes de bitumes dispersées
dans un milieu aqueux et stabilisées par un émulsifiant (tensioactif). Elles sont
majoritairement obtenues a partir de bitumes de distillation directe, mais aussi a partir de
bitumes modifiés. Elles sont utilisées pour la réalisation de couches d’accrochage, d’enduits

superficiels, etc. [GPB 2006, ANSES 2013].
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Chapitre 2 - Caractéristiques physico-chimiques des bitumes et fumees

de bitumes

2.1 - Propriétés physico-chimiques des bitumes

Les bitumes sont des produits de couleur brun foncé-noir. A basse température, ils sont

solides et ¢€lastiques tandis qu’a haute température, ils sont liquides et visqueux [Asphalt

Institute - Eurobitume 2011]. Le tableau 1 résume les propriétés physico-chimiques

communes a la plupart des classes de bitumes.

Tableau 1 - Exemple de propriétés physico-chimiques d'un bitume pur
[Asphalt Institute - Eurobitume 2011, WHO 2005, ANSES 2013]

Propriétés
Point éclair (coupelle ouverte)

Perte de masse par chauffage (max)
Densité
Solubilité (Trichloroéthyléne, toluéne ou xyléne)
Autres solubilités :
e Dansleaua20 °C
« Solvants organiques aliphatiques
* Disulfure de carbone
Biodégradabilité
Pression de vapeur (2 T ambiante)

Valeurs
Dépend de la classe = 230 °C
05-1%

= 0,95, typiquement =1,0
=09 %

Insoluble

partiellement

soluble

Non facilement dégradable

En dessous de Ia limite de détection

Ces propriétés sont habituellement utilisées pour caractériser les substances chimiques, mais

dans le cas des bitumes, d’autres propriétés sont prises en compte. En effet, les liants

bitumineux assurant la cohésion de revétements, les propriétés qui intéressent les utilisateurs

sont celles correspondant aux performances attendues pour le revétement: maniabilité,

adhérence, résistance, durabilité, stabilité, etc. [Asphalt Institute - Eurobitume 2011]. Le point

de ramollissement et la pénétrabilité sont les deux grandeurs principalement utilisées pour

caractériser les bitumes et liants bitumineux. Le point de ramollissement, déterminé par la

méthode bille et anneau défini dans la norme EN 1427 [AFNOR 2018], correspond a la

température a laquelle le bitume change de consistance dans des conditions normalisées. La
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pénétrabilité, déterminée par le test de pénétrabilité a I’aiguille défini dans la norme EN 1426
[AFNOR 2018], permet d’évaluer la consistance d’un bitume. Plus la pénétrabilité est faible,

plus le bitume est dur et plus elle est élevée, plus le bitume est mou [ANSES 2013].

2.2 - Composition chimique des bitumes

Les bitumes sont composes essentiellement de molécules organiques. Ils contiennent 79 a 88
% de carbone, 7 a 13 % d’hydrogene, 2 a 8 % d’oxygene et de faibles quantités de soufre et
d’azote [ACGIH 2011, Gasthauer 2008, Speight 1992, ANSES 2013]. La composition
chimique des bitumes (nature et teneur des molécules organiques les constituant) et leurs
propriétés dépendent des pétroles bruts utilisés et des procédés de fabrication. Actuellement, il
est techniquement complexe d’identifier et de quantifier tous les composés contenus dans les
bitumes. 11 est cependant possible d’identifier les principales familles de molécules
constituant les bitumes, qui sont les hydrocarbures aliphatiques (majoritaires), les alcanes
cycliques (naphténiques), les hydrocarbures aromatiques (dont HAP), et les composés
hétérocycliques azotés, oxygénés et soufrés. Les composés azotés prédominants sont des
pyrroles, indoles et carbazoles. Les composés oxygénés apparaissants sont des furanes,
phénols et acides carboxyliques/naphténiques. Le composé soufré prédominant est le
thiophéne. Parmi les métaux, le vanadium, le nickel et le calcium apparaissent comme les

composés majoritaires [ANSES 2013].

2.3 - Fumées de bitumes

Solide a température ambiante, le bitume nécessite généralement d’étre chauffé pour pouvoir
étre utilisé. Le chauffage du bitume entraine 1’émission de fumées de bitumes, comprenant
des vapeurs (dont les COV), des particules en suspension dans I’air et des gaz (dont H»S).

D’aprés une étude menée en 1988, plus de 99 % de composés aliphatiques et moins de 1% de
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composés aromatiques sont présents dans les fumées de bitumes oxydés [Niemeier 1988]. En
2000, le NIOSH a classé les composés contenus dans les fumées de bitumes en plusieurs
catégories : hydrocarbures purs (alcanes, alcenes, benzenes, indanes, indénes, naphtalénes,
biphényls, fluorenes, anthracénes, pyrénes, chrysenes, etc) et composés contenant de
I’oxygeéne (benzofuranes, acétophénones, fluorénones, dihydroindénones, etc), du soufre
(benzothiophenes, hydroxybenzénethiols, etc) et de 1’azote (carbazoles) [NIOSH 2000,
ANSES 2013].

Differentes méthodes de prélevement des fumées de bitumes ont été mises au point, dont la
caractérisation de la fraction soluble dans le benzéne (BSF) [NIOSH 2000] ou celle de la
fraction organique totale (particulaire et gazeuse). Par le passé, un indice représentant les
matieres particulaires totales (TPM) était utilisé pour évaluer 1’exposition aux fumées de
bitumes. L’analyse de cet indice se faisait par pesée (méthode gravimétrique) et était
comparée a la VLEP définie par I’ACGIH de 5 mg/m?®.

En France, ’INRS a développé récemment une méthode de quantification globale de la
matiére organique composant les fumées de bitumes: la méthode Métropol M-2. Cette
méthode mesure 1’exposition a tous les hydrocarbures présents dans 1’atmosphere, exprimée
en mg/m3, sans spécification des différents agents chimiques. Elle présente 1’avantage
d’évaluer I’exposition globale aux fumées de bitumes, mais les effets sanitaires ne peuvent
pas étre associés directement a la valeur obtenue [INRS 2017]. Une valeur technique de 1,6
mg/m? a été recommandée par I'INRS (percentile 90 issu de 304 mesures atmosphériques
réalisées sur 45 chantiers d’application d’enrobés bitumineux). Aucune valeur technique n’est

en revanche préconisée pour les chantiers d’étanchéité.
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Chapitre 3 - Utilisation des bitumes dans le secteur de I’étanchéité de
batiments

3.1 - Chiffres de I’étanchéité

En 2016, la consommation annuelle de bitumes en France se situait autour de 2,2 millions de
tonnes et moins de 7 % était utilis¢ dans le secteur de 1’étanchéité de batiments [Eurobitume
2016]. La surface annuelle étanchée est de 22 millions de metres carrés environ [CSFE 2018].

Le secteur de 1’étanchéité comprend 7 000 a 8 000 personnes [ANSES 2013].

3.2 - Etanchéité de batiments : définitions

3.2.1 - Etanchéité

Le terme étanchéité désigne tout ouvrage ayant pour objet de rendre étanche une paroi :

toiture-terrasse, mur enterré, etc., et le résultat d’un tel ouvrage [De Vigan 1992].
3.2.2 - Toitures-terrasses et ouvrages d’étanchéité de toitures-terrasses

Une toiture-terrasse (figure 1) est un ouvrage d'allure horizontale (pente au plus égale a 5%)

destiné & couvrir un batiment [Siplast 2018, AFNOR 2004].
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Figure 1 - Toiture-terrasse

I m J _

Les toitures-terrasses sont classées en fonction de leur destination. Elles sont :

- Inaccessibles quand elles ne regoivent qu’une circulation réduite a I’entretien normal
des ouvrages d’étanchéité et d’appareils ou installations nécessitant des interventions
peu fréquentes (de I’ordre de 1 a 2 par an) ;

- Techniques quand elles recoivent une circulation due a la présence d’appareils ou
d’installations nécessitant des interventions fréquentes (plus de 2 par an pour
entretien);

- Accessibles aux piétons quand elles recoivent une circulation piétonne éventuellement
assortie d’un séjour ;

- Accessibles aux véhicules quand elles recoivent une circulation et/ou un stationnement
de véhicules ;

- Jardin quand elles regoivent une végétation intensive (gazon, plantations) [CSFE -

FFB 2009].
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La pose des ouvrages d’étanchéité ne peut commencer qu’apres achévement complet du gros
ceuvre des parties courantes et des ouvrages particuliers (reliefs, acrotéres (muret situé en

bordure de toiture, dans le prolongement des murs de la facade), etc.) [AFNOR 2004].

Figure 2 - Ouvrage d'étanchéité de toiture-terrasse [ANSES 2013]

_- Une protection eventuelle : gravillons, chape,

n vegetalisation, ...

- Eventuellement, une seconde couche
d etancheite soudee en plein sur la premiére

a_ Une premigre couche posse ou aufoadhesive ou
fixee mecamiquement

m a e
_n Eventuellement, une feuille pare-vapeur soudee

= sur support revétu dune impregnation {EIF)
“Un support : beton, bois,
toles d acier nervuréas (TAN)

Les ouvrages d’étanchéité de toitures-terrasses comportent (figure 2) :

1. éventuellement un pare-vapeur (figure 3) : écran de protection contre la migration de
la vapeur d’eau, placé sous I’isolation thermique ;

2. éventuellement une isolation thermique (figure 3) : ouvrage constitué par une ou
plusieurs couches de panneaux isolants, destiné a réduire les échanges thermiques
entre I’intérieur et I’extérieur des batiments ;

3. un revétement d'étancheité (figure 4) : ouvrage continu constitué¢ d’une ou plusieurs
couches de matériaux, destiné a assurer 1’étanchéité a 1’eau tant en partie courante que
sur les ouvrages particuliers.

- Sur les parties courantes (surface principale de 1’étanchéité), le revétement

d’étanchéité est appelé « revétement »
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- Sur les reliefs, le revétement d’étanchéité est appelé «relevé »
- Sur les retombées, le revétement d’étanchéité est appelé « retombée » ;
4. éventuellement une protection lourde : elle peut étre meuble (lit de gravillons) ou dure
(béton, dalles, pavés, etc.) ;
5. des ouvrages particuliers qui comprennent relevés, retombées, joints de dilatation, etc.
[CSFE - FFB 2009, AFNOR 2004].
Le support de 1’étanchéité est 1’élément de la construction sur lequel est appliqué directement
le revétement d’étanchéité. 1l peut étre constitué par I’élément porteur, c’est-a-dire la partie
supérieure résistante du gros ceuvre de la toiture qui peut étre en magonnerie, toles d’acier
nervurées ou bois et panneaux dérives du bois, mais également par I’isolation thermique ou

I’ancienne étanchéité [CSFE - FFB 2009].

Figure 3 - Pare-vapeur et isolation thermique

Page 24 sur 107



Figure 4 - Premiere couche du revétement d'étancheité

3.2.3 - Murs enterrés et ouvrages d’étanchéité de murs enterrés

Les murs enterrés (figure 5) correspondent a la partie enterrée des murs de soubassement.

Figure 5 - Mur enterré
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Ils peuvent étre classés en 3 catégories : murs bordant des locaux ou aucune trace d’humidité
n’est acceptée sur sa face intérieure (locaux habitables en sous-sol) — catégorie 1; murs
bordant des locaux ou des infiltrations limitées peuvent étre acceptées (chaufferies, garage,
caves) — catégorie 2 ; et murs ne devant assurer qu’une résistance mécanique (murs de vides
sanitaires et murs périphériques de terre-plein) — catégorie 3. Les ouvrages d’étanchéité de
murs enterrés de catégorie 1 comportent un revétement d’étanchéité et une protection

[AFNOR 2008].
3.2.4 - Revétement d’étanchéité

Le revétement d’étanchéité est constitué d’une ou plusieurs couches de matériaux, ces
derniers étant mis en ccuvre selon des procédures précises.
A T’heure actuelle, les matériaux utilisés dans le secteur de 1’étanchéité (figure 6) peuvent se

présenter :
- Sous forme de feuilles préfabriquées : feuilles bitumineuses (70%) ou synthétiques
(20%) ;

- Sous forme liquide : asphalte (7%), systéme d’étanchéité liquide (3%) [CSFE 2018].

Figure 6 - Matériaux utilisés dans le secteur de I'étanchéité [CSFE 2018]
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Membranes
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d'Etanchéité
Liquide (SEL)

7%
Asphalte

\ 70%
Membranes

bitumineuses
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Dans la suite de ce travail, seuls les revétements d’étanchéité réalises a partir de feuilles

bitumineuses seront décrits.

3.3 - Matériaux d’étanchéité a base de bitumes

3.3.1 - Feuilles bitumineuses

Les feuilles bitumineuses (figure 7) sont constituées d’un liant bitumineux, qui assure
I’étanchéité de la feuille, et d’une armature, support du liant apportant les performances
mécaniques a la feuille. Cette armature peut étre minérale (voile ou toile de verre), organique
(intissé polyester), composite ou métallique. Les feuilles possedent des parements en surface
et en sous-face, qui dépendent de la destination et du mode de pose de la feuille. Les faces
peuvent comprendre un traitement anti-adhérent (film plastique plein ou perforé, sable, gres,
papier kraft, granulés minéraux, parements pelables protégeant temporairement les sous-faces
auto-adhésives). Certaines comprennent une autoprotection (granulés minéraux, paillettes
d’ardoise, feuilles métalliques) [CSFE - FFB 2009]. Les feuilles bitumineuses servent a

réaliser les revétements d’étanchéité [Siplast 2018].

Figure 7 - Feuilles bitumineuses [CSFE - FFB 2009]

AUTOPROTECTION

ARMATURE
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Actuellement, les feuilles bitumineuses les plus répandues en France sont a base de bitumes
modifiés par élastomere SBS. Par le passé, elles étaient constituées de bitumes oxydés ou de
goudrons. Les feuilles bitumineuses sont conditionnées sous forme de rouleaux (généralement

de 1 metre de large et de 5 a 20 metres de long).

3.3.2 - Enduits d’imprégnation a froid (EIF)
Les enduits d’imprégnation a froid (figure 8) sont soit une solution de bitume dilué dans un
solvant, soit une émulsion bitumineuse (gouttelettes de bitumes dispersées dans un milieu

aqueux et stabilisées par un émulsifiant tensioactif) [CSFE - FFB 2009].

Figure 8 - Bidon d'enduit d'imprégnation a froid

Utilisés comme primaire d’accrochage, ils sont étalés sur support sec a la raclette, au rouleau,
pinceau ou a la brosse (figure 9) et permettent aux feuilles bitumineuses d’adhérer a la plupart

des supports sur lesquels elles sont appliquées [Siplast 2018, CSFE - FFB 2009].
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Figure 9 - Application d'enduit d'imprégnation a froid a la raclette (partie courante
toiture-terrasse)

Actuellement, les enduits d’imprégnation a froid les plus répandus sont a base de bitumes

modifiés. Par le passé, ils pouvaient étre a base de bitumes oxydés.

