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RESUME

Le terme de produits phytopharmaceutiques regroupe une large gamme de substances
actives destinées a protéger les végétaux contre les organismes nuisibles. Leur utilisation
massive en milieu agricole ces derniéres décennies s’est accompagnée d’une contamination
généralisée de I'environnement, conduisant a I'exposition d’espéces non cibles. A cet égard,
les populations vivant a proximité des zones d’épandages phytosanitaires font I'objet de
préoccupations nouvelles de la part des chercheurs, des institutions et du grand public. Le
premier objectif de cette these consistait a réaliser une revue bibliographique des travaux
scientifiques portant sur la caractérisation de I'exposition des riverains de zones agricoles et
sur l'étude de ses déterminants. Les résultats de ce travail ont montré que, pour de
nombreuses substances actives, les expositions aux pesticides étaient plus élevées chez les
riverains de zones de cultures que pour la population générale. En revanche, les données
scientifiques restaient lacunaires concernant d’autres déterminants potentiels de I'exposition
tels que les pratiques agricoles, les conditions météorologiques, les caractéristiques et le
comportement des occupants ou encore la configuration des logements. Afin d’améliorer notre
connaissance de ces facteurs, et cela dans I'optique de pouvoir proposer a terme des actions
de prévention, une étude observationnelle pilotée par I'Université de Bordeaux a été conduite
en Gironde (étude PESTIPREV). Dans ce cadre, une campagne de mesures a été menée
dans une trentaine de domiciles jouxtant des parcelles de vignes, afin d’y collecter les résidus
de pesticides présents sur des surfaces extérieures et intérieures du logement et dy
rechercher huit fongicides. Le second objectif de thése consistait a identifier les déterminants
de l'exposition individuelle non alimentaire aux pesticides agricoles des sujets inclus dans
'étude PESTIPREV. Nos résultats, issus d’analyses de modélisation par équations
structurelles, ont montré que la contamination du jardin par les pesticides agricoles était
positivement et significativement associée aux surfaces en vignes situées dans un rayon de
500m autour du logement. En revanche, des conditions météorologiques dispersives (pluie et
vent) étaient de nature a limiter les concentrations surfaciques observées. A lintérieur du
logement, la contamination par les pesticides était positivement associée aux quantités
annuelles moyennes de composés phytosanitaires vendues dans la zone postale du logement,
et au transfert potentiel de pesticides depuis I'extérieur par les occupants. En revanche, le
niveau d’activité du foyer, la fréquence de nettoyage et la fréquence de contact avec les
surfaces étaient associés a une diminution de la contamination. Ces premiers travaux seront
complétés par de futures analyses, mais permettent d’envisager des actions de gestion liées
aux pratiques agricoles ainsi que des mesures de prévention individuelle a destination des
populations rurales, dont l'efficacité et I'acceptabilité resteront a évaluer dans le cadre de
futures études interventionnelles.

Mots-clés : Exposition, agriculture, riverains, pesticides, viticulture, prévention



ABSTRACT

The plant protection products include a wide range of active substances intended to protect
plants against harmful organisms. Their massive use in agriculture in the last decades has led
to a widespread contamination of the environment, resulting in the exposure of non-target
species. The populations living near fields treated with pesticides are the object of new
concerns from researchers and institutions. The first objective of this thesis was to conduct a
bibliographic review of scientific publications that have characterized the exposure to
pesticides of subjects living near crops and studied its determinants. The results of this review
showed that, exposure to pesticides was higher for people living in agricultural areas than for
the general population, for many active substances. On the other hand, scientific literature
remained incomplete regarding other potential determinants of exposure, such as agricultural
practices, meteorological conditions, occupant characteristics and behavior, and building
configuration. In order to improve our knowledge of these factors, to conceive eventually
preventive actions, an observational study led by the University of Bordeaux was conducted in
Gironde (the PESTIPREYV study). A measurement campaign was led in thirty homes adjacent
to vineyards to collect pesticide residues on outdoor and indoor surfaces of the home, in order
to search for eight fungicides. The second objective of the thesis was to identify the
determinants of individual non-dietary exposure to agricultural pesticides of the subjects
included in the PESTIPREYV study. Our results, obtained using structural equation modeling,
showed that the contamination of the garden by agricultural pesticides was positively and
significantly associated with the area of vineyards within a 500m radius of the house. On the
other hand, dispersive meteorological conditions (rain and wind) were likely to limit the
observed pesticide concentrations. Inside the dwelling, pesticide contamination was positively
associated with the average annual quantity of phytosanitary compounds sold in the postal
area of the dwelling, and with the carrying of pesticides from outside by the occupants. On the
opposite, the level of household activity, the cleaning frequency, and the frequency of contact
with surfaces were associated with a decrease in contamination. These initial results will be
completed by future analyses but allow us to consider management actions related to
agricultural practices as well as individual prevention measures for rural populations, whose
effectiveness and acceptability will remain to be evaluated in future interventional studies.

Keywords: Exposure, agriculture, residents, pesticides, viticulture, prevention
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1. Introduction générale

1.1. Les pesticides : sources d’exposition et effets sur la santé
1.1.1. Les pesticides : éléments de définition et données d’usages

Le mot « pesticide », dérivé des termes latins « caedere » (tuer) et « pestis » (fléau), est un
terme générique dont l'acception varie en fonction des contextes d'utilisation et des
réglementations (1). Généralement, ce terme est utilisé pour désigner les substances
employées dans la lutte contre les organismes nuisibles, qu’il s’agisse de plantes, d’animaux,
de champignons ou de bactéries. Les pesticides utilisés pour la protection des végétaux sont
regroupés sous le terme réglementaire de produits phytopharmaceutiques (2) ou encore
produits phytosanitaires. Les produits biocides (3) sont quant a eux utilisés pour des usages
trés variés, tant professionnels que domestiques, tels que la désinfection des surfaces, la
dératisation, le traitement du bois contre les insectes xylophages, etc. Enfin, des produits
antiparasitaires externes a usage humain ou vétérinaire répondent également a I'appellation
de pesticides. Aujourd’hui, les pesticides regroupent plus de 1 000 substances
commercialisées sur le marché de I'Union européenne (4). Leur mise sur le marché et leurs
usages sont encadrés par plusieurs réglementations dans un cadre juridique européen

harmonisé.

Nous nous intéresserons dans ce travail exclusivement aux produits phytopharmaceutiques
utilisés en agriculture. Ces produits représentent aujourd’hui la majorité des pesticides mis sur
le marché en France (90 % des quantités vendues (5)). Bien que des traces d'usage de
pesticides aient été documentées durant la Gréce antique (Homére mentionnait ainsi dans ses
ceuvres l'utilisation du soufre comme agent de fumigation (6)), 'usage généralisé des produits
phytosanitaires reste relativement récent et ne s’est massivement développé qu’apres la
seconde guerre mondiale avec notamment le développement des produits
phytopharmaceutiques de synthése (7). La période de I'apreés-guerre a ainsi été marquée par
I'essor de I'emploi des herbicides, utilisés pour supprimer les adventices faisant concurrence
aux especes végétales d'intérét agronomique, et par un recours intensif aux insecticides, afin
de contrer les dégats causés par les insectes ravageurs des cultures. Les premiers fongicides
de synthése, utilisés pour lutter contre les maladies des plantes causées par les champignons,
se sont développés quant a eux a partir des années 1970. Ces progrés dans la protection des
cultures ont largement contribué a assurer la sécurité alimentaire mondiale en permettant

d’augmenter les rendements agricoles et en garantissant une régularité des productions.

Cependant, le recours important aux produits phytosanitaires fait de I'agriculture francaise un

systeme de production trés dépendant des pesticides (7). En 2020, la France occupait la
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troisieme place des pays européens consommateurs de produits phytopharmaceutiques,
aprés I'Espagne et I'ltalie, avec 294 substances actives et plus de 1 500 préparations
commerciales actuellement autorisées sur le territoire national (8). La France est en effet I'un
des plus importants producteurs agricoles d’Europe, avec pres de 43,9 % de sa superficie
consacrée a l'agriculture soit 278 142 km2. La production de 'industrie agricole a été évaluée
en 2019 a 77,0 milliards d’euros, la valeur la plus élevée parmi les Etats membres de I'UE (9).

Il est difficile de connaitre de fagon détaillée les usages agricoles des pesticides en France.
Les grandes tendances du recours aux pesticides en agriculture peuvent néanmoins étre
étudiées a I'aide des données des ventes des produits phytopharmaceutiques, déclarées par
les distributeurs de ces produits, au titre de la redevance pour pollutions diffuses prévue par
la loi sur I'eau et les milieux aquatiques de 2006 (LEMA). Ces données sont versées chaque
année dans la Banque Nationale des Ventes des Distributeurs de produits
phytopharmaceutiques (BNVD) (10). Elles renseignent sur les quantités de chaque produit
acheté chaque année au code postal de l'acheteur, mais sans information d’utilisation
effective. La Figure 1 présente [I'évolution des quantités totales de substances
phytopharmaceutiques vendues en France d’aprés les données fournies par la BNVD (11). On
observe qu’au cours de la décennie 2010, la quantité totale moyenne de substances actives
vendues a augmenté de 9 % alors que la surface agricole utilisée (SAU) restait stable sur cette
méme période (- 0,8 %), avec de nettes fluctuations annuelles liées aux effets climatiques et
aux comportements de stockage (phénoméne notable en 2018 en perspective de
'augmentation du taux de redevance pour pollution diffuse début 2019). Néanmoins, une
analyse lissée en moyenne triennale montre une baisse de prés de 10 % des quantités
vendues de produits phytopharmaceutiques n’entrant pas dans les usages de I'agriculture

biologigue ou dans le cadre du biocontréle.

Ainsi, bien que des efforts nationaux importants aient été entrepris afin d’encourager la
diminution de l'usage des pesticides en agricultures ces quinze derniéres années, les données
de consommation ne laissent entrevoir qu’'une modeste baisse de I'usage de ces produits en
France. Les évolutions futures des usages sont difficiles a prévoir. L’agriculture européenne
se trouve aujourd’hui confrontée a plusieurs défis de taille incluant les conflits, les crises
sanitaires, les fluctuations économiques ainsi que le changement climatique qui remettent en
cause la sécurité alimentaire (12) et qui pourraient freiner la conversion des systemes

agricoles vers des systémes moins consommateurs en pesticides.



Figure 1 - Evolution des quantités totales de substances phytopharmaceutiques vendues en
France (source: BNVD)
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1.1.2. Une contamination généralisée de I’environnement par les pesticides

La majorité des pesticides sont appliqués par pulvérisation terrestre, les épandages aériens

étant interdits en France par la loi Grenelle 1l du 13 juillet 2010.

Lors des épandages, une partie des pesticides appliqués ne va pas atteindre sa cible et va
étre transportée en dehors de la zone d’application par le vent, soit sous forme de gouttelettes,
soit sous forme gazeuse suite a la volatilisation de la substance depuis la goutte. Ce
phénomene est désigné sous le nom de dérive de pulvérisation. Son intensité dépend du
matériel utilisé (type de pulvérisateur, pression, buses), de la formulation du produit (présence
de co-formulants, adjuvants dans le produit), de la culture traitée (stade végétatif, hauteur et
porosité du couvert) et des conditions météorologiques (vent, humidité, température). La
dérive est en revanche peu ou pas dépendante des propriétés physico-chimiques des

composeés épandus (13).

Par ailleurs, des rémissions de substances phytopharmaceutiques depuis la plante ou le sol
peuvent survenir durant quelques heures a quelques semaines apres l'application. Ce
mécanisme appelé volatilisation est largement dépendant de la nature physico-chimique des
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substances, de la formulation des produits, de la surface traitée (sol nu, végétation) et des
conditions météorologiques et pédologiques ambiantes. Généralement, les niveaux de
concentration des pesticides dans l'air émis par volatilisation sont moindres que ceux

provoqués par la dérive, mais peuvent perdurer sur de longues périodes (13).

Enfin, le phénoméne d’érosion éolienne qualifie les envols de particules depuis le sol sous

I'effet du vent.

La Figure 2 illustre ces transferts atmosphériques de pesticides depuis la parcelle pendant et
apres l'application.

Figure 2 - Transferts atmosphériques des pesticides pendant et apres I’application (source:
ATMO Nouvelle-Aquitaine)
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Une fois émis dans I'atmosphére, les produits phytosanitaires vont étre transférés, sur de plus
ou moins longues distances. La décroissance des concentrations selon I'éloignement de la
source va dépendre de I'état des composés (décroissance plus rapide pour les particules
grossiéres que pour les gaz ou les particules fines), des conditions météorologiques locales
(effet de dilution liée aux vents), de l'occupation des sols environnants (possible effet
d’interception des grosses particules par les haies ou les obstacles artificiels) et du potentiel

de dépbt ou de dégradation des substances (par exemple par photochimie) (13).

Bien que la surveillance des pesticides dans l'air ne soit pas réglementée, ni au niveau
national, ni au niveau européen, certaines Associations Agréées de Surveillance de la Qualité
de I'Air (AASQA) réalisent des campagnes a I'échelle régionale depuis les années 2000. Les
mesures réalisées confirment la présence des pesticides d’origine agricole dans I'atmosphére,
avec des profils de contamination variant suivant les cultures majoritaires dans la zone et en

fonction de la saison (14).



Les pesticides disséminés dans l'air, hors de la zone d’application, peuvent ensuite se déposer
sous forme de dépbts secs ou humides (avec les pluies) sur les plans d’eau et sur les sols,
avant d’étre entrainés avec les eaux de pluie jusque dans les milieux aquatiques par
ruissellement et infiltration. Les pesticides sont ainsi aujourd’hui a l'origine d’'une pollution
diffuse qui contamine toutes les eaux continentales. Ainsi, prés de 20 % des stations de
surveillance des eaux de surface dépassaient les concentrations maximales ou les
concentrations moyennes annuelles admissibles pour au moins un pesticide sur la période
2017-2019 (15). Prés de 80% des 2 340 points de mesure des réseaux de surveillance de la
qualité des eaux souterraines sont concernés par la présence d’au moins un pesticide. La
concentration totale en pesticides dépassait en 2018, dans 35% des cas, la norme
environnementale de 0,5 pg/l pour le total des substances et dépassait dans 47% des cas, la

norme de 0,1 ug/l pour une substance considérée isolément (16).

La persistance des substances actives et leurs métabolites dans I'environnement varie
fortement selon la molécule, allant de I'ordre de quelques heures ou jours a plusieurs années,
leur vitesse de dégradation dépendant également des conditions environnementales,

géochimiques et climatiques des milieux.

1.1.3. Exposition de ’lhomme aux pesticides agricoles

Les substances phytopharmaceutiques vont pénétrer dans I'organisme par la voie cutanée, la
voie digestive et la voie respiratoire ; la contribution respective de ces trois voies variant

significativement selon qu'il s’agit d’expositions professionnelles ou environnementales.

Les expositions professionnelles aux pesticides agricoles peuvent survenir pendant certaines
taches amenant les agriculteurs a étre en contact direct avec les produits: transport et
stockage de pesticides, préparation des produits, épandage sur les cultures, nettoyage du
matériel de pulvérisation. Des expositions peuvent aussi survenir lors des travaux agricoles
réalisés dans les champs traités par les produits phytosanitaires (on parle de «réentrée »)
(17). Enfin, les professionnels et leurs familles sont susceptibles d’étre exposés aux produits
pesticides a leur domicile, suite au transfert de substances a l'intérieur du logement par le
travailleur, sur sa peau, ses chaussures, ses vétements de travail (expositions dites

paraprofessionnelles) (18,19).