3.3.3 - Enduits d’application a chaud (EAC)

Les enduits d’application a chaud sont constitués de bitume oxydé et obtenus par la fonte de
pains de bitumes solides (figure 10) dans un fondoir (figure 11). Ils servent au collage de
feuilles d’étanchéité sur leur support ou sur d’autres feuilles [Siplast 2018]. Depuis mars
2012, les pains de bitumes ne sont plus mis a disposition par les fabricants francais de

matériaux d’étanchéité [ANSES 2013].
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Figure 10 - Pains de bitumes Figure 11 - Fondoir

3.4 - Revétements d’étanchéité réalises a partir de feuilles bitumineuses

3.4.1 - Revétements monocouches et bicouches

Un revétement monocouche n’est composé que d’une seule couche de feuilles alors qu’un

revétement bicouche est composé de deux couches de feuilles bitumineuses [Siplast 2018].
3.4.2 - Mode de pose des revétements d’étanchéité

On parle de revétement d’étanchéité en systéme indépendant lorsque le revétement n’est pas
lié & son support, en systéme adhérent lorsque le revétement est lié de maniére continue a son
support et en systéeme semi-indépendant lorsque le revétement est lié de maniere discontinue a
son support. Le choix du systéme de pose dépend du support, de la destination de la toiture-

terrasse et de sa pente [CSFE - FFB 2009].
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3.4.3 - Techniques d’assemblage des feuilles bitumineuses

Afin de réaliser un revétement d’étanchéité continu et étanche, les feuilles bitumineuses
doivent étre assemblées entre elles. Leur assemblage peut étre réalisé selon plusieurs
techniques : collage a 1’enduit d’application a chaud, soudage au chalumeau ou assemblage
par autoadhésivité.

Les feuilles constituant la premiére couche d’un revétement en systéme indépendant reposent
sans liaison sur leur support et sont assemblées au niveau des zones de recouvrement de leurs
bords longitudinaux et transversaux par soudage au chalumeau, collage a 1’enduit
d’application a chaud ou assemblage par autoadhésivité. En revanche, les feuilles constituant
la premicre couche d’un revétement en systéeme adhérent sont liées a leur support sur toute
leur surface, par soudage au chalumeau, collage a I’enduit d’application a chaud ou
assemblage par autoadhésivité. Dans le cas de revétements bicouches, la deuxiéme couche est
soudée au chalumeau ou collée a I’enduit d’application a chaud sur la premiere [CSFE - FFB

2009].

= Collage a ’enduit d’application a chaud

L’enduit d’application a chaud servant au collage des feuilles bitumineuses se trouve
initialement sous forme de pains de bitumes solides. Une fois les pains de bitumes fondus
dans un fondoir a une température de 190 a 250°C, le bitume est extrait avec un seau ou un
arrosoir (figure 12) et transporté jusqu’au lieu d’application. La feuille bitumineuse est
déroulée et le bitume liquide versé (figure 13) et étalé avec un riflard. Une épaisseur d’un
millimétre est suffisante pour le collage [CSFE - FFB 2009]. Cette technique est en voie de

disparition [ANSES 2013].
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Figure 12 - Remplissage des arrosoirs
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= Soudage au chalumeau (figures 14, 15, 16 et 17)

Les chalumeaux utilisés sont adaptés pour les travaux d’étanchéité. La flamme du chalumeau
fait disparaitre 1I’élément anti-adhérent de la feuille et permet au liant bitumineux d’atteindre
sa température de soudage. La puissance, la direction et la distance de la flamme doivent étre
adaptées a la nature du support et de la feuille & souder [CSFE - FFB 2009]. La température
de la face chauffée de la feuille se situe entre 150 et 180°C tandis que la température de la
face non chauffée et au cceceur de la feuille est de 80°C [ANSES 2013].

Actuellement, le soudage au chalumeau est la technique la plus utilisée.

Figure 14 - Soudage au chalumeau sur toute la surface de la feuille (26™ couche, partie
courante toiture-terrasse)
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Figure 15 - Soudage au chalumeau exclusivement au niveau des zones de recouvrement
des feuilles (1" couche, partie courante toiture-terrasse)

Figure 16 - Soudage au chalumeau sur toute la surface de la feuille (1°" couche, mur
enterré)
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Figure 17 - Soudage au chalumeau sur toute la surface de la feuille (relevés toiture-
terrasse)

= Assemblage par autoadhésivité (figure 18)

Les feuilles pouvant étre assemblées par autoadhésivité sont constituées d’un liant bitumineux
spécifique (adhésif a froid ou a chaud) soit uniquement sur leurs bords, soit en sous-face. Ce
liant est protégé par un film ou papier siliconé avant mise en oeuvre. Pour 1’application de
feuilles auto-adhésives a froid, la température doit étre au-dessus de 5°C. Il est & noter qu’en
cas de revétement monocouche en systeme adhérent, les feuilles doivent en complément étre
assemblées au niveau des zones de recouvrement de leurs bords longitudinaux et transversaux
par soudage au chalumeau. En cas de revétement monocouche en systéme indépendant,
I’assemblage des feuilles par autoadhésivité au niveau des zones de recouvrement de leurs
bords longitudinaux et transversaux doit étre complété par le soudage au chalumeau d’une
bande de feuille bitumineuse [CSFE - FFB 2009].

Les feuilles auto-adhésives sont de plus en plus utilisées [ANSES 2013].
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Figure 18 - Assemblage par autoadhésivité, retrait du film de protection (lere couche,
partie courante toiture-terrasse)

L’¢évolution des produits et des techniques d’application des années 1980 a nos jours est

représentée dans le tableau 2 ci-dessous [ANSES, 2013].

Tableau 2 - Evolution des produits et techniques d'application [ANSES 2013]

Principales techniques

1980 50% Bitumes Oxydés collés a ’EAC 50% Bitumes Polymeéres collés a ’EAC
1985 | 75% Bitumes Polymeéres collés a ’EAC 25% Bitumes Polymeres soudés
1990 | 40% Bitumes Polymeéres collés a ’EAC 60% Bitumes Polymeéres soudés
2000 | 10% Bitumes Polymeres collés a '’EAC | 85% Bitumes Polyméres soudés

2010 85% Bitumes Polymeres soudés
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3.5- Le métier d’étancheur : description de ’activité et reperage des
sources d’exposition aux HAP

Les équipes intervenant pour des travaux d’étanchéité se composent généralement de 2 a 5
étancheurs. L’activité comprend la réalisation d’ouvrages d’étanchéité au niveau de batiments
neufs, mais également la dépose mécanique d’anciens ouvrages d’étanchéité dans le cadre de
travaux de réhabilitation (figure 19). Les chantiers se déroulant la plupart du temps en hauteur
(toitures-terrasses, terrasses, balcons), des protections anti-chutes doivent étre mises en place.
Le chantier est approvisionné en matériel (bouteilles de gaz propane, chalumeaux, voire
fondoir) et matériaux (rouleaux bitumineux, isolants, voire pains de bitumes, etc.). Des aides a
la manutention peuvent étre utilisées, mais la manutention manuelle reste fréquente. La
réalisation des ouvrages d’étanchéité ne peut se faire qu’au niveau de surfaces propres et
seches. Une préparation préalable du support doit donc étre effectuée : balayage, évacuation
d’eau stagnante, séchage. Dans le cas de travaux de réhabilitation, I’ancien complexe
d’étanchéité est déposé mécaniquement (découpeur thermique, décapeur pneumatique) et
évacué. Une fois le support prét, les différents matériaux constituant 1’ouvrage d’étanchéité
sont appliqués et mis en ceuvre [Forsapre 2014].

Les étancheurs sont exposes aux bitumes et fumées de bitumes lors du soudage de feuilles
bitumineuses au chalumeau, qui représenterait au maximum 30 % du temps de travail, mais
¢galement lors de 1’application d’enduit d’imprégnation a froid. Ils sont par ailleurs exposés
aux composes contenus dans les goudrons lors de la réfection d’anciens revétements [ANSES

2013].
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Figure 19 - Dépose mécanique d'un ancien revétement d'étanchéite
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Chapitre 4 - HAP contenus dans les bitumes et toxicologie

Les HAP, bien que présents en faible quantité dans les bitumes et fumeées de bitumes, ont été

particulierement étudiés du fait de la toxicité de certains composés de cette famille.

4.1 - HAP présents dans les bitumes et fumées de bitumes

Les HAP forment une famille de plus d’une centaine de composés chimiques. Ce sont des
composés organiques comprenant au moins deux cycles aromatiques condensés. lls se
forment lors de la pyrolyse de matiéres organiques contenant du carbone et de I'hydrogéne et
sont présents en quantités variables dans la houille, le pétrole et leurs produits de distillation :
huiles anthracéniques, goudrons et brais de houille, noirs de carbone, créosotes, bitumes
[Baud 2017, Testud 2012]. Les HAP sont présents en faible quantité dans les bitumes (de
I’ordre de quelques dizaines de ppm). En revanche, la teneur en HAP des goudrons est de
1 000 a 10 000 fois plus élevée [Machado 1993].

Dans I’atmosphére, les HAP sont présents sous différentes formes en fonction de leur masse

moléculaire et de leur nombre de cycles :

- Forme gazeuse : HAP de faible masse moléculaire, soit 2 a 3 cycles. Ils sont les plus
solubles et les plus volatils ;
- Forme particulaire : HAP de masse moléculaire élevee, soit 4 a 6 cycles. lls ont la

capacité de sorption la plus forte [INERIS 2005].

L’US EPA a défini dans les années 1970 16 HAP prioritaires, posant des problémes
environnementaux du fait de leur toxicité, et de ce fait trés étudiés [Nisse 2010]. lls sont

présentés dans le tableau 3.
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Tableau 3 - 16 HAP de I'US EPA [Nisse 2010, IARC 2010]

Tension
HAP N° | Formule A Nombre ' stryctyre ~ Forme de
CAS | chimique de chimique vapeur
cycles (pa)
X 91- 2 Gazeux 6,5 E+0
Naphtaléne 00.3  CaoHs
. X 208- 3 [0 Gazeux 3,9 E+0
Acénaphtylene 96-8 Ci2Hs 1)
- 3 Gazeux 2,7 E+0
Acénaphtene 3823_9 Ci2H10 0‘0
\ 86- 3 Gazeux 1,7 E+0
Fluoréne 23,7 Cstho
. \ - 1 E-2
Phénanthrene 0815_8 CiaH1o 3 QOQ Gazeux o
Anthraceéne 507 CusH10 3 Gazeux | 2.7 E-2
. 206- 4 ¢y | Gazeuxet = 8E-4
Fluoranthene 44-0 C16H10 O.Q Particulaire
. 129- 4 Gazeuxet = 9,2E-5
Pyrene 00-9  CusHw O‘OO Particulaire
. 56- 4 1 | Particulaire | 6,7 E-7
Benzo(a)anthracéne 55.3 CigH12 909
\ 218- 4 1)  Particulaire = 8,4 E-5
Chrysene 019 Cu.Hn CO
. 205- 5 @ Particulaire = 6,7 E-5
Benzo(b)fluoranthene 99-2 C20H12
Benzo(k)fluoranthéne SgYQ CaoH12 > 9¢ 8 Particulaire | 6,7 E-5
. 50- 5 11 | Particulaire | 6,7 E-5
Benzo(a)pyréne 39-8 CaoH12
- 5 Particulaire | 1,3 E-8
Dibenzo(a,h)anthracene 750313 CaoHi4 O‘OO‘
. . 193- 6 (1L | Particulaire | 1,3 E-8
Indéno(1,2,3-cd)pyréne 39-5 CaoH12 Q‘OO
N 191- 6 ® Particulaire = 1,3 E-8
Benzo(g,h,i)péryléne 24-2 Ca2H12 O’.O‘

Les HAP sont solides a température ambiante. lls ont un point de fusion et un point
d’¢ébullition élevés. Les propriétés des HAP qui régissent leur transport et leur répartition dans

I’environnement sont :

- La solubilité dans I’eau, qui est tres faible ;
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- Latension de vapeur ;

- Le coefficient de partage octanol/eau (Kow), qui est élevé. 1l indique la propension des
HAP a pénétrer et se stocker dans les lipides ;

- Le coefficient de partage avec le carbone organique (Koc), qui indique la propension
des HAP a se lier a la matiére organique du sol ou sédiment ;

- La constante de Henry (Hi), qui mesure la solubilit¢ d’un gaz dans un solvant liquide

avec lequel ce gaz est en contact [IARC 2010, INERIS 2005].

Du fait de leur caractere hydrophobe, liposoluble et volatil, les HAP ont tendance a s’adsorber
sur les matiéres organiques. En général, les HAP gazeux persistent moins d’un jour dans I’air
ambiant. En revanche, les HAP particulaires peuvent persister pendant des semaines et étre

transportés sur de longues distances dans 1’atmosphere [Atkinson 2003].

4.2 - Métabolisme des HAP

4.2.1 - Absorption

Trés lipophiles, les HAP pénétrent assez facilement dans les organismes vivants. Bien que peu
volatils, ils peuvent étre absorbés par voie respiratoire lorsqu’ils sont adsorbés sur des
particules aéroportées ou présents dans des fumées. Ils sont également absorbés par voie
cutanée lors du contact direct avec les produits contenant des HAP ou avec les vétements
souillés et lors du contact indirect par dépdt des émissions de produits sur la peau. Enfin, ils
peuvent étre absorbés par voie digestive (ingestion de produits par le contact main-bouche,
ingestion d’aliments contaminés) [Baud 2017]. En milieu professionnel, la principale voie
d’exposition est respiratoire [INRS 2018] mais la voie cutanée peut étre consequente dans de

nombreuses activités notamment chez les étancheurs [Mc Clean 2007].
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4.2.2 - Distribution et accumulation

Une fois absorbés, les HAP sont distribués au niveau de tous les tissus et organes. C’est dans
le foie, le rein et les tissus adipeux que les concentrations les plus fortes sont retrouvées. Il n’y

a pas d’accumulation significative [Testud 2012].

4.2.3 - Métabolisation

Les HAP sont principalement biotransformés au niveau du foie, mais peuvent I’étre aussi dans
la plupart des tissus. Leur métabolisme est complexe. Le composé initial est oxydé par les
cytochromes P450 en époxyde puis hydrolyse en diol ou quinone. Ces métabolites hydrolysés
sont par la suite conjugués aux sulfates, a 1’acide glucuronique ou au glutathion. Pour de
nombreux HAP, ce processus de métabolisation conduit a une bioactivation, avec génération
de diols époxydes susceptibles de se lier a I’ADN et de former des adduits [Lauwerys 2007].
Concernant le BaP, il existe 3 voies principales d’activation métabolique expliquant sa
génotoxicité : voie toxique du BPDE, du radical cation et de 1’o-quinone. La formation des
adduits de ’ADN du BaP provient principalement de la voie de formation du BPDE,
métabolite ultime du BaP. 1l s’agit d’un diol-époxyde capable de se lier a I’ADN et formant
majoritairement des adduits stables sur les groupements exocycliques de la 2’-

désoxyguanosine et de la 2’-désoxyadénosine [Barbeau 2013].
4.2.4 - Excrétion

Les métabolites et leurs conjugués sont principalement éliminés dans la bile puis les selles,
mais aussi dans les urines. L’élimination est variable selon la voie d’absorption. Elle se fait
principalement dans les féces aprés ingestion (80-90%) et dans les urines (15-20%) apres
absorption cutanée et/ou digestive, mais des différences existent en fonction des HAP. La

cinétique d’élimination est variable en fonction des HAP. Elle est rapide pour les métabolites
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des HAP gazeux. Le maximum d’excrétion du 1-OHP intervient environ 3 heures apres
exposition par voie respiratoire, mais seulement 10 a 15 heures aprés exposition par voie
cutanée. Le maximum d’excrétion du 3-OHBaP se fait en moyenne 16 heures apres la fin de

I’exposition et semble moins influencé par la voie d’absorption [INRS 2018].

4.3 - Effets sur la santé

4.3.1 - Classification des HAP par le CIRC et I’UE

Les problémes sanitaires majeurs liés a 1’exposition aux HAP concernent leur
cancérogénicite.

En 2010, le CIRC a réévalué les effets cancérogenes des HAP. Quinze HAP ont été classés
cancérogénes certains (groupe 1), probablement cancérogénes (groupe 2A) ou peut-étre
cancérogenes (groupe 2B) pour I’étre humain. Les autres HAP évalués ont été définis comme
inclassables (groupe 3). Seul le BaP est classé agent cancérogene certain pour 1’homme
[IARC 2010]. L’UE a également classe plusieurs HAP en tant que substances dont le potentiel
cancérogene pour 1’étre humain est supposé (Groupe 1B) ou suspecté (groupe 2), mais aucun
n’a été classé cancérogéne avéré (groupe 1A). Le BaP est classé dans le groupe 1B. Le

tableau 3 synthétise les classifications CIRC et UE des 16 HAP de I’US EPA.
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Tableau 4 - Classification CIRC et UE des 16 HAP de ’US EPA

HAP Nombre de cycles | Classification CIRC | Classification UE
Naphtaléne 2 2B 2
Acénaphtylene 3 NC NC
Acénaphtene 3 3 NC
Fluoréne 3 3 NC
Phénanthrene 3 3 NC
Anthracene 3 3 NC
Fluoranthéne 4 3 NC
Pyréne 4 3 NC
Benzo(a)anthracene 4 2B 1B
Chryséne 4 2B 1B
Benzo(b)fluoranthene 5 2B 1B
Benzo(k)fluoranthéne 5 2B 1B
Benzo(a)pyrene 5 1 1B
Dibenzo(a,h)anthracene 5 2A 1B
Indéno(1,2,3-cd)pyrene 6 2B 2
Benzo(ghi)pérylene 6 3 NC

Classification CIRC - 1 : Cancérogéne certain pour I’homme, 2A : Probablement cancérogeéne pour I’homme,
2B : Peut-étre cancérogéne pour I’homme, 3 : Inclassable quant a sa cancérogénicité pour ’homme, 4 :
Probablement pas cancérogene pour ’homme.

Classification UE — Cancérogénicité - 1A : Substances dont le potentiel cancérogéne pour 1’étre humain est
avéré, 1B : Substances dont le potentiel cancérogéne pour 1’étre humain est SUpposé, 2 : Substances suspectées
d’étre cancérogenes pour I’lhomme.

NC : non concerné

4.3.2 - Effets aigus et chroniques liés a I’exposition aux matériaux bitumineux
et leurs émissions

= Toxicité aigué [ANSES 2013]

Le contact avec des matériaux bitumineux chauffés peut entrainer des brdlures thermiques.
L’exposition aux produits bitumineux et leurs émissions pourrait déclencher une dermite de
contact irritative, pouvant se compliquer de dermite allergique de contact.

Plusieurs études ont rapporté des symptomes d’irritation occulaire et/ou respiratoire chez les
professionnels exposés aux émissions de bitumes [Burstyn 2002, Tepper 2006, Norseth 1991,
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Randem 2004, Raulf-Heimsoth 2007]. Tepper et al. (2006) ont mis en évidence une
augmentation des symptomes d’irritation associée a une exposition supérieure & 0.5 mg/m? en

particules totales.
= Toxicité chronique [ANSES 2013]

Hansen (1991) et Randem et al. (2003) ont mis en évidence une surmortalité non significative
par affections respiratoires non cancéreuses chez les travailleurs exposés aux produits
bitumineux. Une étude de cohorte multicentrique européenne a montré une association
significative entre 1’exposition au BaP (indice d’exposition cumulée estimé) et le risque de
mortalité par pathologie respiratoire, mais n’a pas mis en évidence d’association significative
entre ’exposition aux émissions de bitumes (indice d’exposition cumulée estimé ou
concentration atmosphérique) et risque de mortalité par pathologie respiratoire non maligne
[Burstyn 2003]. Les experts du groupe de travail de I’ANSES ont estimé dans le rapport
d’expertise collective de 2013 que I’exposition chronique aux émission de produits
bitumineux peut se traduire par une augmentation du risque de développer un asthme ou une
BPCO. Des associations possibles entre la survenue de troubles cardiovasculaires et
I’exposition aux émissions de bitumes ont été recherchées dans plusieurs études
épidémiologiques [Randem 2003, Burstyn 2005, Toren 2007, Tompa 2007]. Burstyn et al.
(2005) ont mis en évidence un risque de mortalité par cardiopathie ischémique
significativement augmenté avec 1’exposition moyenne au BaP, mais du fait de la complexité

des expositions, ceci doit étre confirmé par d’autres études.
= Cancérogeénicité [IARC 2013, Rhomberg 2015]

Il'y a peu de preuves de la cancérogeénicité pour I’homme de I’exposition aux bitumes et leurs

émissions lors de travaux de revétements de toitures. L’exposition aux bitumes oxydés et
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leurs émissions lors des travaux d’étanchéité a cependant été classée probablement

cancérogéne pour I’homme (groupe 2A) [IARC 2013].

Cancer du poumon

Une meéta analyse publiée en 1994 et incluant notamment 4 études de cohorte [Hammond
1976, Menck 1976, Engholm 1991, Hrubec 1992] et 3 études cas témoins [Zahm 1989,
Schoenberg 1987, Morabla 1992] indique un exces de risque significatif de cancer du poumon
chez les étancheurs (meta-risk ratio = 1.8, 1C95 [1,5-2,1]) [Paternen 1994]. D’autres études de
cohorte [Pukkala 1995, Milham 1997, Stern 2000] et cas-témoins [Richiardi 2004] ont été
publiées aprés 1994. Une augmentation significative du risque de cancer du poumon chez les
étancheurs a été mise en évidence dans 1’étude de Milham (1997) portant sur une population
de I’Etat de Washington (PMR = 1,20, p <0.01) et dans une étude de Stern et al. (2000)
portant sur des travailleurs membres de I'UURWAW (United Union of Roofers,
Waterproofers ans Allied Workers) (PMR = 1,39, 1C95 [1,31-1,48]). L’étude de cohorte
européenne publiée en 2003 n’a en revanche pas trouvé d’exces de risque de cancer du
poumon chez les étancheurs (SMR = 1,33, 1C95 [0,73-2,23]) [Boffetta 2003].

En plus d’étre exposés aux bitumes, les étancheurs peuvent ou ont pu étre exposes aux
goudrons. Avant les années 1970, les revétements d’étanchéité étaient en effet constitués de
matériaux a base de goudrons, et I’exposition a ces matériaux est toujours d’actualité lors de
la dépose d’anciens revétements. Cette exposition professionnelle au brai de goudron de
houille durant les travaux de revétement de toitures a éte classée cancérogene pour I’homme
(groupe 1) par le CIRC [IARC 2010]. D’apres le groupe d’experts du CIRC, il semble peu
probable que I’excés de risque de cancer du poumon chez les étancheurs soit uniquement lié a

I’exposition aux goudrons, mais ceci ne peut étre exclu [IARC 2013].
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Cancer de la vessie

Plusieurs études épidémiologiques [Hammond 1976, Milham 1997, Stern 2000, Kogevinas
2003] ont recherché un exces de risque de cancer de la vessie chez les étancheurs. Leurs
résultats sont divergents. D’aprés le groupe d’experts du CIRC, il n’est pas possible de

conclure a un exces de risque de cancers de la vessie chez les étancheurs [IARC, 2013].

Cancer des voies aéro-digestives supérieures

Plusieurs études de cohorte [Hammond 1976, Milham 1997, Stern 2000] ont montré des
risques accrus de cancer des voies aéro-digestives supérieures (cavité buccale, pharynx,
larynx et cesophage) chez les étancheurs mais le groupe d’experts du CIRC indique que des
facteurs de confusion tels que le tabac, 1’alcool ou d’autres expositions professionnelles ne

peuvent étre exclus.

Plus généralement, les étancheurs peuvent avoir d’autres expositions contribuant aux risques
cancérogenes, tels que I’exposition solaire (UV), les matériaux contenant des dérivés de
goudrons ou de I’amiante, la fumée de cigarette, les gaz d’échapement diesel, etc.
Les évaluations de risque conduites chez les étancheurs manipulant des bitumes oxydés
aboutissent a des estimations de niveau de risque modéré de cancer (10™*), hormis pour les

cancers cutanés dont les niveaux estimés sont supérieurs (10-%) [Rhomberg 2015].
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4.4 - Evaluation des expositions professionnelles aux matériaux
bitumineux et leurs émissions par ’analyse des HAP

Afin d’évaluer les niveaux d’exposition des travailleurs aux bitumes et fumées de bitumes,
deux méthodes peuvent étre utilisées : 1’'une globale, tenant compte de la quantité de fumées
totales, et I’autre spécifique, tenant compte des composés individualisés. Ces deux méthodes
étant complémentaires, il est recommande de les utiliser simultanément [ANSES 2013].
L’étude de Rhomberg et al. concernant I’exposition des étancheurs aux fumées de bitumes
oxydés (built-up roofing asphalt) a montré que 1’évaluation de la toxicité et des risques basée
sur les mélanges est préférable a celle basée sur les composés individualisés [Rhomberg
2015].

Les HAP, bien que minoritaires dans les fumées de bitumes, mais considérés comme
représentatifs du risque cancérogene de ces mélanges, sont fréquemment mesurés.

La partie 4.4 de ce travail concerne I’analyse des HAP (méthode spécifique).

4.4.1 - Metrologie atmosphérique, indicateurs atmosphériques d’exposition et
valeurs de référence en milieu professionnel

La métrologie atmosphérique permet de déterminer la composition chimique du mélange
atmosphérique, d’identifier les sources d’exposition, mais aussi d’évaluer I’efficacité des
moyens de protection collective [Maitre 2010]. Les méthodes de prélévements
atmosphériques et les méthodes d’analyse des HAP seront décrites dans la deuxieme partie de
ce travail.

Certains auteurs utilisent la méthode NIOSH 5506, qui comprend 1’analyse de 17 HAP.
D’autres analysent les 16 HAP de I’US EPA et d’autres encore uniquement le BaP du fait de
sa cancérogénicité avérée pour I’Homme. La concentration de chaque HAP analysé ou la

somme des HAP (gazeux, particulaires, totaux, cancérogénes) peuvent étre utilisés pour
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décrire I’exposition [Maitre 2013]. Le BaP dispose d’une VLEP, qui varie selon les pays. En
France, il existe une valeur limite recommandée par la CNAMTS de 150 ng/m?, pour une
exposition de 8 heures. Le naphtaléne dispose également d’une VLEP de 50 mg/m?, mais

celle-ci est non adaptée car ancienne (1983) et définie pour une émission de naphtaline.

4.4.2 - Surveillance biologique de I’exposition, indicateurs biologiques
d’exposition et valeurs de référence en milieu professionnel

La surveillance biologique des expositions professionnelles est complémentaire de la
métrologie atmosphérique. Elle prend en compte 1’ensemble des voies d’absorption, les
facteurs propres a chaque individu, et permet d’évaluer I’efficacité des équipements de
protection individuels [Maitre 2010]. Concernant les HAP, la surveillance se fait

principalement avec des biomarqueurs d’exposition (dose interne et dose efficace).

Différents biomarqueurs urinaires de dose interne sont utilisés :

= 1-hydroxypyrene urinaire (1-OHP)
Le 1-OHP est le métabolite urinaire du pyrene, HAP non cancérogéne présent en quantité
importante parmi les HAP gazeux et particulaires. C’est le biomarqueur le plus utilisé pour la
surveillance biologique de I’exposition aux HAP depuis les années 1980. Il est considéré
comme un bon marqueur de I’exposition aux mélanges d’HAP [ACGIH 2017]. 1l ne
représente qu’un faible pourcentage du pyréne total éliminé, mais correspond a une fraction
constante de ce total [Vu Duc 1998]. Le maximum d’excrétion du 1-OHP intervient environ 3
heures apres exposition par voie respiratoire, et 10 a 15 heures apres exposition par voie
cutanée [INRS 2018]. Par conséquent, lorsque 1’exposition respiratoire prédomine, le taux de

1-OHP en fin de poste (FP) est plus élevé qu’au début de poste (DP) suivant, et la différence
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entre FP et DP refléte 1’absorption respiratoire sur la journée de travail. En revanche, lorsque
I’exposition cutanée prédomine, le taux de 1-OHP en DP peut étre similaire voire plus éleve
qu’en FP s’il y a déja eu exposition lors de la journée de travail précédente [Maitre 2013].

En se rapportant a une semaine de travail, les moments de prélévements recommandés sont en
DS-DP pour évaluer le bruit de fond lié a I’exposition environnementale, en FS-FP pour
évaluer I’accumulation lors de la semaine de travail, voire le lendemain matin (FS-FP+16
heures) en cas d’exposition cutanée.

Le 1-OHP est présent dans les urines en quantité de I’ordre du pg/L et sa quantification,
développée par Jongeneelen (1987 et 1988), est facile a mettre en ceuvre. Il est exprimé en
pmol/mol de créatinine afin de prendre en compte la dilution urinaire. 1l a été démontré que
ce mode de correction par la créatinine était pertinent dans le cas du 1-OHP [Viau 2004].
En France, il n’existe pas de VBI pour le milicu de travail pour le 1-OHP [Maitre 2010].
L’ ACGIH a propose une valeur de 2,5 pg/L (1,8 pg/g de créatinine) en FS-FP, a ajuster sur le
ration pyrene/BaP spécifique du mélange de HAP sur le lieu de travail [ACGIH 2017]. La
valeur de 1 pmol/mol de créatinine est considérée dans d’autres études comme la valeur

maximale sans effet génotoxique [Jongeneelen 2014].

= 3-hydroxybenzo(a)pyréne urinaire ( 3-OHBaP)

Le 3-OHBaP est le métabolite urinaire de détoxification du BaP, seul HAP classé
cancérogene certain (groupe 1) par le CIRC. C’est le biomarqueur le plus représentatif des
HAP cancérogénes. Moins de 1 % du BaP est éliminée sous forme de 3-OHBaP. Le maximum
d’excrétion du 3-OHBaP intervient en moyenne 16 heures aprés la fin de 1’exposition, quelle
que soit la voie d’absorption [INRS 2018].

Le moment de prélevement recommandé par I’'INRS est en DP du deuxiéme jour

d’exposition, pour évaluer I’imprégnation due a I’exposition de la veille et en DS-DP pour
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évaluer le bruit de fond [INRS 2018]. Le préléevement de début de dernier poste de travail
permet d’évaluer I’exposition de la semaine et 1’éventuelle accumulation.

Le 3-OHBaP est présent dans les urines en trés faibles quantités, de 1’ordre du ng/L et sa
quantification, mise au point au début des annéees 2000 [Gendre 2002], est plus complexe que
celle du 1-OHP. Une méthode analytique sensible et plus simple été mise au point en 2011
grace au developpement des techniques analytiques [Barbeau 2011].

Le 3-OHBaP est exprimé en nmol/mol de créatinine afin de prendre en compte la dilution
urinaire. Ce mode de correction par la créatinine est équivalent a celui par la densité urinaire
[Barbeau 2014].

Dans le cas de niveaux d’exposition faibles, les concentrations urinaires de 3-OHBaP sont
souvent inférieures a la limite de détection des méthodes analytiques. Le 3-OHBaP est donc
un biomarqueur peu pertinent dans ces situations [Maitre 2013].