La population générale serait quant a elle principalement exposée aux pesticides agricoles par
la voie alimentaire (1). L’Etude de I'Alimentation Totale (EAT) conduite entre 2006 et 2010 et
qui visait a surveiller I'exposition alimentaire de la population francaise a des substances
d’intérét en santé publique avait permis de rechercher 283 pesticides dans les aliments. Un

certain nombre de résidus avaient ainsi été retrouvés dans les échantillons sans qu’aucun
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dépassement de valeur toxicologique de référence (VTR) n'elt été signalé pour les
substances analysées (20). Si I'exposition de la population générale survient majoritairement
par la consommation de denrées, elle peut advenir dans une bien moindre mesure, par la
consommation d’eau. En 2020, 94,1 % de la population, soit plus de 62,1 millions d’habitants,
avait été alimentée par de I'eau en permanence conforme aux limites de qualité en pesticides
fixées par la réglementation (21).

Enfin, les personnes résidant en zone agricole seraient, du fait de la proximité d’épandages,
plus exposées aux pesticides agricoles que la population générale, via leur environnement.
Deux revues systématiques ont été publiées en 2015 par Deziel et al., sur les expositions non
alimentaires aux pesticides dans les zones agricoles. La premiére revue portait sur les voies
d’exposition extra-professionnelles aux pesticides de femmes vivant dans des zones agricoles
en Amérique du Nord. Dix des 35 publications (1995-2013) avaient rapporté des associations
significatives ou suggestives (p < 0,1) entre la voie d’exposition liée a la dérive de pulvérisation
et les niveaux de pesticides mesurés dans la poussiére domestiqgue ou les niveaux de
biomarqueurs. La seconde publication portait sur la contribution relative des différentes voies
d’exposition environnementale aux niveaux de pesticides mesurés dans la poussiére
domestique. Les résultats de cette revue, incluant sept études couvrant la période 1995-2015,
montraient que les concentrations de pesticides dans la poussiére diminuaient fortement et de
maniere non linéaire a mesure que la distance entre le domicile et les champs traités
augmentait. Ces études se sont toutefois concentrées sur des populations spécifiques
(femmes ou enfants, souvent membres de familles d’agriculteurs), des types d’échantillons

(poussiere domestique principalement) et une localisation géographique (Amérique du Nord).

La Figure 3 résume les sources potentielles de 'homme aux pesticides d’origine agricole

évoquees dans ce chapitre.
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Figure 3 - Sources d’exposition aux pesticides utilisés en agriculture
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1.1.4. Des effets sur la santé a évaluer, prévenir et réparer

Les substances phytopharmaceutiques sont tres diverses et présentent une multiplicité de
mécanismes d’action. Néanmoins, elles possedent la propriété intrinseque commune d’agir
sur le vivant, posant ainsi la question des effets potentiels sur la santé chez I’homme,
engendrés par des expositions aigués ou chroniques aux pesticides, en milieu professionnel

ou extra-professionnel.

Afin de prévenir la survenue de risques sanitaires liés aux pesticides, la mise sur le marché
de substances phytopharmaceutiques est conditionnée a [I'obtention préalable d’'une
Autorisation de Mise sur le Marché (AMM) comprenant une évaluation des risques sanitaires
et environnementaux des pesticides. La procédure d’autorisation consiste a vérifier que les
produits sont composés de substances autorisées pour l'usage spécifié et que, dans les
conditions normales d’utilisation, ils sont efficaces et n’exercent aucun effet inacceptable sur
la santé humaine ou animale, et sur I'environnement, selon des criteres fixés par la
réglementation. L’évaluation des risques concernant la sécurité pour ’lhomme intégre plusieurs
catégories de personnes : les applicateurs, les travailleurs, les personnes présentes pres des
lieux d’épandage, mais aussi les consommateurs exposeés au travers des résidus de pesticides
présents dans les aliments et I'eau. Dans le cadre de ce processus d’évaluation, les
expositions aigués et chroniques aux pesticides sont estimées quantitativement a l'aide de
plusieurs bases de données et modeles, avant d’étre comparées a des valeurs toxicologiques
en dessous desquelles aucun risque pour la santé humaine n’est attendu. L’établissement de
ces valeurs repose principalement sur des données de toxicologie expérimentale chez

lanimal. Ce dispositif permet également aux autorités de fixer des bonnes pratiques
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d’utilisation des pesticides et, si nécessaire, d’introduire des restrictions d’'usage en fonction
des risques identifiés ou des mesures de gestion. Les AMM sont valables pour une période

de dix ans, puis une demande de renouvellement doit étre de nouveau effectuée.

Concernant le suivi post-AMM, la France s’est dotée depuis 2014 d'un dispositif de
phytopharmacovigilance animé par I’Agence nationale de sécurité sanitaire de I'alimentation,
de I'environnement et du travail (Anses) (22). Son objectif est de collecter et d’'analyser des
données de surveillance sur les produits phytopharmaceutiques apres leur mise sur le marché
afin d’identifier au plus tét d’éventuels effets indésirables liés a I'utilisation de ces produits sur
la santé des étres vivants et des écosystémes. La mise en lumiére de nouveaux éléments
concernant les effets indésirables d’un produit peut entrainer a terme le réexamen de TAMM
d'un produit. Ce recueil a ainsi déja conduit au retrait du marché de plusieurs produits,

notamment a base de chlorpyriphos-éthyl, glufosinate ou métam-sodium.

La démonstration d’un risque pour la santé en lien avec des expositions aux pesticides
d’origine agricole peut également étre établie a posteriori de la mise sur le marché par des
études épidémiologiques. Une expertise collective menée par I'Institut national de la santé et
de la recherche médicale (Inserm) conduite en 2013, et mise a jour en 2021, a réalisé un bilan
et une analyse critique de la littérature épidémiologique internationale sur le lien entre
pesticides et santé. Les résultats des études épidémiologiques ont été mis en perspective
avec ceux des études toxicologiques pour évaluer la plausibilité biologigque des liens observés.
L’expertise a ainsi établi, avec un fort niveau de présomption, une association entre I'exposition
aux pesticides et la survenue de cancers de I'adulte (lymphomes malins non hodgkiniens,
myélome multiple, cancer de la prostate) et de I'enfant (tumeurs cérébrales,) de maladies
neurologiques (maladie de Parkinson, troubles cognitifs), de pathologies respiratoires
(bronchopneumopathie chronique obstructive), de malformations congénitales, de troubles du
développement (atteintes cognitives et comportementales). Un niveau de présomption moyen
a été attribué a certains cancers de I'adulte (leucémies, tumeurs cérébrales, rein et vessie,
sarcomes des tissus mous), aux morts foetales et a d’autres pathologies (anxiété, dépression,

pathologies thyroidiennes, asthme) (1,23).

Certaines de ces maladies, lorsqu’elles sont en lien avec des expositions en milieu de travail
aux pesticides, ouvrent droit a une reconnaissance en maladie professionnelle pouvant
apporter a la victime ou a ses ayants droit des indemnités et des droits spécifiques (rente,
gratuité des soins...). C’est le cas pour la maladie de Parkinson et les lymphomes malins non
Hodgkinien. Par ailleurs, un Fonds d’'Indemnisation des Victimes des Pesticides a été créé en

2020. Outre les personnes exposées professionnellement, ce Fonds est également destiné
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aux enfants exposés pendant la période prénatale du fait de I'exposition professionnelle de

'un ou des deux parents qui a provoqué une pathologie (24).

Si I'étude des risques directs que constituent les pesticides pour la santé humaine est
primordiale, il ne faut pas omettre les impacts de ces produits sur la biodiversité et sur les
fonctions écosystémiques qui lui sont associés et qui sont des déterminants essentiels de la
santé humaine. Une expertise collective menée conjointement par l'Institut national de
recherche pour I'agriculture, l'alimentation et I'environnement (INRAE) et I'Institut frangais de
recherche pour I'exploitation de la mer (Ifremer) publiée en 2022 (25) montre ainsi que les
produits pharmaceutiques ont un effet direct dans le déclin des populations d’invertébrés
terrestres et aquatiques des oiseaux communs, mais également des effets indirects associés
a la réduction des ressources alimentaires ou a l'altération voire la suppression d’habitats des
espéces terrestres. En milieu marin, des impacts directs et indirects ont également été
observés a I'échelle des individus. Peu d’études ont spécifiquement étudié le lien entre
I'utilisation de produits phytopharmaceutiques et les services écosystémiques. Mais il a par
exemple été montré que l'usage des produits phytopharmaceutiques affecte la pollinisation et

la régulation naturelle de ravageurs contre lesquels ces mémes produits tentent de lutter.

1.2. Les riverains de zones agricoles, sujets de
préoccupations nouvelles

1.2.1. Sources et voies d’expositions environnementales aux pesticides
agricoles
Si les études scientifiques se sont d’abord focalisées sur les populations d’agriculteurs
exposeés professionnellement aux produits phytopharmaceutiques, la question des expositions
environnementales des «riverains » de zones cultivées n’a émergé que plus récemment. Le
développement des connaissances scientifiques sur les effets des pesticides, ainsi que
'ensemble des mutations sociales, économiques et politiques des zones rurales et agricoles
ont contribué a rendre visible la potentielle dangerosité des pesticides par la population
francaise, suscitant notamment des protestations de riverains vivant a proximité de vergers ou

de vignes pour limiter les épandages a proximité des lieux de vie (23,26).

A ce jour, il n’existe pas de définition harmonisée du terme « riverain ». La réglementation
européenne définit un terme proche, celui des «résidents» de la maniére
suivante : « personnes qui habitent, travaillent ou fréquentent une institution a proximité des
espaces traités avec des produits phytopharmaceutiques, a une fin autre que celle de travailler

dans l'espace traité ou avec les produits traités » (3). Dans ce travail, nous considérerons
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gu’un riverain de zone agricole est une personne habitant a proximité de zones de cultures,

sans toutefois introduire de distance maximale d’éloignement au champ.

Comme évoqué dans la partie précédente les pesticides émis par les épandages agricoles
peuvent, sous I'effet du vent, étre transportés sous forme de gouttelettes, sous forme gazeuse
ou associés a des particules sur de plus ou moins longues distances, jusqu’aux zones
d’habitation. La partition des pesticides entre la phase gazeuse et particulaire dépend de leurs
propriétés physico-chimiques (coefficient de partage octanol-eau, pression de vapeur,
constante de Henry), des conditions environnementales (température, humidité relative), des
pratiques phytosanitaires (techniques d’application, formulation des pesticides) et des
caractéristiques des particules présentes dans I'air ambiant (27). En ce qui concerne l'intérieur
des béatiments, plusieurs phénoménes pouvant influencer les niveaux et le devenir des
composés atmosphériques ont été décrits dans la littérature scientifique (28,29), dont certains

peuvent s’appliquer aux pesticides.

Les pesticides sous forme particulaire sont susceptibles de pénétrer dans I'environnement
intérieur par différents mécanismes que sont: la ventilation naturelle (ou aération), la
ventilation mécanique et la pénétration au travers de petites fissures ou d’interstices présents
dans I'enveloppe du bati. Il est a noter que ces mémes mécanismes peuvent aussi étre a
I'origine secondairement de transferts de particules vers I'extérieur du batiment. A l'intérieur,
les particules en suspension vont progressivement se déposer sur les surfaces. Des
phénoménes de resuspension des particules déposées, générés par des activités plus ou
moins intenses réalisées par les occupants (marche, entretien ménager), ont également été
décrits dans la littérature. Des phénoménes de mélange peuvent survenir localement dans
une piece, induits par des moyens mécaniques, tels que le fonctionnement de la ventilation,
l'ouverture des fenétres, ou le mouvement des personnes dans une piéce. Enfin, les courants
d’air naturels ou générés par les ventilateurs et les différences de température peuvent générer
des transports de particules entre plusieurs zones du batiment (transports interzonaux). Ces
phénoménes sont présentés dans la Figure 4, adaptée d’'un schéma proposé par Nazaroff
(29). Outre ces processus, les particules de pesticides sont susceptibles d’étre transférées
dans le logement par « portage » («track-in» en anglais), sur la peau, les vétements, les

chaussures contaminées des occupants ou par leurs animaux domestiques (18,19).

Les molécules en phase gazeuse vont également pénétrer dans le béati par les mémes
mécanismes présentés ci-avant et vont pouvoir étre adsorbées sur les particules présentes

dans l'air intérieur, les surfaces ou encore se lier aux particules de poussiere intérieure (28).
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Figure 4 - Dynamique des particules intérieures (schéma adapté de W.W. Nazaroff)
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Finalement, les riverains peuvent se retrouver exposés aux pesticides a lintérieur des

batiments par différentes voies : inhalation de gaz ou de particules en suspension, ingestion
non alimentaire de poussiére (en particulier chez les nourrissons et les jeunes enfants),
ingestion de composés adhérant aux aliments, ainsi que par absorption cutanée au contact de
I'air ou de surfaces contaminées (28,30). A noter également que les riverains peuvent se
retrouver exposeés a I'extérieur du batiment, lors de la réalisation d’activités dans le jardin, par
inhalation des pesticides présents dans I'air (sous forme de gaz, de particules ou de gouttes
de pulvérisation), par contact cutané avec des surfaces contaminées, par ingestion de sols
(notamment par les enfants au travers du portage main-bouche) ou d’aliments contaminés
provenant du potager. La Figure 5 fournit un schéma conceptuel des voies d’expositions des

populations vivant a proximité de champs traités liés a la voie atmosphérique.
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Figure 5 - Schéma conceptuel des voies d’expositions aux émissions atmosphériques de pesticides
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1.2.2. Evaluation des effets de santé liés aux pesticides chez les riverains de
cultures

L’étude de la survenue d’effets sur la santé en lien avec une exposition aux pesticides est

appréhendée dans la population des riverains a priori lors de la réalisation des études

sanitaires requise pour lattribution des AMM et a posteriori par la conduite d’études

épidémiologiques.

Dans le cadre des demandes d’AMM, une évaluation de I'exposition des résidents doit étre
réalisée selon les recommandations élaborées par I'Autorité européenne de sécurité des
aliments (EFSA), publiées en 2014 et mises a jour en 2021 (31). Cette évaluation repose sur
l'utilisation de modéles et de jeux d’équations permettant de caractériser les expositions
directes et indirectes aux pesticides, liées a : 1/ la dérive de pulvérisation au moment de
l'application du produit, 2/ la volatilisation post-traitement, 3/ le contact avec une surface
contaminée par les dépdts de pesticides et 4/ la réentrée dans les zones agricoles traitées.
Ces valeurs sont ensuite comparées a des valeurs toxicologiques de référence afin d’évaluer
des risques pour la santé, posés par ces substances a court et a long terme. La délivrance
des AMM peut s’accompagner de I'imposition de mesures de gestion comme la mise en place
de distances de sécurité (3, 5 ou 10 m pour les cultures basses et 10 m pour les cultures
hautes). Cependant, des limites importantes a cette démarche ont été identifiées par 'EFSA.
Ainsi, 'Agence évoque un manque de données qualitatives et quantitatives sur les différentes
voies d’exposition des résidents et sur leur contribution respective a I'exposition globale. De
méme, 'EFSA reléve un manque de données concernant les expositions liées a la dérive
apres application sur des cultures hautes ou sur I'évolution journaliere des concentrations
atmosphériques des substances apres I'application. Enfin, les modeéles actuels ne permettent
pas de prendre en compte des données spécifiques d’'un territoire (données géographiques,
de topographie, conditions météorologiques particulieres). Ainsi, 'TEFSA recommande que des
données supplémentaires soient générées concernant les résidents afin de réaliser des

évaluations des expositions plus réalistes (32).