En France, une valeur seuil a été proposée par I’'INRS de 0,35 nmol/mol de créatinine (0.83
ng/g de créatinine) en DP au deuxiéme jour pour une exposition au BaP & 150 ng/m®
[Lafontaine 2004 et 2008]. La valeur seuil proposée pour le DP du cinquieme jour, de 0,40
nmol/mol de créatinine (0,95 ng/g de créatinine) tient compte d’une accumulation éventuelle
au cours de la semaine [INRS 2018]. L’ACGIH propose le dosage de 3-OHBaP en FS-FP,
sans indication de valeur chiffrée. Dans une population non professionnellement exposée, les
niveaux de 3-OHBaP sont généralement inférieurs a 0,1 nmol/mol de créatinine (< 0,3 ng/L)

[ACGIH 2017].

=  TétraolBaP urinaire (7,8,9,10-tétraol du BaP)

Le TétraolBaP est issu de I’hydrolyse spontanée du BPDE. C’est donc un biomarqueur
intéressant car il représente la voie de toxification du BaP [Barbeau 2014]. Son analyse fait

intervenir des méthodes de dosage complexes, les niveaux urinaires étant environ 10 000 fois
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plus faibles que ceux du 1-OHP [Wu 2002]. Ce marqueur a pour I’instant été extrémement

peu étudié chez ’Homme, hormis dans quelques travaux récents [Barbeau 2018].

= Autres métabolites urinaires des HAP

Les HAP gazeux étant trés majoritaires par rapport aux HAP particulaires dans les fumées de
bitumes, leurs métabolites urinaires sont souvent utilisés. Parmi eux, les 1- et 2-naphtols,
métabolites du naphtaléne, sont souvent analysés car trés abondants. La concentration totale
des 1-2-naphtols urinaires a été proposée par I’ACGIH comme biomarqueur de 1’exposition
au naphtaléne en fin de poste mais, du fait de I’absence de corrélation établie avec la
concentration atmosphérique de naphtaléne, il n’y a pas de valeur chiffrée [Nikolova-
Pavageau 2018]. Les 1-2-3-9-fluorénols (métabolites du fluorene) et les 1-2-3-4-9-
phénanthrols (métabolites du phénanthréne) sont également utilisés dans de nombreuses
études biométrologiques. Bien que moins abondants que les naphtols, ils sont détectables chez
des sujets non exposes professionnellement, pouvant donc étre utiles pour évaluer les
expositions faibles aux HAP gazeux [Nikolova-Pavageau 2018]. Des VBI sont disponibles en

population générale [CDC 2015 et 2017], mais il n’en existe pas pour le milieu de travail.

Parmi les biomarqueurs de dose efficace se trouvent les adduits a I’ADN. Le dosage de ces
adduits peut se faire au niveau des tissus, cellules, mais également au niveau salivaire,
sanguin et urinaire. Ces biomarqueurs sont néanmoins trés peu utilisés en pratique courante en
raison de leur difficulté d’interprétation, de la forte variabilité inter-individuelle et des

problémes éthiques que ce type d’analyse peuvent poser.
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RESUME

Introduction : Les étancheurs sont exposés aux HAP lors de I’application de nouveaux
revétements d’étanchéité (bitumes) et du rabotage d’anciens revétements (goudrons).
L’objectif de ce travail était de mesurer les expositions actuelles aux HAP des étancheurs
mais aussi de les comparer aux données collectées sur une quinzaine d’années, afin de mettre
en ¢évidence les facteurs déterminants des niveaux d’exposition et d’en dégager des
recommandations de prévention.

Materiel et méthode : Une surveillance des expositions a éeté réalisée lors de plusieurs
campagnes entre 2004 et 2017. Les meétrologies incluaient a la fois des prélévements
atmosphériques individuels (17 HAP) et/ou une surveillance biologique (analyse des
métabolites urinaires du pyrene (1-OHP), Benzo(a)Pyréne (3-OHBaP et TétraolBaP),
naphtalene (1- et 2-naphtols), fluoréne (1-2-3-9-fluorénols) et phénanthrene (1-2-3-4-9-
phénanthrols)). 73 étancheurs de 23 chantiers ont été suivis et répartis en 3 groupes : soudage
de feuilles bitumineuses au chalumeau (groupe « bitumes polymeres »), collage de feuilles
bitumineuses a I’enduit d’application a chaud (groupe « bitumes oxydés ») et rabotage
d’anciens revétements en brai de houille (groupe « dérivés de goudrons »). Les techniques
utilisées, produits manipulés et conditions d’exposition ont été systématiquement recueillis.
Résultats : 28 prélevements atmosphériques individuels et 240 prélevements urinaires ont été
analysés. Les métrologies atmosphériques ont mis en évidence une forte prédominance des
HAP gazeux par rapport aux HAP particulaires. Les concentrations les plus importantes ont
¢été observées dans le groupe pratiquant du rabotage d’anciens revétements en brai de houille.
Les résultats biologiques étaient cohérents avec les niveaux atmosphériques, indiquant une
prédominance des métabolites des HAP a 2-3 cycles aromatiques sur ceux a 4-6 cycles (dont
BaP). Les concentrations des étancheurs étaient significativement plus élevées que celles de

témoins. Le 1-hydroxypyréne, 3-fluorénol et 2-phénanthrol apparaissaient comme les
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biomarqueurs les mieux corrélés a I’exposition et les moins influencés par le tabagisme. Les
naphtols, bien que majoritaires, étaient en revanche non corrélés a 1’exposition et fortement
influencés par le tabagisme. Les niveaux de 3-OHBaP étaient fréquemment indétectables pour
les expositions aux bitumes, mais atteignaient jusqu’a 0,5 nmol/mol de créatinine lors du
rabotage.

Conclusion : Alors que les expositions actuelles aux HAP sont faibles lors de I’application de
revétements d’étanchéité bitumineux, elles restent potentiellement importantes lors du
rabotage d’anciens revétements contenant des dérivés de goudrons qui reste une pratique
courante. Les biomarqueurs d’exposition les plus pertinents dans ce contexte sont le 1-
hydroxypyrene, les fluorénols et phénanthrols, mais pas les naphtols. Les métabolites du BaP
(3-hydroxybenzo(a)Pyréne ou TétraolBaP) ne sont recommandés que lors d’exposition a des

dérivés de goudrons.
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ABSTRACT

Introduction : Roofers are exposed to PAHs as they apply new roofing membranes
(bitumens) and plane older roofing membranes (coal tars). The purpose of this study was to
assess the current PAH exposure rates roofers face, as well as to compare them to data
collected over a 15-year period of time, in order to highlight the determining factors of
exposure levels and thence draw prevention recommendations.

Materials and methods : Exposures have been monitored during several campaigns between
2004 and 2017. Metrologies included both individual air samplings (17 PAHSs) and/or a
biological monitoring (analysis of the urinary metabolites of the pyrene (1-OHP),
Benzo(a)pyrene (3-OHBaP and TetraolBaP), naphthalene (1- and 2-naphtols), fluorene (1-2-
3-9-fluorenols) and phenanthrene (1-2-3-4-9-phenanthrols)). 73 roofers taken from 23 work
sites were divided into 3 groups : bitumen sheet flame welding (“polymer-modified bitumens”
group), bitumen sheet pasting with a hot bitumen binder (“oxidised bitumens” group) and
planing of older coal-tar pitch roofing membranes (“tar-derived susbstances” group). The
techniques that were used, the products that were handled and the exposure conditions have
been systematically collected.

Results : 28 individual air samples and 240 urinary samples have been analysed. The air
metrologies have highlighted a heavy predominance of gaseous PAHSs in comparison to the
particulate PAHs. The most significant concentration rates were observed in the group planing
older coal-tar pitch roofing membranes. The biological results were consistent with the air
levels and showed that 2-3 aromatic cycles PAHs were predominant in comparison to the 4-6-
cycle PAHSs (including BaP). The roofers’ concentrations were significantly higher than those
of control group. 1-hydroxypyrene, 3-fluorenol and 2-phenanthrol were the biomarkers best
correlated with exposure and the least influenced by smoking. Naphtols, although they were

majoritary, conversely appeared as non-correlated to the exposure and heavily influenced by
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smoking. The 3-OHBaP rates were frequently undetectable for bitumen exposure but went as
high as 0,5 nmol/mol creatinine during planing operations.

Conclusion : Whilst the current PAH exposure are low when applying bituminous roofing
membranes, they remain potentially significant when workers plane older roofing membranes
that contain coal tar-derived substances, which remains a common operation. The most
relevant exposure biomarkers in this instance are 1-hydroxypyrene, fluorenols and
phenanthrols, though not naphtols. BaP metabolites (3-hydroxybenzo(a)Pyrene or

BaPTetraol) are only advised in the case of exposure to coal tar-derived substances.
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INTRODUCTION

Les travaux d’étanchéité consistent a appliquer des revétements sur les batiments (toitures-
terrasses, murs enterrés) afin de les mettre « hors d’eau ». Pour assurer la cohésion de ces
revétements, des goudrons issus de la distillation de la houille ont été utilisés comme liants
jusque dans les années 1970, mais ils ont progressivement été remplaces par des produits
bitumineux issus du raffinage du pétrole [ANSES 2013]. En fonction du pétrole brut d’origine
et du procéde de fabrication employé, différents types de bitumes aux propriétes spécifiques
sont obtenus. Les bitumes oxydés, obtenus en soufflant de ’air a travers les bitumes de
distillation directe et les bitumes modifiés, obtenus par I’ajout de polymeéres de type SBS
(Styrene-Butadiéne-Styréne) aux bitumes de distillation directe [Asphalt Institute -

Eurobitume 2011], sont les principaux rencontrés dans le secteur de 1’étanchéité.

Au cours des cinquante derniéres annees, les produits d’étanchéité ainsi que les techniques
d’application utilisées ont beaucoup évolué. Dans les années 1980, les enduits d’application a
chaud, composés de bitumes oxydés fillerisés et obtenus en faisant fondre des pains de
bitumes dans un fondoir a des températures de 220 +/- 30°C servaient au collage de feuilles
bitumineuses a base de bitumes oxydés ou polymeéres [Siplast 2018]. Conditionnées en
rouleaux, ces feuilles étaient collées au fur et & mesure de leur déroulement par 1’enduit
d’application a chaud répandu a ’aide d’un arrosoir. Durant les années 1980 a 2000, ce
procédé a été remplacé par le soudage au chalumeau de feuilles a base de bitumes polymeéres,
avec des températures d’application autour de 150-180°C. L’utilisation de feuilles auto-

adhésives ne nécessitant pas de chauffage pour leur application s’est développée dans les

années 2000 [ANSES 2013].

En 2016, la consommation annuelle de bitumes en France se situait autour de 2,2 millions de

tonnes et moins de 7% eétait utilisé dans le secteur de I’étanchéité de batiments [Eurobitume
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2016]. Actuellement, 70 % des revétements d’étanchéité sont réalisés a partir de feuilles
bitumineuses, 20 % a partir de membranes synthétiques, 7 % a partir d’asphalte et 3 % sont
des systémes d’étanchéité liquide. La surface annuelle étanchée est de 22 millions de metres
carrés environ [CSFE 2018]. 85% des feuilles bitumineuses sont a base de bitumes polymeres
et sont soudées au chalumeau, tandis que 15 % sont auto-adhésives. Les feuilles a bases de
bitumes oxydés et le collage des feuilles bitumineuses a ’EAC ne sont pratiquement plus

utilisés [ANSES 2013].

Le secteur de 1’étanchéité comprend 7 000 & 8 000 personnes en France [ANSES 2013]. Les
¢tancheurs qui appliquent de nouveaux revétements d’étanchéité au niveau de batiments neufs
peuvent étre amenés, en cas de réhabilitation, a réaliser préalablement la dépose mécanique
d’anciens revétements pouvant contenir des goudrons [Forsapre 2014]. En plus de
I’exposition aux fumées de bitumes lors du soudage au chalumeau des feuilles bitumineuses,
les travailleurs peuvent étre exposés aux composés contenus dans les goudrons lors de la
dépose d’anciens revétements. L’exposition se fait par voie respiratoire (inhalation des
fumées) mais aussi cutanée (contact direct avec les produits ou indirect par dép6t des produits
émis sur la peau ou les vétements) et digestive (ingestion de produits par le contact main-

bouche) [IARC 2013].

L’exposition professionnelle au brai de goudron de houille durant les travaux de revétement
des routes et toitures a €té classée cancérogene pour I’homme (groupe 1) par le CIRC, les
principaux organes cibles étant les poumons et la vessie [IARC 2010]. En revanche, il y a peu
de preuves de la cancérogénicité pour I’homme de 1’exposition aux bitumes et leurs émissions
lors de travaux de revétement de toitures. Seule 1’exposition aux bitumes oxydés et leurs

émissions a été classée probablement cancérogene pour I’homme (groupe 2A) [IARC 2013].

Les bitumes sont des mélanges complexes. Les principales familles de molécules les

constituants sont les hydrocarbures aliphatiques, cycliques et aromatiques, et les composés
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hétérocycliques azotés, oxygénés et soufres [ANSES 2013]. Les HAP sont présents en faibles
quantités dans les bitumes (de I’ordre de quelques dizaines de ppm) alors que ces quantités
sont 1 000 a 10 000 fois plus importantes dans les goudrons [Brandt 1985]. 16 HAP ont été
définis comme polluants prioritaires par 1’US EPA car considérés comme représentatifs du
risque cancérogene. Parmi les 8 HAP classés cancérogenes certains, probables ou possibles
par le CIRC, seul le BaP est classé cancérogéne certain pour I’homme (groupe 1) [IARC
2010]. Dans les fumées de bitumes, les HAP gazeux sont néanmoins nettement plus
abondants que les composes particulaires [Fostinelli 2018] et représentent donc les composés

majoritaires.

Les travaux visant a évaluer les expositions professionnelles des étancheurs aux bitumes,
goudrons et & leurs émissions sont généralement centres sur les HAP. Toutefois, les données
de la littérature relatives aux niveaux d’exposition professionnelle aux HAP sont peu
nombreuses dans le secteur de 1’étanchéité de batiments [Herbert 1990, Wolff 1989, Hicks
1995, Mc Clean 2007, Toraason 2001, Cavallari 2012]. Ces études sont pour la plupart basées
sur des métrologies atmosphériques [Cavallari 2012] et non sur une surveillance biologique
malgré une exposition cutanée potentiellement importante aux HAP des travailleurs de ce

secteur [McClean 2007].