Des études épidémiologiques ont mis en évidence des associations entre la proximité
résidentielle de champs traités avec des pesticides et I'apparition d’effets néfastes sur la santé.
Il s’agissait notamment de cancers (33-35), de troubles neurologiques (36), d’effets sur la
grossesse ou le développement des enfants (37-43), d’effets sur la santé respiratoire (44).
Selon une étude métabolomique conduite dans une population de riverains de zones agricoles
en Californie, une exposition chronique et faible aux pesticides a partir de sources ambiantes
dans les foyers et sur les lieux de travail pourrait provoquer un stress oxydatif, des réactions

inflammatoires et un dysfonctionnement mitochondrial, certains mécanismes biologiques qui
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ont été impliqués dans une variété de maladies dans des études épidémiologiques et

expérimentales antérieures (45).

1.2.3. Mesures nationales de protection des populations riveraines de sites
agricoles
Les enjeux de protection des populations riveraines des sites agricoles ont été intégrés au

niveau national dans la réglementation d’'une part, et dans les politiques publiques d’autre part.

Au niveau réglementaire, figurent tout d’abord des mesures non spécifiques des populations
riveraines de sites agricoles, destinées a prévenir la contamination des cours d’eau par la
dérive, telles que linterdiction de traiter avec un vent supérieur & 19 km/h (Arrété du 4 mai
2017) (46).

En paralléle de ces textes, plusieurs dispositions visant a protéger spécifiquement les riverains
ont été introduites dans la réglementation. Le code rural et de la péche maritime impose ainsi
la mise en place de mesures de protection adaptées (haies, équipements, dates et horaires
de traitement) lors de I'utilisation de produits phytopharmaceutiques a proximité des lieux
accueillant des personnes vulnérables (écoles, maisons de retraite, hopitaux...) (47). Lorsque
ces mesures ne peuvent pas étre mises en place, les préfets de département peuvent définir
une distance minimale en dec¢a de laquelle il est interdit d'utiliser des produits
phytopharmaceutiques a proximité de ces lieux. Deux autres textes visant a protéger les
riverains sont parus au journal officiel le 27 décembre 2019. Un arrété fixe des distances
minimales a respecter lors du traitement des parties aériennes des plantes aux abords des
habitations (48). Le décret conditionne la réduction de ces distances de sécurité minimale a la
signature de chartes départementales d’engagement et a la mise en ceuvre de procédés
réduisant la dérive des pesticides (buses antidérives, panneaux récupérateurs, barrieres
physiques en bord de parcelle, aménagements parcellaires, conditions d’utilisation des
pesticides sur les rangs de bordures ...). Les distances de sécurité a respecter dans les zones
de non-traitement et les conditions de réductions possibles des zones de sécurité sont
résumées dans le Tableau 1 ci-dessous. Il est a noter que les distances de sécurité définies
par 'Anses dans le cadre de la délivrance des AMM constituent cependant un minimum
incompressible. Ces textes entrés en vigueur le 1*" janvier 2020 ont depuis été complétés a la
demande du Conseil d’Etat, par un arrété pris le 25 janvier 2022, afin notamment de prendre
en compte, en plus des zones d’habitations, les zones accueillant des travailleurs réguliers
(49). Un décret pris également le 25 janvier 2022 modifie quant a lui les modalités d’élaboration
et d’adoption des chartes départementales d’engagements permettant aux agriculteurs
d’obtenir des dérogations sur les distances minimales a respecter par rapport aux habitations

(50). Par ailleurs, le Conseil d’Etat, saisi a plusieurs reprises par les associations, a enjoint
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I'Etat dans sa décision du 22 décembre 2022 a modifier la réglementation pour déterminer de
nouvelles distances de sécurité concernant les produits classés CMR2 (suspectés d’étre
cancérogénes, mutagénes ou toxiques pour la reproduction) dont I'autorisation de mise sur le

marché ne prévoit pas de distance spécifique d’utilisation.

Tableau 1 - Distances de sécurité a respecter dans les zones de non-traitement (Source :
Chambre d’agriculture des Hauts-de-France) (51)

Quelles Quels produits Largeur de la Réduction possible
cultures ? phytosanitaires ? zone de sécurité de la distance ? *
Produits contenant une
. Non
substance préoccupante 20m
Cultures Tous les autres produits Oui, 3 m si réduction de dérive =
basses . 5m
phytopharmaceutiques 66%
Biocontréles oOm
Produits contenant une 20 m Non

. substance préoccupante
Arboriculture,

Viticulture Tous les autres produits Oui, 5 m si réduction de dérive
Arbre, hyto harmaceﬁti es 10 m de 66%-75% en viticulture et =
Petits fruits P P q 66% en arboriculture
Biocontrbles Om

* La réduction des distances est possible sous réserve de I'utilisation de matériels limitant la dérive. Ces réductions
ne sont pas possibles a proximité des lieux accueillants des personnes vulnérables (écoles, maisons de retraite,
hépitaux...).

Outre les textes réglementaires, les riverains sont également concernés par les différents
plans d’action portant sur les pesticides tels que les plans Ecophyto I, Il et |l+ parus
successivement entre 2008 et 2018 et ayant pour objectif principal la réduction de I'utilisation
des produits phytosanitaires (52). Le plan Ecophyto 1+ (2019-2025) qui intégre le Plan d’action
sur les produits phytopharmaceutiques et une agriculture moins dépendante aux pesticides
paru en 2018 (53) comporte ainsi plusieurs actions concernant les riverains. Y figurent
notamment des actions de soutien financier a la recherche sur la caractérisation des
expositions environnementales des citoyens aux pesticides ou sur les effets des pesticides sur
la santé, et des actions de prévention des risques par l'information, la communication et le

dialogue entre les différents acteurs.
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1.2.4. Recherche sur les populations riveraines de sites agricoles au niveau
national
Les plans présentés précédemment ont porté I'accent sur la nécessité de réaliser des études

nationales chez les riverains.

Dans ce cadre, une campagne nationale exploratoire de mesures des résidus de pesticides
dans l'air a été lancée en juin 2018 par '’Anses en collaboration avec l'Institut national de
'environnement industriel et des risques (Ineris) et ATMO France afin de mieux comprendre
I'exposition de la population générale par inhalation, selon un protocole défini par I’Anses (54),
synthétisé par Hulin et al. (2021) (55). Environ 80 substances ont été mesurées au niveau de
50 sites en France métropolitaine et en outre-mer (14). Certains de ces sites étaient
représentatifs d’environnements agricoles spécifiques (26% de sites en grandes cultures, 18%
de sites viticoles, 20% de sites arboricoles, 10% de sites en maraichage, 6% de sites
d’élevage, et 20 % de sites sans profil agricole majoritaire). Il est ressorti des résultats de cette
étude que certaines substances étaient majoritairement associées a des productions
agricoles, sans pour autant étre absentes des autres profils. Par exemple, la présence de
prosulfocarbe, de pendiméthaline ou de triallate était plus marquée au niveau des sites
«grandes cultures », celle du folpel I'était davantage pour les sites a profil viticole, tandis que
le S-métolachlore était davantage présent sur les sites «arboriculture ». Les résultats ont
également montré des distributions temporelles des concentrations en pesticides, différentes
selon les profils agricoles. Une premiére analyse des impacts sanitaires potentiels de cette
contamination a été menée et a permis d’identifier 32 substances a suivre en priorité a I'avenir

pour raison sanitaire (56).

Par ailleurs, des études épidémiologiques nationales ont été lancées telles que I'étude
PESTIRIV menée conjointement par 'Anses et SPF sur I'imprégnation aux pesticides des
riverains de cultures agricoles (57,58). L’objectif principal de I'étude PESTIRIV est d’identifier
une éventuelle surexposition aux pesticides des personnes vivant prés de vignes par rapport
aux personnes vivant loin de toute culture. L'étude comporte aussi plusieurs obijectifs
secondaires : 1/ mieux connaitre les déterminants de I'exposition pour proposer des
recommandations en vue de réduire les expositions, 2/ étudier I'effet de la distance du domicile
aux parcelles viticoles sur I'exposition des riverains, 3/ étudier les liens entre les différentes
voies d’exposition et leurs associations avec les niveaux d’imprégnation et 4/ décrire la
variation saisonniere de I'exposition. Cette étude comporte la réalisation de mesures de
pesticides dans des matrices biologiques (urines, cheveux) et environnementales (poussieres,
air extérieur, air intérieur, fruits et légumes du jardin) auprés personnes vivant dans des zones

viticoles (& moins de 500 métres de vignes et a plus de 1 000 métres d’autres cultures) et des
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zones éloignées de toute culture (plus de 1 000 metres de toute culture). Ces mesures ont été
effectuées d’octobre 2021 a février 2022, et de mars a aolt 2022. Les premiers résultats de

I'étude PestiRiv sont attendus pour 2024.

Enfin, 'lnserm et Santé Publique France (SPF) ont également lancé I'étude GEOCAP-Agri
portant sur I'étude du lien entre cancers de l'enfant et résidence a proximité d’activités
(centrales nucléaires, lignes a haute tension, routes, cultures agricoles). Il s’agit d’'une étude
cas-témoins nationale en population générale ; les cas étant des enfants de moins de 15 ans
ayant eu un diagnostic de cancer ou de tumeur cérébrale bénigne depuis 2002, résidant en
France métropolitaine. Les expositions aux « cultures » sont estimées en termes de densité

de sources autour du domicile au moment du diagnostic (59).

1.3. Les riverains de zones agricoles en Nouvelle-Aquitaine
1.3.1. «Agir sur les pesticides », une priorité en Nouvelle-Aquitaine

On I'a vu, 'amélioration des connaissances sur les effets des pesticides et la prévention des
expositions des personnes habitant & proximité de zones agricoles, sont devenues au fil des
années des enjeux majeurs pour les pouvoirs publics, au niveau national. Cette dynamique
s'observe également au niveau régional. En Nouvelle-Aquitaine, le troisieme Plan Régional
Santé Environnement (PRSE 3) piloté par I'Etat au travers de ses services déconcentrés, par
'Agence Régionale de Santé (ARS) Nouvelle-Aquitaine et par la Région Nouvelle-Aquitaine,
affiche ainsi comme premier objectif stratégique d’'«agir sur les pesticides et les risques

émergents ou qui progressent » (60).

En effet, la Nouvelle-Aquitaine est la premiére région agricole de France et d’Europe, avec un
SAU de 4,2 millions d’hectares générant un chiffre d’affaires agricole de 10,5 milliards d’euros
(2*" rang frangais, 15 % du chiffre national). C’est donc logiquement l'une des régions
francaises ou la pression phytosanitaire est la plus élevée comme Tlillustrait déja en 2010 la

Figure 6 ci-apres (61).
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Figure 6 - Emploi des pesticides par petites régions agricoles (source : INRAE)

Dépenses en phyto
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D’autre part, la population régionale est particulierement sensible a la thématique des
pesticides. Ainsi d’apres les résultats du dernier Barométre Santé Environnement parus en
2016, sur 18 agents environnementaux testés, la thématique des pesticides était la mieux
«connue» du grand public (seuls 2,7% des personnes interrogées n’en avaient jamais
entendu parler), mais également celle qui enregistrait le plus haut score d’'inquiétude (score 8
sur une échelle de 1 & 10) (62).

1.3.2. Laviticulture, culture prédominante en Gironde

La vigne est présente dans de nombreux pays pour la production de raisins de cuve, de raisins
de table ou de raisins secs. En 2020, cette culture occupait ainsi pres de 7 millions d’hectares
dans le monde. La France se place au troisieme rang mondial en termes de superficie de vigne
(759 060 ha), derriére 'Espagne (931 630 ha) et la Chine (767 513 ha) (63).

Certaines régions frangaises concentrent I'activité viticole. En Gironde, la vigne représente la
culture prédominante ; elle couvre prés de 115 000 hectares, soit la moitié de la surface
agricole utile du département (16). Le territoire se décompose en cing grandes régions
viticoles : Médoc, Graves et Sauternes (regroupant les régions des Graves, de Pessac-
Léognan, de Barsac et Sauternes), Blayais-Bourgeais, Libournais et Entre-Deux-Mers, comme
illustré sur la Figure 7 ci-dessous. La vigne est présente dans prés de neuf communes sur dix

et les parcelles sont étroitement mélées aux zones d’habitation (64).
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Figure 7 — Carte du vignoble bordelais (source : AGRESTE)

Faisant face au vignoble du Médoc,
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de Blaye et de Bourg-sur-Gironde
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Cotes de Blaye, Cotes de Bourg,
Cotes de Bordeaux.

Au nord-ouest, la région
viticole du Médoc s'étend de la
pointe de Grave 3 la limite de
I'agglomeération bordelaise. Elle
couvre 15 % du vignoble total.
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;
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Le Libournais regroupe une
diversité de vignobles autour

de la ville de Libourne et le long
de la rive droite de la Dordogne
et de son affluent I'isle. {Saint-
Emilion et Satellites, Pomerol,
Lalande de Pomerol, Fronsac,
Canon-Fronsac, Castillon, Cotes
de Franc, ..). I rassemble 22 % du
vignoble des vins de Bordeaux.

LUEntre-Deux-Mers couvre un
triangle dontle sommetest le
Bec d'Ambés, et dont les cotés

sont formeés par la Dordogne
au nord et la Garonne au sud-
ouest. Avec 45 % du vignoble,
on y recense les appellations
Entre-deux-Mers, Cadillac,

En enclave des Graves, la région
de Barsac et Sauternes, avec
2% du vignoble, posséde le vin
blanc liquoreux le plus connu
au monde, Sauternes. Laire de
production de l'appellation est
composée de cing communes-
Barsac, Bommes, Fargues,
Preignac et Sauternes.

Cotes de Bordeaux Saint-
Macaire, Graves de Vayres,
Loupiac, Premiéres Cotes de
Bordeaux, Sainte-Croix-du-
Mont, Sainte-Foy-Bordeaux.

Graves, Graves Supérieures et
Pessac-Léognan.

La pression phytosanitaire associée a la viticulture est particulierement importante (65). En
France, la vigne est 'une des cultures les plus traitées avec une moyenne de 20,1 applications
phytosanitaires dans I'année. L’essentiel des traitements concerne la lutte contre les maladies
cryptogamiques, en particulier le mildiou et I'oidium, les principaux bio-agresseurs de la vigne.
En Gironde, la pression phytosanitaire liée a la viticulture est particulierement importante en
raison de conditions climatiques trés favorables au développement des maladies (climat
océanique marqué par la pluie, 'humidité et la chaleur). En 2016, les vignes du Bordelais
avaient ainsi recu en moyenne 24,7 traitements, soit 4,6 de plus que la moyenne nationale.
Les fongicides représentaient plus de 8 traitements sur 10. Le reste se répartissait a parts

égales, entre la lutte contre les insectes et acariens d’'une part et le désherbage chimique

d’autre part.

L’émission de pesticides dans les zones viticoles est attestée par les mesures de surveillance

mises en place par Atmo Nouvelle-Aquitaine depuis plus de 20 ans. Au cours de la saison
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2021, sur les 107 molécules recherchées, 62 avaient été détectées, dont 26 fongicides, 20
herbicides, 15 insecticides et un acaricide. Parmi les principales molécules qui dominaient I'air
en 2021 figurait le folpel, un fongicide de la vigne, présents dans les 6 sites de mesures inclus
dans la campagne et notamment ceux entourés de vignes. Dans ces zones, les pics de
concentrations en pesticides agricoles étaient atteints durant les traitements fongicides, c’est-
a-dire I'été (66).