L’objectif de la présente étude était par conséquent de mesurer les expositions actuelles aux
HAP gazeux et particulaires des étancheurs, par une surveillance atmosphérique et biologique
prenant en compte 1’ensemble des voies d’absorption, mais aussi de les comparer aux données
collectées sur une quinzaine d’années. L’objectif associé était de mettre en évidence les
facteurs déterminants des niveaux d’exposition afin d’en dégager des recommandations de

prévention.
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MATERIEL ET METHODE

Population

Le recrutement des étancheurs s’est ¢chelonné entre 2004 et 2017 au cours de différentes
¢tudes menées par I’équipe de Médecine et Santé au Travail du CHU Grenoble Alpes
(France). Les sujets inclus dans 1’étude devaient étre de préférence non-fumeurs. La
population étudiée comprenait 73 travailleurs (72 hommes et une femme) de 15 entreprises du
secteur de 1’étanchéité de batiments exposés aux bitumes, goudrons et a leurs émissions lors
de la mise en ceuvre de revétements d’étanchéité ou lors de la dépose d’anciens revétements
d’étanchéité. 23 chantiers ont été étudiés : 3 en 2004, 1 en 2011, 6 en 2012 et 13 en 2017. Les
sujets ont été répartis en 3 groupes d’exposition : soudage de feuilles bitumineuses au
chalumeau (groupe « bitumes polymeéres ») (n=48 sujets / 2 chantiers en 2004, 5 en 2012 et 13
en 2017), collage de feuilles bitumineuses a 1’enduit d’application a chaud (groupe « bitumes
oxydés ») (n=7 sujets / 1 chantier en 2004 et 1 en 2012) et rabotage de revétements en brai de
houille (groupe « dérivés de goudrons ») (n=23 sujets / 1 chantier en 2011 et 1 en 2017).
Certains sujets ont participé a plusieurs chantiers inclus dans 1’é¢tude. Les travailleurs étaient
agés de 22 a 64 ans (médiane = 40 ans), 56 % étaient non-fumeurs (n=41), 38 % fumeurs
(n=28) et le statut tabagique était inconnu pour 4 sujets. 87% des sujets du groupe « dérivés
de goudrons » portait un masque respiratoire, 100% dans le groupe « bitumes oxydés » mais
seulement 33% dans le groupe « bitumes polymeéres » (100% lors des campagnes de 2004 et
2012 mais 0% lors de la campagne 2017). Les masques respiratoires utilisés étaient des
masques a ventilation mécanique avec filtres P3 dans le groupe « dérivés de goudrons », et
des demi-masques a ventilation libre avec filtres P2 +/- cartouche ABEK dans les autres
groupes. Tous les sujets de 1’étude portaient des gants de protection (gants de manutention le

plus souvent, ponctuellement complétés d’une premiere paire en nitrile ou latex).
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Le chantier de 2011 consistait en le rabotage d’anciens revétements de toitures en brai de
houille amianté en zone confinée, avec aspiration des émissions a la source. Sur un des
chantiers de 2017, 2 activités différentes ont eu lieu dans la méme journée : rabotage d’un
revétement en brai de houille en zone non-confinée le matin et soudage de feuilles
bitumineuses au chalumeau I’aprés-midi. Sur les 13 chantiers de 2017, une étude plus
spécifique a été réalisée comparant la mise en ceuvre des revétements d’étanchéité sur des
toitures-terrasses (10 chantiers) et sur des murs enterrés (3 chantiers). Préalablement au
soudage, les étancheurs appliquaient fréquemment des enduits d’imprégnation a froid a la
raclette, au rouleau ou a la brosse sur le gros ceuvre. Ces enduits servaient de primaire
d’accrochage pour les feuilles bitumineuses et étaient soit une solution de bitume dilué dans
un solvant, soit une émulsion bitumineuse. Lors du soudage des feuilles bitumineuses sur les
parties courantes (surface principale de 1’étanchéité) des toitures-terrasses, les étancheurs
étaient a une distance d’un a 2 métres du chalumeau et des membranes bitumineuses. En
revanche, lors du soudage des feuilles bitumineuses sur les relevés (reliefs de 1’étanchéité) des

toitures-terrasses ou sur les murs enterrés, ils étaient plus proches des fumées émises.

107 sujets témoins non exposés professionnellement aux HAP ont également été inclus dans

I’étude au titre de groupe controdle.

Métrologie atmosphérique

Des prélevements atmosphériques individuels, conformes aux exigences de la norme AFNOR
NF X43-294, ont été réalisés lors de journées non pluvieuses par les IPRP des services de
sant¢ au travail ou par I’équipe du laboratoire du CHU Grenoble Alpes. Les étancheurs étaient
équipés d’une pompe portative autonome a compensation automatique de perte de charge
reliée par un tuyau flexible a deux supports de prélévements placés en serie (cassette opaque

contenant un filtre en fibres de quartz pour les HAP particulaires et tube contenant un
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adsorbant de type XAD-2 pour les HAP gazeux). Le débit des pompes était réglé autour de
1 000 mL/min en début de prélévement et controlé a I’aide d’un débitmétre en fin de
prélevement. Si la variation de débit entre le début et la fin du prélevement était supérieure a
5%, le prélévement n’était pas analysé. Les prélévements étaient centrés sur les taches
exposant aux HAP (soudage au chalumeau, collage a I’enduit d’application a chaud,
rabotage). Les supports de prélévements étaient conservés au réfrigérateur (2°C a 8°C) et
transmis rapidement au laboratoire du CHU Grenoble Alpes pour analyse. lls étaient
accompagnés d’une fiche de renseignements individuelle permettant de définir des groupes
d’exposition homogéne et d’interpréter les niveaux d’exposition professionnelle. Cette fiche
contenait les informations suivantes : identification du sujet (nom, prénom, &ge, statut
tabagique, poste, équipements de protection individuelle et collective), de 1’entreprise et du
médecin du travail ; informations sur le chantier (date, lieu, durée, type de chantier, produits
et techniques d’application utilisées), les conditions météorologiques (temps, vent,
température), les taches réalisées par I’étancheur et les prélévements (date, heure, débit d’air).

Au laboratoire, les prélevements étaient congelés a -20°C avant analyse.

Les HAP ont été analysés par Chromatographie Liquide Haute Performance (HPLC) couplée
a une détection par fluorescence, aprés extraction des supports par des solvants. Sur les
prélevements de 2004 et 2012, 7 HAP gazeux (naphtalene, acénaphtene, fluoréne,
phénanthrene, anthracéne, fluoranthéne gazeux, pyrene gazeux) et 10 HAP particulaires
(fluoranthene  particulaire,  pyréne  particulaire,  benzo(a)anthracene,  chryséne,
benzo(b)fluoranthéne,  benzo(k)fluoranthéne, benzo(a)pyréne, dibenzo(a,h)anthracéne,
benzo(ghi)péryléne, indénopyrene) ont été analysés. Sur les prélevements de 2011, seuls le
benzo(a)pyréne et le pyréne particulaire ont été analysés. Sur les prélevements de 2017, 7
HAP gazeux (précédemment cités) et 12 HAP particulaires (préecédemment cités ainsi que le

benzo(j)fluoranthéne et le benzo(e)pyréne) ont été analysés. Leurs limites de quantification
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analytique (LQ) variaient de 0,05 a 0,30 ng/tube pour les HAP gazeux et de 0,05 a 0,20
ng/filtre pour les HAP particulaires. Les résultats étaient exprimés en ng/m?.
Les résultats, accompagnés d’un courrier d’interprétation tenant compte du contexte

professionnel étaient transmis aux responsables d’entreprise et aux médecins du travail.

Surveillance biologique

Pour les chantiers réalisés en 2004, 2011 et 2012, la stratégie comprenait 3 moments de
recueil : début de semaine-début de poste (DS-DP) ou fin de semaine-début de poste (FS-
DP), fin de semaine-fin de poste (FS-FP) et fin de semaine-fin de poste + 16 heures (FS-
FP+16h). Le 1-hydroxypyrene (1-OHP, métabolite du pyréne non cancérogene) était analyse
sur les recueils de DS-DP ou FS-DP et FS-FP. Le 3-hydroxybenzo(a)pyrene (3-OHBaP,
métabolite de la voie de détoxification du BaP) était quantifié sur le recueil de FS-FP+16h, et,
s’il était supérieur a la limite de quantification analytique en FS-FP+16h, également analysé

sur le recueil de DS-DP ou FS-DP.

Pour les chantiers réalisés en 2017, la surveillance biologique consistait en 3 prélévements
urinaires recueillis en FS-DP, FS-FP et FS-FP+16h. Les prélevements de FS-DP ont été
réalisés aprés 1 a 3 jours d’exposition. Les indicateurs biologiques d’exposition analysés sur
ces échantillons étaient : le 1-OHP sur tous les recueils, le 3-OHBaP sur les recueils de FS-
FP+16h, les métabolites des HAP gazeux majoritaires (1- et 2-naphtols, 1- 2- 3- 9-fluorénols,
1- 2- 3- 4- 9-phénanthrols) et le 7,8,9,10-tétraol du benzo(a)pyréne (TétraolBaP, métabolite de

la voie de métabolisation toxique du BaP) sur les recueils de FS-FP.

Les prélevements étaient conservés au réfrigérateur (2 a 8°C) et transmis dans les plus brefs
délais au laboratoire, accompagnés d’une fiche de renseignements individuelle. Comme dans
le cas des prélevements atmosphériques, cette fiche comprenait, outre les éléments

précédemment décrits, les informations relatives aux différents prélévements urinaires (dates
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et heures des prélevements, activités et équipements de protection les différents jours de la

semaine). Au laboratoire, les prélevements étaient congelés a -20°C avant analyse.

Le 1-OHP et le 3-OHBaP ont été analysés par HPLC avec détection fluorimétrique, aprés
concentration et purification de 1’échantillon par un systéme automatisé off-line pour le 3-
OHBaP [Barbeau 2011]. Les métabolites des HAP gazeux ont été analysés par GC avec
détection par spectrométrie de masse (GC-MS) apres extraction liquide-liquide et
dérivatisation [Romanoff 2006]. Le TétraolBaP a été analysé par GC avec détection par
spectrométrie de masse en mode tandem (GC-MS-MS) aprées concentration et purification de
I’échantillon par un systéme automatisé off-line et dérivatisation [Barbeau 2017]. Les
concentrations ont été rapportées a la créatinine urinaire (dosée par la méthode de Jaffé
jusqu’en 2013 puis par méthode enzymatique a partir de 2014) pour corriger les effets de la
dilution. Lorsque les créatininuries étaient inférieures a 0,3 gramme / litre ou supérieures a 3
grammes / litre, les résultats ont été exclus de 1’étude. Les limites de quantification analytique
(LQ) étaient respectivement de 0,02 pg/L pour le 1-OHP, de 0,05 ng/L pour le 3-OHBaP, de

0,05 a 0,5 pg/L pour les métabolites des HAP gazeux et de 0,02 ng/L pour le TétraolBaP.

Chez les sujets témoins non exposés professionnellement aux HAP, les prélévements urinaires
étaient recueillis le matin et le soir au cours d’une méme journée. Le 1-OHP était analysé sur
les urines du matin et du soir, le 3-OHBaP sur les urines du matin, les métabolites des HAP
gazeux sur les urines du soir. Le TétraolBaP plus récemment mis au point a été analysé sur les

urines du soir d’un petit échantillon.

Interprétation des données et analyses statistiques
Les résultats des analyses atmosphériques ont été interprétés en fonction des valeurs limites
d’exposition professionnelle (VLEP) ou valeurs recommandées : 150 ng/m® pour le BaP

(valeur recommandée par la Caisse Nationale d’Assurance Maladie (CNAM)) [INRS 2007],
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50 mg/m? pour le naphtaléne [INRS 2007]. La comparaison est donnée a titre indicatif car la
durée des prélévements atmosphériques s’étendait de 70 a 386 minutes (médiane = 241

minutes soit 4 heures) et ne reflétait donc pas la durée totale du poste de travail.

Les résultats des analyses urinaires ont été interprétés en fonction des valeurs maximales
recommandées en milieu professionnel. Les niveaux de 1-hydroxypyréne ont été comparés a
la valeur BEI de ’ACGIH de 2,5 ug/L [ACGIH 2017] et @ 1 pmol/mol de créatinine,
considérée comme la valeur maximale sans effet génotoxique [Jongeneelen 2014]. Ces
comparaisons ont été faites en tenant compte (quand 1’information était disponible) du ratio

des concentrations atmosphériques de pyréne total et de BaP (PyrT/BaP) selon 1’équation 1 :

airborne pyrene measured
2,5pug 1—OHP v airborne BaP measured
liter of urine 2,5

Adjusted Recommended Level =

Equation 1 : ajustement de la valeur BEI (ACGIH) basée sur le ratio PyrT / BaP observeé sur

le lieu de travail

Les niveaux de 3-OHBaP ont été comparés a la valeur de 0,4 nmol/mol de créatinine, valeur
théorique en début de 5°™ poste de travail a I’issue d’une exposition respiratoire pendant 5
postes de 150 ng/m® de BaP [Lafontaine 2004, INRS 2018]. Il n’existe pas a ce jour de
valeurs admissibles en milieu professionnel concernant les métabolites des HAP gazeux ni le
TétraolBaP, lesquels ont été comparés aux valeurs de référence en population générale issues

de I’étude NHANES [CDC 2015] ou de nos témoins.

Les analyses statistiques ont été réalisées avec le logiciel SPSS version 24 (SPSS®). Des
statistiques descriptives comprenant la moyenne géométrique (GM), 1’écart-type geométrique
(GSD), le minimum et le maximum ont été utilisées pour décrire les distributions des

concentrations atmosphériques en HAP et biologiques de leurs métabolites.
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Concernant les valeurs inférieures a LQ, elles ont été substituées en recourant a une méthode
d’imputation unique (LQ/2) lorsqu’elles représentaient moins de 20% des données, ou par une
méthode d’imputation multiple (valeur aléatoire entre 0 et la LQ) lorsqu’elles représentaient
entre 20 et 50% des données [Pleil 2016]. Quand le pourcentage de valeurs indétectables était
supérieur a 50%, les valeurs n’ont pas ét¢ remplacées et aucune analyse statistique n’a été
réalisée. Les concentrations en HAP atmosphériques et les concentrations des métabolites
urinaires des HAP ont été log-transformées afin de normaliser les distributions, avec
vérification de distribution log-normale par le test de Kolmogorov-Smirnov. Les
comparaisons de moyennes ont été faites par des tests non-paramétriques (Mann-Whitney)
pour les échantillons d’effectif inférieur a 30 et par le test-T (Student) pour les effectifs
supérieurs ou égaux a 30. Des tests de corrélation bivariée (r de Pearson ou Rho de Spearman)
ont été utilisés sur les variables log-transformées, uniquement chez les sujets non-fumeurs.
Afin d’identifier les facteurs expliquant la variabilit¢ des concentrations des métabolites
urinaires des HAP, des modeles de régressions linéaires multivariés ont été construits avec le
logarithme des concentrations (atmosphériques ou urinaires) comme variables dépendantes,

selon I’équation 2.
n
LnCy) = Bo+ ) Boe +§
i=1

Equation 2 : Modele de régression linéaire multivarié
Bo: Ordonnée al'origine
X; : Variables explicatives