1.3.3. Projet PESTIPREV

L’ARS Nouvelle-Aquitaine est un acteur de premier plan au niveau régional concernant la
protection des riverains de zones agricoles vis-a-vis des pesticides émis lors des épandages
agricoles. Plusieurs actions pilotées par I’Agence ont ainsi déja vues le jour : mise en place
d’'un dispositif de gestion et de surveillance régional des signalements ayant un lien avec les
épandages agricoles ou non agricoles de pesticides (plateforme Phytosignal), conseil aux élus
locaux pour la rédaction de documents d’urbanisme ou de contrats locaux de santé intégrant
la protection des riverains, pilotage de la constitution d’'une équipe mobile de médiation dans
les territoires, information de la population sur les risques liés aux pesticides et précautions a
prendre a domicile (67). Néanmoins, afin d’appuyer au mieux la prise de décision en matiére
de protection des riverains de zones viticoles, 'ARS Nouvelle-Aquitaine souhaitait bénéficier
de données scientifiques locales permettant de mieux comprendre les déterminants de

I'exposition individuelle des riverains de parcelles agricoles sur le territoire néo-aquitain.

Le Centre BPH (Population Health Research Centre) de Bordeaux est une unité de recherche
de 'INSERM (U 1219) et de I'Université de Bordeaux dont le but est d’explorer et de traiter les
grandes priorités en matiére de santé publique. En son sein, 'équipe EPICENE (EPldemiology
of Cancer and EnviroNmental Exposures) s’est depuis plus de 25 ans intéressée a I'exposition
de 'homme aux pesticides et aux effets de santé consécutifs a ces expositions au travers de
nombreux travaux, d’abord menés chez les travailleurs agricoles, puis étendus

progressivement a d’autres populations.

C’est dans ce contexte que s’est créé un partenariat entre 'ARS Nouvelle-Aquitaine et
'Université de Bordeaux auquel a été associe, dans une approche multidisciplinaire I'équipe
EcoSys de 'INRAE étudiant les émissions de pesticides vers 'atmosphére en lien avec les
activités agricoles et I'équipe LPTC de I'UMR 5805 EPOC de I'Université de Bordeaux,

spécialiste des mesures de concentrations des micropolluants dans I'environnement.

Ce partenariat a donné lieu au projet de recherche dénommé PESTIPREV (Prévention des

expositions aux pesticides des riverains de parcelles viticoles en région Nouvelle-Aquitaine),
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piloté par I'Université de Bordeaux, financé en deux volets par les Plans Ecophyto 2018 et

2020 et par la Région Nouvelle-Aquitaine.
Le projet PESTIPREYV a pour objectifs principaux :

1. rétude des déterminants de I'exposition non alimentaire aux pesticides agricoles chez
des riverains de zones viticoles en Gironde ;

2. la proposition de mesures de prévention visant a abaisser ces expositions.

Ainsi, une meilleure connaissance des déterminants de I'exposition des riverains aux
pesticides permettra d’améliorer la conduite des études épidémiologiques réalisées sur les
effets de santé liés aux produits phytosanitaires et contribuera a apporter des éléments utiles
a I'évaluation des risques réalisée dans le cadre réglementaire. En outre, I'identification des
leviers d’action permettant d’abaisser I'exposition des riverains en zones viticoles sera utile a
I'ARS Nouvelle-Aquitaine pour mener des actions ciblées et proportionnées permettant de
réduire I'impact des expositions dans la population en partenariat avec les autres services de

I'Etat impliqués et les acteurs de terrain.

1.4. Objectifs de these

Cette thése s'inscrit pleinement dans la réalisation du projet PESTIPREV. Ce travail doctoral
a été réalisé dans le cadre du dispositif des Conventions industrielles de formation par la
recherche (dispositif Cifre), piloté par I'Association nationale de la recherche et de la
technologie (ANRT). Il a été effectué au sein de 'ARS Nouvelle-Aquitaine et a été coencadré

par deux laboratoires de recherche : 'équipe EPICENE du BPH et I'équipe Ecosys de 'INRAE.
Les principaux objectifs de ce travail étaient les suivants :

1. Réaliser une revue bibliographique permettant de dresser un état des lieux des
travaux scientifiques portant sur exposition non alimentaire des riverains de

zones agricoles, toutes cultures confondues.

Nous avons cherché pour cela a répondre a deux questions distinctes : Comment I'exposition
résidentielle aux pesticides agricoles a-t-elle été mesurée dans la littérature scientifique et
dans quels objectifs ? Quels déterminants de I'exposition résidentielle non alimentaire aux
pesticides agricoles ont été identifiés? Pour répondre a ces questions, nous avons
respectivement mis en ceuvre une étude de scope présentée en partie 2.2, et une revue

systématique dont les résultats figurent en partie 2.3.

2. ldentifier les déterminants de I’exposition individuelle non alimentaire aux
pesticides agricoles de riverains de parcelles viticoles en Gironde (pratiques

agricoles, conditions météorologiques, caractéristiques physico-chimiques des
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molécules, propriétés du bati, caractéristiques des occupants, activités domestiques,
mode de vie, etc.).

Afin de réaliser ce second objectif, plusieurs actions ont été successivement menées.

Tout d’abord, nous avons élaboré un protocole d’étude permettant de caractériser I'exposition
de riverains de zones viticoles aux pesticides et d’en étudier les principaux déterminants. Ce
travail, présenté en partie 3, repose principalement sur la conduite d’'une campagne de
mesures de pesticides utilisés en viticulture, dans une trentaine de logements situés dans le

vignoble bordelais, a proximité immédiate de vignes traitées.

Nous avons ensuite analysé les données issues de cette campagne afin d’identifier les
principaux déterminants de la contamination résidentielle aux pesticides, en employant une
approche épidémiologigue adaptée aux objectifs de prévention de I'étude PESTIPREV. La
méthode employée ainsi que les résultats de ces analyses sont développés dans la quatrieme

partie de ce mémoire.

Enfin, nous avons élaboré une méthode basée sur la modélisation mécaniste des émissions
et de la dispersion atmosphérique des pesticides afin d’étudier des déterminants, non pris en
compte dans notre premiére analyse statistique. Ce travail complémentaire est détaillé dans

la cinquiéme partie de ce mémoire.
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2. Expositions non alimentaires des riverains de zones
agricoles aux pesticides: revue de la littérature
scientifique

2.1. Introduction du chapitre 2

Une bonne compréhension de I'exposition des riverains aux pesticides émis par les activités
agricoles est essentielle a plusieurs égards : elle permet 1) de réaliser les évaluations de
risques sanitaires requises avant la mise sur le marché des produits phytopharmaceutiques,
2) de conduire des études épidémiologiques investiguant la potentielle survenue d’effets de
santé en lien avec ces expositions, et 3) de concevoir des dispositifs de surveillance et de
prévention a destination des populations a risque.

C’est ce dernier aspect qui nous intéresse tout particulierement dans ce travail de thése. La
mitigation des expositions des riverains de zones agricoles aux pesticides et la prévention des
impacts sanitaires qui pourraient en découler nécessitent au préalable de connaitre les
déterminants de I'exposition, c’est-a-dire les facteurs qui vont influencer les niveaux de
produits phytopharmaceutiques mesurés dans I'environnement des riverains et/ou dans les
matrices biologiques. Les deux revues de la littérature conduites par Deziel et al., parues en
2015, évoquées en introduction, apportent une premiére vision partielle de ces facteurs. Les
auteurs avaient ainsi établi que la dérive de pulvérisation pouvait expliquer les mesures de
pesticides réalisés dans les poussiéres domestiques et les matrices biologiques (sang et
urines). Toutefois, les études retenues ne portaient que sur des populations spécifiques
(femmes ou enfants, souvent membres de familles d’agriculteurs), certains types

d’échantillons et avaient été exclusivement conduites en Amérigue du Nord.

Nous avons donc identifié le besoin de réaliser une nouvelle revue bibliographique sur ce sujet.

Nous nous sommes posé deux questions :

1) Comment ’exposition résidentielle non alimentaire aux pesticides agricoles a-t-elle
été mesurée dans la littérature scientifique et dans quels objectifs ?
2) Quels déterminants de I’exposition résidentielle non alimentaire aux pesticides

agricoles ont été identifiés dans la littérature scientifique?