&: Termed'erreur
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RESULTATS

28 prélevements atmosphériques individuels ont été réalisés : 17 dans le groupe « bitumes
polyméres », 3 dans le groupe «bitumes oxydés» et 8 dans le groupe «dérivés de
goudrons ». Aucune concentration n’était indétectable pour le naphtaléne. Seuls le
fluoranthéne particulaire, le benzo(a)anthracéne, le dibenzo(a,h)anthracéne et I’indénopyréne
présentaient plus de 20% de valeurs inférieures a la LQ (21-40%). La distribution des
concentrations atmosphériques en HAP est présentée dans le tableau 1. Les concentrations
moyennes en HAP gazeux étaient respectivement 7 a 8,5 fois plus élevées dans le groupe
« dérivés de goudrons » (3672 ng/m®) que dans les groupes « bitumes polyméres » (508
ng/m®) ou «bitumes oxydés » (431 ng/m®) (p<0,05). Le naphtaléne était le composé
majoritaire, représentant en moyenne 83% des HAP gazeux dans le groupe « bitumes
polyméres » (421 ng/m3), 58% dans le groupe « dérivés de goudrons » (2141 ng/m®) et 45 %
dans le groupe « bitumes oxydés » (193 ng/m®). Les niveaux de naphtaléne ne représentaient
néanmoins que 0,004 % de la VLEP au maximum. Les concentrations de pyrene total étaient
nettement plus faibles (1 a 58 ng/m® en moyenne), homogénes entre pyréne gazeux et
particulaire dans le groupe « bitumes polymeres » mais 8 a 15 fois plus abondantes en pyrene
particulaire dans les autres groupes. Comme pour le naphtaléne, les niveaux de pyrene total
étaient significativement plus élevés dans le groupe « dérivés de goudrons » (p<0,05). Les
concentrations atmosphériques moyennes en HAP particulaires étaient de 8 a 22 fois plus
faibles que celles des HAP gazeux qui représentaient donc les composés majoritaires. Les
niveaux moyens d’HAP particulaires étaient respectivement 11 & 19 fois plus élevés dans le
groupe « dérivés de goudrons » (445 ng/m®) que dans les groupes « bitumes oxydés » (40
ng/m?) (p=0,002) et « bitumes polyméres » (23 ng/m?) (p=0,05). Les niveaux de BaP étaient
en moyenne respectivement 1633 a 3265 fois plus élevés dans le groupe « dérivés de

goudrons » (751 ng/m®) que dans les groupes « bitumes polyméres» (0,46 ng/m®) et
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« bitumes oxydés » (0,23 ng/m®) (p<0,01). Ces concentrations moyennes représentaient 5 fois
la valeur maximale recommandée en milieu professionnel (150 ng/m®) dans le groupe
« dérivés de goudrons » mais seulement 0,2-0,3 % dans les groupes « bitumes polymeéres » et
« bitumés oxydés ». Les niveaux les plus élevés de BaP étaient mesurés lors du chantier de
2011, avec des concentrations atteignant jusqu’a 22 500 ng/m® soit 150 fois la valeur
maximale recommandée. Les HAP cancérogénes representaient respectivement 22, 78 et 88
% des HAP particulaires dans les groupes « bitumes polymeéres », « bitumes oxydes » et
« dérivés de goudrons ». Aucune différence significative de concentrations d’HAP
particulaires et gazeux n’était observée entre les groupes « bitumes polyméres » et « bitumes
oxydés », a I’exception du pyréne total retrouvé plus abondant dans le groupe « bitumes
oxydes » (p=0,02). Le ratio médian pyrene total/BaP était de 6,4 (1,1-175) dans le groupe
« bitumes polymeres » et de 1,6 (1-8,3) dans le groupe « dérivés de goudrons » (effectif trop
faible dans le groupe « bitumes oxydés » pour étre représentatif). Aucune influence

significative des conditions météorologiques (température, vent) n’a été mise en évidence.

Les niveaux des HAP atmosphériques mesurés dans le groupe « bitumes polymeéres » lors de
la campagne 2017 sont présentés dans la figure 1. Les niveaux d’HAP gazeux sont surtout
représentés par le naphtaléne. Seules les concentrations atmosphériques en phénanthrene et
pyréne gazeux étaient significativement plus élevées lors de la mise en ceuvre de revétements
d’étanchéité sur des toitures-terrasses que sur des murs enterrés (p = 0.005 et 0.028
respectivement). Pour les concentrations atmosphériques en fluorene et BaP, la différence

était proche de la significativité (0,05<p<0,10).

240 prélévements urinaires ont été collectés : 58 en DS-DP, 36 en FS-DP, 95 en FS-FP, 51 en
FS-FP+16h. Aprés exclusion des créatinines extrémes et des sous-groupes comportant moins

de 2 prélévements, 55 échantillons de DS-DP, 33 de FS-DP, 83 de FS-FP et 52 de FS-FP+16h
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étaient exploitables. Aucune valeur de 1-OHP, 1- et 2-naphtols n’était indétectable.
Respectivement 29% des niveaux de 3-OHBaP étaient inférieurs a LQ en DS-DP (majorité
d’échantillons du groupe «dérivés de goudrons») et 65% FS-FP+16h (majorité
d’échantillons du groupe « bitumes polymeres »). Respectivement 87 et 96 % des niveaux de
4-et 9-phénanthrols étaient inférieurs a LQ en FS-FP. En revanche, moins de 20 % des
niveaux de 2-, 3-, 9-fluorénols et 1-phénanthrol et 20 a 50 % des niveaux de 1-fluorenol, 2- et
3- phénanthrols étaient inférieurs a LQ en FS-FP. 7% des niveaux de TétraolBaP étaient
inférieurs a LQ en FS-FP.

La distribution des concentrations urinaires des métabolites du pyréne et du BaP est présentee
dans le tableau 2. Les niveaux de 1-OHP en FS-FP dans le groupe « témoins » et les 3
groupes d’exposition étudiés sont présentés dans la figure 2. Seules 2% des concentrations de
1-OHP en FS-FP dépassaient la valeur de 1 umol/mol de créatinine dans le groupe « bitumes
polymeres », alors que cette proportion atteignait 28% dans le groupe « dérivés de
goudrons ». Dans le groupe «dérivés de goudrons», il n’y avait pas de différence
significative des concentrations de 1-OHP entre fumeurs et non-fumeurs, quel que soit le
moment de prélevement. Dans le groupe « bitumes polymeres », les concentrations de 1-OHP
étaient significativement supérieures chez les fumeurs que chez les non-fumeurs en FS-FP et
FS-FP+16h (p<0,006), cette différence étant proche de la significativité (p=0,12) en DS-DP.
Les concentrations de 1-OHP en FS-FP dans les groupes « bitumes polymeres » et « bitumes
oxydés » étaient significativement supérieures a celles de fin de journée du groupe
« témoins », quel que soit le statut tabagique (p<0,03). Ces différences n’étaient pas montrées
entre niveaux en FS-DP et niveaux de début de journée chez les témoins. Dans le groupe
« dérivés de goudrons », les niveaux étaient significativement supérieurs a ceux du groupe
« témoins » aussi bien en FS-FP qu’en DS-DP et quel que soit le statut tabagique (p<0,01).

Chez les sujets non-fumeurs, les sujets du groupe « dérivés de goudrons » présentaient des
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concentrations de 1-OHP en FS-DP, FS-FP et FS-FP+16h significativement plus élevées (MG
respectivement 0.34, 0.75 et 0.16 umol/mol de créatinine) que celles des sujets du groupe
« bitumes polymeres » (MG respectivement 0.03, 0.04 et 0.02 pumol/mol de créatinine)
(p<0,002). Cette différence était proche de la significativité (p=0,14) en DS-DP. Chez les
fumeurs, les niveaux de 1-OHP en FS-FP dans le groupe « dérivés de goudrons » étaient
significativement plus élevés (MG : 0,58 pmol/mol de creatinine) que dans le groupe
« bitumes polymeéres » (MG : 0,12 umol/mol de créatinine) (p=0,001). Cette différence était
proche de la significativité en DS-DP (p=0,14) et non évaluable en FS-DP du fait d’effectifs
insuffisants. Aucune accumulation de 1-OHP pendant la journée de travail n’a été observée
dans le groupe « bitumes polymeéres », avec des concentrations non significativement
différentes en FS-FP par rapport a celles de DS-DP ou FS-DP, ce quel que soit le statut
tabagique des sujets. En revanche, cette accumulation pendant la journée était objectivée dans
le groupe « dérivés de goudrons » (p<0,01) quel que soit le statut tabagique.

Chez les sujets non-fumeurs, les concentrations de 1-OHP en FS-FP étaient bien corrélées
avec celles des 1- 2- 3-fluorénols (r=0,51 a 0,56), 2- 3-phénantrols (r=0,57 a 0,71), et 1-OHP
en FS-FP+16h (r=0,68). 79% de la variabilité des concentrations de 1-OHP en FS-FP chez les
non-fumeurs était expliquée par les niveaux de base de 1-OHP en DS-DP et par I’activité de
rabotage de revétements en brai de houille. Chez ceux ayant fait ’objet d’un prélévement
atmosphérique et urinaire le méme jour, 48% de la variabilité était expliquée par les
concentrations de pyréne gazeux le jour du prélevement biologique. Seule 7% de la variabilité
des concentrations de 1-OHP en FS-FP était expliquée par le tabagisme dans ’effectif global.
Aucune des concentrations de 3-OHBaP de FS-FP+16h ne dépassait la valeur maximale
recommandée de 0,4 nmol/mol de créatinine dans le groupe «bitumes polymeéres »
(maximum : 0,30 nmol/mol de créatinine), alors que 17 % des concentrations la dépassaient

dans le groupe « dérivés de goudrons ». Une accumulation du 3-OHBaP pendant la semaine
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était observée dans le groupe « dérivés de goudrons », avec des concentrations moyennes 5
fois plus élevees en fin de semaine qu’en début (p= 0,02). S’agissant du TétraolBaP (mesuré
uniquement en 2017 dans le groupe « bitumes polymeéres »), aucune différence significative
n’était observée entre les concentrations en FS-FP en fonction du statut tabagique. Les
concentrations moyennes étaient de 0,02 nmol/mol de créatinine et la valeur maximale de
0,41 nmol/mol de créatinine. Chez les sujets non-fumeurs, les concentrations du TétraolBaP
en FS-FP n’étaient pas corrélées avec celles de 3-OHBaP du lendemain matin (FS-FP+16h).

La distribution des concentrations urinaires des métabolites des HAP gazeux en FS-FP
mesurées en 2017 dans le groupe « bitumes polymeres » est présentée dans les figures 3a, 3b
et 3c (4 et 9-phénanthrols non représentés du fait du tres fort pourcentage de valeurs
indétectables). Les naphtols étaient les biomarqueurs les plus abondants (médianes de 1 a 20
pmol/mol de créatinine) alors que les fluorénols et phénanthrols présentaient des niveaux
nettement plus bas, en majorité inférieurs a 1 pumol/mol créatinine. Les concentrations
moyennes de 1- 2- naphtols et 1-fluorénol étaient 4 a 7 fois plus élevées chez les sujets
fumeurs que chez les sujets non-fumeurs (p<0,04). Cette différence était proche de la
significativité (p=0,06) pour le 2- et 3-fluorénol. En revanche, aucune différence significative
n’était observée entre fumeurs et non-fumeurs pour le 9-fluorénol et les 1-, 2-, et 3-
phénanthrols. Chez les sujets non-fumeurs, les niveaux de napthols variaient d’un facteur 1 a
30, ceux de fluorénols de 1 a 90, ceux de phénanthrols de 1 a 60. Les concentrations de 1- et
2-naphtols étaient inférieures aux valeurs de référence mesurées en population générale non
exposée professionnellement par le CDC. Celles de 1-, 2-, 3- et 9-fluorénols et 1-, 2-, et 3-
phénanthrols dépassaient en revanche ponctuellement les valeurs de référence du CDC chez
certains sujets non-fumeurs. En comparaison avec le groupe «témoins » étudié, des
concentrations significativement plus élevées sont observées chez les étancheurs non-fumeurs

que chez les témoins non-fumeurs pour le 1-naphtol (p=0,04), 1- 2- 3- 9-fluorénols (p<0,005),
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1- 2-phénanthrols (p<0,02). Chez les fumeurs, la différence n’est significative que pour le 9-
fluorénol (p=0,01) et le 1-phénanthrol (p=0,05).

Chez les non-fumeurs, les concentrations de 1- et 2-naphtols étaient bien corrélées avec celles
des 1-, 2-, 3- et 9-fluorénols (r de 0,52 a 0,76) et modérément corrélées avec celles de 2-
phénanthrol et 3-phénanthrol (r de 0,4 a 0,5). Les concentrations de fluorénols étaient bien
corrélées avec celles des phénanthrols (r=0,5 a 0,8). Les concentrations atmosphériques de
naphtaléne, fluoréne et phénanthrene le jour du prélévement biologique n’expliquaient pas les
concentrations urinaires de 1-et 2-naphtols, 1-,2- et 9- fluorénols et 1- et 3-phénanthrols en
FS-FP dans les modeéles de régression. En revanche, 29% de la variabilité des concentrations
de 3-fluorénol et 59% de celles de 2-phénanthrol en FS-FP étaient expliquées par les niveaux
atmosphériques de fluoréne et phénanthréne le jour du prélevement biologique. Le tabac
influencait fortement les niveaux de 1- 2-naphtols, expliquant respectivement 36 et 37 % de la
variabilité de leurs concentrations. De facon similaire, 19 a 25 % de la variabilité des
concentrations de fluorénols en FS-FP était expliquée par le tabac. En revanche, le tabac

n'expliquait pas la variabilité des concentrations de phénanthrols en FS-FP.

DISCUSSION

Cette étude visait a caractériser les expositions professionnelles aux HAP chez les étancheurs
et a identifier les principaux déterminants de 1’exposition. Lors de 1’application de
revétements d’étanchéité bitumineux, les HAP gazeux a 2 ou 3 cycles aromatiques, plus
abondants et volatils, sont trés majoritaires dans les émissions, ce qui est conforme aux
résultats des études conduites chez des étancheurs ou des travailleurs appliquant des enrobés
[Cavallari 2012, Fostinelli 2018]. Les faibles expositions mesurées dans le groupe « bitumes
polymeres » sont expliquees par la faible teneur en HAP des produits manipulés, les faibles
quantités manipulées en comparaison des chantiers d’application d’enrobés bitumineux, et le
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port de gants de protection parfois complété de masques respiratoires. Dans la population
étudiée, les expositions ne sont en revanche pas significativement différentes entre les groupes
« bitumes polymeres » et «bitumes oxydés ». Cette similitude d’exposition provient
probablement du fait que les bitumes oxydés et polymeéres ont une composition proche, bien
qu’ayant chacun des propriétés spécifiques, mais pose question du fait des températures
d’application plus élevées lors du collage de feuilles bitumineuses a ’EAC (220+/- 30°C) que
lors du soudage de feuilles bitumineuses au chalumeau (150-180°C). Les niveaux
d’exposition aux HAP présentés dans cette ¢tude sont du méme ordre de grandeur, a période
temporelle équivalente, que ceux decrits chez les opérateurs appliquant des enrobés
bitumineux [Spickenheuer 2011, Maitre 2018].

Nos résultats ont en revanche mis en évidence des expositions nettement plus importantes lors
de travaux de réhabilitation nécessitant le rabotage d’anciens revétements en brai de houille
que lors de I’application de nouveaux revétements d’étanchéité sur des batiments neufs, ce qui
est cohérent avec la littérature scientifique [Wolff 1989, Toraason 2001]. A de rares
exceptions, toutes les concentrations (atmosphériques ou biologiques) dépassant les valeurs
maximales recommandées en milieu professionnel ont en effet été observées lors de travaux
de rabotage d’anciens revétements. Il apparait donc essentiel dans 1’évaluation des risques de
dissocier les travaux d’étanchéité limités a la pose de nouveaux revétements sur des batiments
neufs de ceux nécessitant au préalable la dépose d’un ancien revétement. En effet, méme si les
expositions actuelles aux HAP lors du soudage de feuilles bitumineuses au chalumeau
peuvent étre considérées comme trés faibles, la réfection d’anciennes étanchéités reste
fréquente. Cette derniére repose sur le grattage du revétement a température ambiante,
remettant en suspension un aérosol dont la composition est trés différente des fumées de
bitumes, plus riche en HAP particulaires notamment si I’ancien revétement contenait du brai

de houille.
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Les résultats biologiques sont cohérents avec les niveaux atmosphériques, confirmant la
prédominance des metabolites issus des HAP legers (2, 3 ou 4 cycles aromatiques) sur ceux
issus des HAP lourds (5 cycles pour le BaP) dont les concentrations sont tres basses. La
présence d’expositions actuelles trés faibles nécessite le recours a des méthodes analytiques
extrémement spécifiques (GC-MS et GC-MS-MS) et/ou sensibles (LC-Fluo) pour distinguer
les concentrations des sujets exposes de celles de témoins [Barbeau 2017]. De plus, le recours
a des méthodes d’imputation multiple des valeurs indétectables est indispensable afin de
disposer d’estimations les moins biaisées possibles des distributions de concentrations [Pleil
2016].

Les concentrations de 1-OHP urinaire de cette étude sont similaires a celles mesurées dans
d’autres études menées chez des étancheurs, avec des niveaux en fin de semaine généralement
inférieurs a 1 pmol/mol de créatinine lors de la pose d’étanchéité, mais atteignant jusqu’a 10
fois cette valeur lors du rabotage [Toraason 2001, Mc Clean 2007]. L’accumulation du 1-OHP
pendant la semaine de travail et la mise en évidence de niveaux significativement supérieurs a
ceux de témoins attestent d’une exposition professionnelle modérée au pyréne liée a
I’application de revétements d’étanchéité, ce qui a été également démontré chez des ouvriers
appliquant des enrobés [Pesch 2011]. Le 1-OHP, bien que métabolite d’'un HAP non
cancérogéne, reste un biomarqueur de substitution intéressant pour suivre I’évolution
temporelle des expositions du fait de la bonne corrélation entre le 1-OHP et les niveaux
atmosphériques de la somme des HAP dans la littérature. 1l apparait également comme un
biomarqueur utile pour refléter I’exposition combinée respiratoire et cutanée aux HAP chez
les travailleurs appliquant des enrobés [Sobus 2009]. Enfin, certains auteurs ont montré une
corrélation entre sa concentration et celle d’'un marqueur de dommage a I’ADN par stress

oxydatif (8-OHdG) chez les étancheurs [Serdar 2012].

Page 75 sur 107



Concernant le BaP, les niveaux urinaires de son métabolite le plus étudié (3-
hydroxybenzo(a)Pyréne) sont rarement détectables lors de la pose de nouvelles étanchéités
malgré 1’utilisation d’une technique analytique extrémement sensible [Barbeau 2011], limitant
son intérét dans ce contexte. En revanche, son utilisation pour 1’évaluation des risques parait
toujours pertinente dans les situations ou les étancheurs pratiquent du rabotage, avec des
concentrations de 3-OHBaP pouvant dépasser la valeur maximale recommandée en milieu
professionnel (0,4 nmol/mol de créatinine). Ce métabolite n’a pas a notre connaissance été
é¢tudié dans d’autres études menées chez des étancheurs. L’autre métabolite ¢étudié
(TétraolBaP), qui refléte la voie de métabolisation toxique du BaP, est plus fréquemment
détectable mais doit faire I’objet d’autres études pour confirmer son intérét comme
biomarqueur d’exposition aux HAP cancérogénes dans ce contexte professionnel [Barbeau
2018].

Il apparait donc pertinent d’étudier les niveaux urinaires des métabolites des HAP majoritaires
(naphtalene, fluoréne, phénanthréne, pyrene) dans la mesure ou ils refletent la source
émissive. Notre étude a permis de montrer une corrélation entre les concentrations
atmosphériques de plusieurs HAP (pyréne, fluorene, phénanthréne) et les concentrations
urinaires en fin de poste de certains de leurs métabolites. En particulier, le 1-hydroxypyrene,
le 3-fluorénol et le 2-phénanthrol apparaissent comme des biomarqueurs spécifiques de
I’exposition professionnelle aux HAP dans ce contexte, notamment le 2-phénanthrol qui n’est
par ailleurs pas influencé par le statut tabagique des travailleurs. Ces résultats sont
concordants avec nos résultats antérieurs suggérant 1’utilisation du 2-fluorénol et 2-
phénanthrol comme biomarqueurs d’exposition aux HAP gazeux [Barbeau 2017]. Ils
corroborent également les résultats de 1’étude de Sobus (2009) conduite chez des travailleurs
appliquant des enrobés, qui présentait les phénanthrols comme les biomarqueurs les plus

prometteurs. Le 1-phénanthrol ainsi que les 2+3-phénanthrols urinaires sont cités comme les
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biomarqueurs les moins biaisés de I’exposition aux fumées de bitumes, ceux dont la fraction
de la variance inter-individuelle attribuable a des phénomenes toxicocinétiques est la plus
faible [Sobus 2010]. Dans une autre étude chez des agents appliquant des enrobés, les niveaux
urinaires de la somme des phénanthrols étaient significativement associés aux niveaux
atmosphériques et cutanés (patch tests) des HAP particulaires, indiquant que les phénanthrols
pourraient étre utilisés comme biomarqueurs de 1’exposition aux émissions particulaires des
bitumes [Sobus 2009].

En revanche, les métabolites du naphtalene, bien que systématiquement détectables et
reflétant les HAP gazeux majoritaires, ne sont pas corrélés aux concentrations atmosphériques
individuelles. Ceci est probablement expliqué par les nombreuses autres sources
environnementales d’exposition au naphtaléne [Jia 2011] et par ’interférence majeure du
tabac sur les concentrations urinaires de 1- et 2-naphtols décrite par ailleurs [Pesch 2011,
Fostinelli 2018]. Les métabolites du naphtaléne sont d’ailleurs considérés par plusieurs
auteurs comme de mauvais biomarqueurs de I’exposition professionnelle au naphtaléne
[Sobus 2009, Barbeau 2017]. Une étude récente a identifié le 1,2-dihydroxynaphtalene
comme biomarqueur le plus sensible et spécifique de I’exposition au naphtaléne, mais aucune
corrélation n’a ¢été mise en évidence entre Ses concentrations et celles du naphtaléne
atmosphérique [Klotz 2018].

La surveillance biologique présente ’avantage de prendre en compte les différentes voies
d’exposition aux HAP, et notamment la voie cutanée qui contribue de fagon importante a
I’exposition totale aux fumées de bitumes. Dans une étude chez des étancheurs, Mc Clean
(2007) a en effet mis en évidence que 1’exposition cutanée aux HAP était un déterminant
significatif de la dose totale absorbée, et que cette derniére était plus importante lors du retrait
d’anciens revétements a base de brai de houille que lors de la pose de nouvelles étancheités a

base de bitumes. Les auteurs indiquaient que les niveaux de 1-OHP étaient susceptibles d’étre
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influencés par une exposition cutanée intervenue dans les 40h précédentes, et concluaient sur
la nécessité de mesures visant a limiter cette exposition cutanée. Préalablement, d’autres
auteurs ont ¢galement mis en évidence I’importance de I’exposition cutanée aux HAP chez les
travailleurs appliquant des enrobés, cette exposition expliquant davantage les concentrations
de 1-hydroxypyréne et de phénanthrols que les concentrations atmosphériques d’HAP
[\VVaananen 2005].

Les concentrations mesurées dans la présente étude reflétent les expositions professionnelles
récentes, datant au maximum d’une quinzaine d’années (2004). Sur cette période, la nature
des matériaux et les techniques d’application utilisées n’ont pas beaucoup évolué : le soudage
au chalumeau de feuilles a base de bitumes polymeres était déja trés majoritairement utilisé au
début des années 2000, contrairement au collage de feuilles bitumineuses a ’EAC, trés
minoritaire. De plus, la Chambre Syndicale Frangaise de I’Etanchéité a émis une note fin
2011 recommandant 1’arrét de la commercialisation des bitumes oxydés. Par ailleurs, les
années 1970 ont marqué la disparition des goudrons et donc la fin de leur utilisation dans le
secteur de 1’étanchéit¢é [ANSES 2013]. Nos résultats confirment en revanche que des
expositions fortes a ces dérivés de goudrons sont toujours susceptibles d’intervenir lors du
rabotage d’anciens revétements. L’homogénéité des concentrations (atmosphériques et
biologiques) constatée dans notre étude au sein du groupe « bitumes polymeéres » lors des
différentes campagnes (2004, 2012 et 2017) reflete la similitude des matériaux et des
techniques utilisées pendant cette période. En revanche, les expositions antérieures aux HAP
ou fumées de bitumes décrites dans la littérature sont nettement plus intenses [Herbert 1990,
Anttila 2009].

Nous nous sommes focalisés dans cette étude sur une seule famille de composés (HAP). Il est
évident que les HAP ne sont pas représentatifs a eux seuls des vapeurs et aérosols générés

dans les fumées de bitumes. D’autres études, menées sur des opérateurs appliquant des
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enrobeés, se sont intéressees plus largement aux composés de la phase gazeuse et particulaire
afin de refléter plus globalement ’aérosol des fumées de bitumes [Breuer 2011]. Les deux
approches sont complémentaires dans la mesure ou I’é¢tude des HAP reste pertinente pour
I’évaluation des risques cancérogenes, tandis que la caractérisation des fumées de bitumes
refléte mieux le mélange de composés émis et est utile pour 1’évaluation globale du risque
[ANSES 2013]. Une valeur de gestion technique a récemment été proposée concernant les
concentrations maximales de fumées de bitumes dans le secteur d’application des enrobés
bitumineux, afin de limiter les expositions et de favoriser les bonnes pratiques au sein de la
profession [INRS 2017]. Cette valeur n’est néanmoins pas applicable au secteur de
I’étanchéité de toitures, dont les tonnages et les conditions d’application sont extrémement
différents.

L’ANSES a conclu en 2013 a I’existence d’un risque sanitaire associé a une exposition des
travailleurs aux produits bitumineux et leurs émissions [ANSES 2013]. Des symptémes
d’irritation oculaire et respiratoire ont été¢ décrits chez les travailleurs exposés aux émissions
de bitumes [Tepper 2006, Raulf-Heimsoth 2007]. Une étude de cohorte multicentrique
européenne a montré une association significative entre 1’exposition au BaP (indice
d’exposition cumulée estimé) et le risque de mortalité par pathologie respiratoire [Burstyn
2003]. L’exposition chronique aux émissions de produits bitumineux peut augmenter le risque
de développer des pathologies respiratoires (asthme, BPCO) [Wess 2004], et des effets
cardiovasculaires et immunotoxiques sont également suspectés. Partanen (1994) a montré un
exces de risque significatif de cancer du poumon chez les étancheurs, tandis que cet exces de
risque était non significatif dans 1’étude de Boffetta (2003). Les étancheurs pouvant étre
exposés simultanément aux bitumes et goudrons, 1I’imputabilité de 1’exposition aux fumées de
bitumes est difficilement évaluable isolément. 1l y a peu de preuves de la cancérogénicité pour

I’homme de I’exposition aux bitumes et leurs émissions lors de travaux de revétement de

Page 79 sur 107



toitures. Seule I’exposition aux bitumes 0xydés et leurs émissions a été classée probablement
cancérogéne pour I’homme (groupe 2A) [IARC 2013], mais ces bitumes particuliers ne sont
désormais a priori plus utilisés par les étancheurs.

Nos résultats ont montré des niveaux d’exposition faibles aux HAP lors de I’application de
revétements d’étanchéité bitumineux, et sont par conséquent rassurants en termes de risques
sanitaires. Cependant, du fait de I’absence de données permettant d’estimer une relation dose-
réponse entre les niveaux d’exposition des travailleurs aux produits bitumineux et leurs
émissions et les effets sanitaires [ANSES 2013], il semble prudent de réduire au minimum ces
expositions a des niveaux non significativement différents de ceux de la population générale.
D’autres analyses biologiques (marqueurs de stress oxydant, étude métabolomique) seraient
utiles a conduire chez les étancheurs afin de mettre en évidence d’éventuels effets biologiques
en lien avec I’exposition aux fumées de bitumes. Un certain nombre de mesures de prévention
| protection peuvent étre formulées dans ce but: privilégier les matériaux et techniques
d’application les moins exposants (membranes bitumineuses autoadhésives collées a froid),
mettre en place des systémes d’aspiration de fumées adaptés lors de chantiers en zone
confinée [DIRECCTE 2013]. En termes de protection individuelle, 1’exposition cutanée peut
étre diminuée par le port de vétements de travail avec manches et jambes longues et gants,
ainsi que par le nettoyage des zones cutanées exposées en fin de poste afin de limiter
I’absorption cutanée des HAP qui est importante. Pour les chantiers réalisés en milieu confiné,
le port de protections respiratoires de classe A2P3 est recommandé. Le recours a des masques
a ventilation assistée peut étre envisagé lors du rabotage en milieu confiné d’anciens
revétements contenant des dérivés de goudrons, dans la mesure ou ces travaux rentrent dans la
catégorie des expositions professionnelles au brai de goudron de houille durant les travaux de

revétement des toitures qui sont classés cancérogénes pour I’Homme (groupe 1) par le CIRC

[IARC 2010].
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CONCLUSION

Cette étude a permis d’évaluer précisément les expositions professionnelles aux HAP gazeux
et particulaires des étancheurs de toitures sur une période de 10-15 ans et de déterminer les
facteurs influengant les niveaux d’exposition. Nos résultats confirment la persistance
d’expositions importantes au BaP cancérogéne lors du rabotage d’anciens revétements a base
de goudrons. Les expositions lors du soudage de feuilles bitumineuses au chalumeau sont
nettement plus faibles, bien que restant significativement supérieures a celles de témoins, et
dominées par les HAP gazeux de 2-4 cycles aromatiques. Le tabagisme est un facteur
d’interférence majeur sur les concentrations urinaires des métabolites des HAP. Nous avons
pu identifier le 3-fluorénol, 2-phénanthrol et le 1-hydroxypyrene comme les biomarqueurs les
plus spécifiques de 1’exposition professionnelle et/ou les moins influencés par le tabagisme.
Les naphtols sont déconseillés du fait de la multitude des autres sources environnementales et
de l’interférence du tabagisme. La surveillance biologique est a privilégier du fait de
I’importance potentielle de la voie d’absorption cutanée des HAP dans ce secteur d’activiteé.
Cette étude est a notre connaissance la premiéere a avoir mesuré les 11 métabolites urinaires du
naphtaléne, fluorene et phénanthréne ainsi que le 3-hydroxybenzo(a)Pyrene et le TétraolBaP

chez des étancheurs.
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Tableau 1 — Concentrations atmosphériques en HAP gazeux et particulaires (ng/m3) dans les 3 groupes d’exposition étudiés

Naphtaléne Fluorene Phénanthrene  Pyréne gazeux > HAP gazeux Pyréne particulaire ~ Benzo(a)pyréne > HAP particulaires
(ng/m?) (ng/m?) (ng/m?) (ng/m?) (ng/m?) (ng/m?) (ng/m?) (ng/m?)
GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD)
n n
min  max min  max min  max min  max min  max min  max Min max min max
Bitumes 421 (3.0) 13,1 (5.9) 10,9 (6.0) 1,1 (5.0) 508 (2.7) . 1,45 (5.7) . 0,46 (6.6) 5 23 (3.2)
polymeres 38 1702 017 154 03 141 007 7.9 82 1833 006 28 0,01 9,3 22 176
Bitumes 193 (1.4) 123 (1.5) 78,9 (1.5) 2,04 (1.9) 431 (1.5) 15,6 (1.3) 5 0,23 (6.0) 40 (1.4)
oxydés
131 264 76,5 180 52 120 1,11 3,98 280 613 12 21 0,03 0,78 32 61
Dérivés de 2141 (1.9) 280 (3.2) 564 (3.8) 58 (2.4) 3672 (2.3) 843 (55) 751 (31) 4457 (3.9)
goudrons
1091 5291 64,6 1096 97,5 2481 21 181 1450 10874 84 59040 3,6 22526 73 1804

n : nombre de prélevements atmosphériques ; GM : geometric mean ; GSD : geometric standard deviation ; min : valeur minimale ; max : valeur maximale

2. GM calculée uniquement sur les 4 prélévements pour lesquels 1’ensemble des HAP particulaires ont été analysés
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Figure 1 — Concentrations atmosphérigques en HAP (ng/m?) dans le groupe « bitumes polymeéres » de la campagne 2017 en fonction du
type de chantier (toitures-terrasses et murs enterrés)
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Tableau 2 - Concentrations urinaires des métabolites du pyréne (umol/mol de créatinine) et du BaP (nmol/mol de créatinine) dans les

groupes « témoins », « bitumes polymeres » et « dérives de goudrons »

1-OHP

3-OHBaP TétraolBaP
(umol/mol créatinine) (nmol/mol créatinine) (nmol/mol créatinine)
DS-DP FS-DP FS-FP FS-FP+16h DS-DP FS-FP+16h FS-FP
GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD) GM (GSD)
n n n n n n n
min  max min  max min  max min  max min  max min  max min max
0,03 (2.0) 0,03 (2.3) 0,007 (3.1)
NF 69 70 11
o 0,01 0,36 0,01 0,38 <LQ 0,035
Témoins
0,08 (2.0) 0,09 (2.2) 0,032 (1.4)
F 42 44 10
0,02 0,29 0,01 0,31 0,012 0,048
Non
0,11 (2.6) 0,03 (2.1) 0,04 (3.6) 0,02 (2.7) 0,02 (3.1) 0,02 (2.3)
NF 14 22 35 26 4 3y Calculable* o
) . 0,03 061 <001 01 <001 115 <001 029 <001 0,04 <lQ 03 0,002 041
Bitumes polymeres Non
0,19 (2.3) 0,04 (9.1) 0,12 (2.7) 0,05 (6.0) . 0,02 (3.5)
F 11 4 14 13 g Ccalculable 5
004 073 <001 018 001 04 <001 0,29 <LQ 0,04 0,002 0,04
0,22(3.2) 0,34 (1.5) 0,75 (3.6) 0,16 (1.2) 0,02 (3.2) 0,11 (2.8)
NF 10 4 13 6 10 6
o 006 1,35 024 049 013 108 011 022 <LQ 0,09 005 05
Dérivés de goudrons
0,28 (2.0) 0,10 (3.1) 0,58 (3.2) - 0,04 (3.1) 0,21 (1.7)
F 17 16 17
006 0,64 003 028 006 396 015 05 <LQ 039 011 043

1-OHP : 1-hydroxypyréne ; 3-OHBaP : 3-hydroxybenzo(a)pyréne ; TétraolBaP : tétraol du benzo(a)pyrene
DS-DP : début de semaine-début de poste ; FS-DP : fin de semaine début-de poste ; FS-FP : fin de semaine-fin de poste ; FS-FP+16h : fin de semaine-fin de poste+16heures
n : nombre de prélévements urinaires ; GM : geometric mean ; GSD : geometric standard deviation ; min : valeur minimale ; max : valeur maximale

NF : non-fumeurs ; F : fumeurs. < LQ : inférieur a la limite de quantification. * : MG non calculable en raison d’un % de valeurs < LQ supérieur a 50%.
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Figure 2 — Concentrations urinaires de 1-OHP (umol/mol de créatinine) en FS-FP dans le groupe « témoins » et dans les 3 groupes
d’exposition étudiés, en fonction du statut tabagique
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Figure 3a - Concentrations urinaires des naphtols (umol/mol de créatinine) en FS-FP dans les groupes « témoins » et « bitumes
polymeres » de la campagne 2017, en fonction du statut tabagique
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Figure 3b - Concentrations urinaires des fluorénols (umol/mol de créatinine) en FS-FP dans les groupes « témoins » et « bitumes
polymeres » de la campagne 2017, en fonction du statut tabagique
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Figure 3c - Concentrations urinaires des phénanthrols (umol/mol de créatinine) en FS-FP dans les groupes « témoins » et « bitumes
polymeres » de la campagne 2017, en fonction du statut tabagique
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Partie 111 - Recommandations

A partir de ce travail, des recommandations de prévention peuvent étre proposees, visant a
réduire au minimum les expositions aux HAP (et plus généralement aux fumees de bitumes)
des étancheurs.

Ces recommandations sont une aide pour le médecin du travail, qui a un role de conseil aupres
de I’employeur et des salariés. L’information des acteurs de I’entreprise peut se faire par des
sessions de sensibilisation sur les risques liés a I’exposition aux fumées de bitumes, aux
composés dérivés de goudrons ainsi que sur les mesures recommandeées afin de diminuer les
expositions.

Du fait d’expositions aux HAP potentiellement importantes lors de la dépose d’anciens
revétements contenant des dérivés de goudrons, il apparait essentiel dans 1’élaboration de la
stratégie préventive de dissocier les travaux d’étanchéité limités a la mise en oeuvre de
nouveaux revétements sur des batiments neufs de ceux nécessitant au préalable la dépose d’un

ancien revétement.

= Travaux impliquant la mise en oeuvre de revétements d’étanchéité sans dépose

préalable d’un ancien revétement :

Actions de prévention collective

- Choisir les matériaux et les techniques d’application les moins exposants : privilégier
I’utilisation des feuilles bitumineuses autoadhesives collées a froid afin de limiter
I’utilisation du chalumeau. Le collage de feuilles bitumineuses a I’enduit d’application
a chaud ne devrait plus étre utilisé.

- Mettre en place des systemes d’aspiration de fumées et/ou de ventilation adaptés lors

de travaux réalisés en milieu confiné.

Page 94 sur 107



Organiser le travail : permettre aux étancheurs de travailler plus tot lors des mois d’été
afin de limiter I’exposition simultanée aux produits bitumineux et au rayonnement
solaire, se tenir si possible éloigné des fumées émises en utilisant des manches de
support pour les chalumeaux, en travaillant dos au vent et en ne restant pas a coté des

travailleurs soudant au chalumeau.

Actions de prévention individuelle

Protection cutanée : porter des vétements de travail non inflammables avec manches et
jambes longues, adaptés aux conditions climatiques. Les vétements de travail doivent
étre lavés régulierement. Porter des gants adaptés a chaque usage: gants avec
manchettes protégeant contre la chaleur et résistant aux produits pétrochimiques
chauds lors du soudage au chalumeau, gants de manutention lors de la manutention.
Protection oculaire : porter des lunettes avec protections latérales et anti UV lors de
taches a risque de projection oculaire.

Protection respiratoire : porter des masques a cartouche A2P3 lors des travaux réalisés
en milieu confiné. Porter des masques FFP2/FFP3 lors des travaux de préparation des
supports.

Régles d’hygiéne : se laver les mains réguliérement et nettoyer les zones cutanées
exposées au savon en fin de poste, prendre une douche apreés le travail, ne pas fumer

et ne pas manger sur le lieu de travail.

Travaux impliquant la dépose d’anciens revétements d’étanchéité

La recherche de certains composants du revétement en place, tels que les goudrons, devrait

étre realisee avant de débuter la dépose. Si les revétements sont constitués de dérivés de
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goudrons, le port de protections respiratoires de classe A2P3 est recommandé. En 1’absence
d’informations sur la nature de 1’ancien revétement, le port de protections respiratoires de
classe A2P3 est également recommandé. Le port de masques a ventilation assistée est
recommandé si ce type de travaux est réalisé en milieu confiné, ainsi que la mise en place de

systémes d’aspiration.

= Suivi médical des étancheurs

La surveillance médicale des étancheurs est en premier lieu clinique, ciblée sur les risques
dermatologiques, respiratoires et urologiques. La réalisation d’explorations fonctionnelles
respiratoires peut étre recommandée. Il n’y a pas d’argument justifiant la réalisation
d’imagerie thoracique pour la surveillance des étancheurs, mais un cliché en début
d’exposition peut étre demandé. La réalisation de cytologie urinaire chez les étancheurs n’est
pas justifiée [Garnier 2017]. Le suivi des expositions peut se faire par métrologie
atmosphérique et surveillance biologique, cette derniére présentant 1’avantage de prendre en
compte ’ensemble des voies d’absorption, les facteurs propres a chaque individu, et d’évaluer
I’efficacité des équipements de protection individuels. La surveillance biologique doit utiliser
le 1-hydroxypyrene, les fluorénols et phénanthrols, mais pas les naphtols. Les métabolites du
BaP (3-hydroxybenzo(a)Pyréne ou TétraolBaP) peuvent étre analysés lors d’exposition a des

dérivés de goudrons.
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Conclusion

THESE SOUTENUE PAR : Laure ROSEALU

TITRE :

EVALUATION DES RISQUES SANITAIRES LIES AUX HYDROCARBURES
AROMATIQUES POLYCYCLIQUES LORS DE TRAVAUX D'ETANCHEITE DE
BATIMENTS

CONCLUSION :

Introduction : Les étancheurs sont exposés aux HAP lors de I'application de nouveaux
revétements  d éanchéité  (bitumes) et du rabotage d'anciens revétements (goudrons).
Lobjectif de ce travail éait de mesurer les expositions actuelles aux HAP des étancheurs
mais aussi de les comparer aux données collectées sur une quinzaine d'années, afin de mettre
en évidence les facteurs déterminants des niveaux d'exposition et den dégager des
recommandations de prévention,

Matériel et méthode : Une surveillance des expositions a été réalisée lors de plusicurs
campagnes entre 2004 ¢t 2017. Les métrologics incluaient & la fois des prélévements
atmosphériques individuels (17 HAP) etou une surveillance biologique (analyse des
métabolites urinaires du pyréne (1-OHP), Benzo{a)Pyréne (3-OHBaP et TétraolBaP),
naphtaléenc (1- et 2-naphtols), fluoréne (I1-2-3-9-fluorénols) et phénanthréne (1-2-3-4-9-
phenanthrols)). 73 étancheurs de 23 chantiers ont é1¢ suivis et répartis en 3 groupes : soudage
de feuilles bitumineuses au chalumeau (groupe « bitumes polyméres »). collage de feuilles
bitumineuses & I'enduit d’application & chaud (groupe « bitumes oxydés ») et rabotage
d-anciens revétements en brai de houille (groupe « dérivés de goudrons »). Les techniques
utilisées, produits manipulés et conditions d’exposition ont été systématiquement recueillis.
Résultats : 28 prélévements atmosphériques individuels et 240 prélévements urinaires ont été
analysés. Les métrologies atmosphériques ont mis en évidence une forte prédominance des
HAP gazeux par rapport aux HAP particulaires. Les concentrations les plus importantes ont
¢té observées dans le groupe pratiquant du rabotage d’anciens revétements en brai de houille.
Les résultats biologiques étaient cohérents avec les niveaux atmosphériques, indiquant une
prédominance des métabolites des HAP a 2-3 cycles aromatiques sur ceux a 4-6 cycles (dont
BaP). Les concentrations des étancheurs étaient significativement plus élevées que celles de
moins, Le 1-hydroxypyréne, 3-fluorénol et 2-phénanthrol apparaissaient comme les

biomarqueurs les mieux corrélés @ 'exposition et les moins influencés par le tabagisme. Les
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naphtols, bien que majoritaires, étaient en revanche non corrélés i I"exposition et fortement
influencés par le tabagisme. Les niveaux de 3-OHBaP étaient fréquemment indétectables pour
les expositions aux bitumes, mais atteignaicnt jusqu'a 0.5 nmol/mol de créatinine lors du
rabotage.

Conclusion : Alors que les expositions actuelles aux HAP sont faibles lors de I"application de
revétements d'étanchéité bitumineux, elles restent potentiellement importantes lors du
rabotage d'anciens revétements contenant des dérivés de goudrons qui reste une pratique
courante. Les biomarqueurs d’exposition les plus pertinents dans ce contexte sont le |-
hydroxypyréne. les fluorénols et phénanthrols, mais pas les naphtols, Les métabolites du BaP
(3-hydroxybenzo(a)Pyréne ou TétraolBaP) ne sont recommandés que lors d'exposition i des
dérivés de goudrons.
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EVALUATION DES RISQUES SANITAIRES LIES
AUX HYDROCARBURES AROMATIQUES POLYCYCLIQUES LORS DE
TRAVAUX D’ETANCHEITE DE BATIMENTS

Introduction : Les étancheurs sont exposés aux HAP lors de I’application de nouveaux
revétements d’étanchéité (bitumes) et du rabotage d’anciens revétements (goudrons).
L’objectif de ce travail était de mesurer les expositions actuelles aux HAP des étancheurs
mais aussi de les comparer aux données collectées sur une quinzaine d’années, afin de mettre
en évidence les facteurs déterminants des niveaux d’exposition et d’en dégager des
recommandations de prévention.

Materiel et méthode : Une surveillance des expositions a été réalisée lors de plusieurs
campagnes entre 2004 et 2017. Les métrologies incluaient a la fois des prélévements
atmosphériques individuels (17 HAP) et/ou une surveillance biologique (analyse des
métabolites urinaires du pyréne (1-OHP), Benzo(a)Pyrene (3-OHBaP et TétraolBaP),
naphtalene (1- et 2-naphtols), fluoréne (1-2-3-9-fluorénols) et phénanthrene (1-2-3-4-9-
phénanthrols)). 73 étancheurs de 23 chantiers ont été suivis et répartis en 3 groupes : soudage
de feuilles bitumineuses au chalumeau (groupe « bitumes polymeres »), collage de feuilles
bitumineuses a 1’enduit d’application a chaud (groupe « bitumes oxydés ») et rabotage
d’anciens revétements en brai de houille (groupe « dérivés de goudrons »). Les techniques
utilisées, produits manipulés et conditions d’exposition ont été systématiquement recueillis.

Résultats : 28 prélevements atmosphériques individuels et 240 prélevements urinaires ont été
analysés. Les métrologies atmosphériques ont mis en évidence une forte prédominance des
HAP gazeux par rapport aux HAP particulaires. Les concentrations les plus importantes ont
été observées dans le groupe pratiquant du rabotage d’anciens revétements en brai de houille.
Les résultats biologiques étaient cohérents avec les niveaux atmosphériques, indiquant une
prédominance des métabolites des HAP a 2-3 cycles aromatiques sur ceux a 4-6 cycles (dont
BaP). Les concentrations des étancheurs étaient significativement plus élevees que celles de
témoins. Le 1-hydroxypyréne, 3-fluorénol et 2-phénanthrol apparaissaient comme les
biomarqueurs les mieux corrélés a I’exposition et les moins influencés par le tabagisme. Les
naphtols, bien que majoritaires, étaient en revanche non corrélés a 1’exposition et fortement
influencés par le tabagisme. Les niveaux de 3-OHBaP étaient fréquemment indétectables pour
les expositions aux bitumes, mais atteignaient jusqu’a 0,5 nmol/mol de créatinine lors du
rabotage.

Conclusion : Alors que les expositions actuelles aux HAP sont faibles lors de I’application de
revétements d’étanchéité¢ bitumineux, elles restent potentiellement importantes lors du
rabotage d’anciens revétements contenant des derivés de goudrons qui reste une pratique
courante. Les biomarqueurs d’exposition les plus pertinents dans ce contexte sont le 1-
hydroxypyrene, les fluorénols et phénanthrols, mais pas les naphtols. Les métabolites du BaP
(3-hydroxybenzo(a)Pyréne ou TétraolBaP) ne sont recommandés que lors d’exposition a des
dérivés de goudrons.
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