Pour répondre a notre premiére question, nous avons ainsi choisi de mener une étude de
scope. Cette approche, relativement nouvelle dans le champ de [I'épidémiologie
environnementale, a été largement adoptée par les disciplines de sciences humaines et
sociales depuis les années 2010 (68). Colquhoun et al., définissaient en 2014 une étude de
scope de la maniére suivante : «forme de synthése des connaissances qui répond a une

guestion de recherche exploratoire visant a cartographier les concepts clés, les types de
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preuves et les lacunes dans la recherche, liée a un domaine ou a un champ défini en
recherchant, sélectionnant et synthétisant systématiguement les connaissances existantes »
(69). Cette méthode, flexible, présente I'avantage de pouvoir répondre a des questions larges
incluant un nombre important de travaux, présentant différents schémas d’études,
sélectionnées selon des critéres d’éligibilité pouvant étre modifiés ad hoc. En 2018, des lignes

directrices PRISMA pour I'écriture et la lecture des études de scope ont été publiées (70).

Y

Pour répondre a notre seconde question portant sur les déterminants de I'exposition
résidentielle aux pesticides agricoles, nous avons choisi de réaliser une revue systématique.
Contrairement aux études de scope, les revues systématiques sont adaptées a des questions
de recherche précises, incluent un nombre plus limité d’études correspondant le plus souvent
a un schéma d’étude prédéfini (71). Elles comportent une analyse des biais des études
permettant de juger de leur fiabilité a répondre a la question de recherche posée. Des lignes
directrices PRISMA ont également été publiées pour l'écriture et la lecture des revues

systématiques et des méta-analyses.

Dans les deux cas s’est posée la question de définir ce qu’était un riverain de zone agricole.
Bien qu’il en existe une définition réglementaire, il n'existe pas a ce jour de définition
harmonisée de ce terme dans la littérature scientifique. Intrinséquement, celui-ci se définit par
sa proximité aux champs cultivés. Il nous a donc semblé essentiel de ne retenir que des études
ayant fourni une définition « spatialisée » du riverain de zone agricole, a l'aide de critéres
numériques tels que la distance du domicile aux champs, la surface en cultures dans la zone
d’habitation ou les quantités de pesticides épandus a proximité du logement. Cependant, en
I'absence de connaissances scientifiques suffisantes a ce jour sur ce sujet, nous avons décidé

de ne pas considérer de distance, surface ou quantité maximales dans cette définition.

Les deux revues réalisées dans le cadre de ce travail de these ont donné lieu a la publication
de deux articles en 2020 et 2021, dans les journaux PLOS One et Science of the Total
environnement. Ces articles figurent ci-aprés, chacun accompagné d'un résumé long en

francais.
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2.2. Evaluation de I’exposition domiciliaire non alimentaire aux
pesticides appliqués en agriculture

2.2.1. Résumé de l'article

Evaluation de I’exposition résidentielle non alimentaire aux pesticides

appliqués en agriculture : une étude de scope

2.2.1.1. Introduction

Les pesticides ont largement été utilisés ces dernieres décennies sur les cultures pour lutter
contre les nuisibles et assurer un haut niveau de production agricole, répondant ainsi a des
enjeux de sécurité alimentaire. Il en résulte aujourd’hui une contamination généralisée de
I'environnement, conduisant a I'exposition d’organismes non cibles, dont ’homme fait partie.
Les expositions humaines aux pesticides agricoles ont principalement été étudiées chez les
agriculteurs et des effets sur la santé y ont été associés (cancers, pathologies neurologiques,
troubles de la reproduction). On dispose en revanche de bien moins de données concernant
les riverains de zones agricoles qui, du fait de la proximité aux zones d’épandages, pourraient
se retrouver exposés a des niveaux de pesticides agricoles plus élevés que la population
générale. Nous avons donc conduit une étude de scope guidée par la question suivante :
pourquoi et comment les expositions aux pesticides ont-elles été étudiées par le passé dans
la littérature scientifique ? Ce travail répondait a trois objectifs : (1) fournir un apercu des
études scientifiques ayant évalué I'exposition résidentielle aux pesticides agricoles, (2) décrire
les méthodes utilisées pour caractériser ces expositions et (3) identifier les lacunes potentielles

dans ce domaine de recherche.

2.2.1.2. Méthodes

Nous avons conduit une étude de scope en suivant la méthode proposée par Arksey and
O’'Malley’s (2005), complétée par Levac et al. (2010) et Colquhoun et al. (2014). Les
publications ont été recherchées dans trois bases de données (PubMed, Web of sciences et
Scopus) a l'aide de lalgorithme suivant: (pesticide* OR fungicide* OR herbicide* OR
insecticide*) exposure* AND ((proximity AND (fields OR crop* OR agricultur*)) OR (residen*)
OR ((agricultural OR rural) AND (communit* OR area*))).

Les critéres d’inclusion des publications étaient : (1)études publiées en Anglais, frangais,
espagnol, (2) s’'intéressant a ’homme, (3) faisant mention explicite d’une utilisation agricole de
pesticides, (4) incluant une population de personnes riveraines de zones agricoles, a
'exception des agriculteurs et leur famille et (5) ayant procédé a une évaluation quantitative

de I'exposition aux pesticides. Nous avons décidé de conserver uniquement les études
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donnant une définition « spatialisée » des riverains a l'aide de critéres numériques tels que la
distance du domicile aux champs, la surface en cultures dans la zone d’habitation ou les

guantités de pesticides utilisés dans les champs environnants.

Les études ont été sélectionnées par trois examinateurs. Les informations pertinentes ont été

colligées dans une base de données a I'aide d’Access 2010 et analysées avec Excel 2010.

2.2.1.3. Principaux résultats

Au total, nous avons sélectionné 151 articles sur les 4201 identifiés a la suite de la consultation
des bases de données opérée en octobre 2018. La majorité de ces études avaient été
publiées aprés 2010 (67%) et avaient principalement été conduites en Ameérique du Nord ou
en Europe (90,7%).

e FEtudes épidémiologiques

Les études épidémiologiques représentaient la majorité des études sélectionnées (n=98 ;
64,9%). Nous avons également sélectionné huit publications présentant des méthodes
d’évaluation de l'exposition pour des études épidémiologiques basées sur l'utilisation de

Systémes d’Informations Géographiques (SIG) ou des modeéles de dispersion atmosphérique.

Les principaux effets de santé investigués par les études épidémiologiques correspondaient a
des cancers (n = 33, 33,7%), des malformations congénitales (n = 21, 21,4%), des pathologies
neurologiques (n = 14, 14,3%), des troubles du développement de I'enfant (n = 13, 13,3%), et

des complications de grossesse (n = 10, 10,2%).

Ces études ont inclus un large panel de substances actives, avec une représentation quasi
égale des herbicides (n = 35, 35,7%), des insecticides (n = 32, 32,7%) et des fongicides (n =
30, 30,6%). Peu d’études ont cherché a caractériser I'exposition aux pesticides en mesurant
ces composés dans les matrices biologiques des sujets et/ou dans leur environnement (n =
4). En revanche, ces études ont majoritairement eu recours a l'usage d’indicateurs spatiaux
pour approximer les expositions aux pesticides des riverains (n = 97, 99,0%). De nombreuses
études, menées principalement en Californie, ont caractérisé I'exposition potentielle des sujets
a l'aide des quantités de pesticides appliquées dans la zone d’habitation (n = 55, 25,5%).
D’autres indicateurs spatiaux ont été utilisés comme la surface en champs autour du lieu de
résidence (n = 25, 56,1%), la distance du domicile au champ le plus proche (n = 55, 56,1%),
ou plus rarement la simple présence ou non de champs aux alentours (n=1, 1,0%), le revenu
agricole du comté de résidence (n=1, 1,0%) ou encore un score complexe basé sur une

combinaison de données spatiales et météorologiques (n=1, 1,0%).
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Au total, 70 études épidémiologiques (71,4%) ont rapporté une association statistiquement
significative entre I'exposition résidentielle aux pesticides et la survenue d’au moins un effet
de santé. Ces associations ont été retrouvées pour des distances résidentielles aux champs

comprises entre quelques dizaines de metres et plusieurs kilométres.
e Etudes d’exposition

Au total, nous avons sélectionné 26 études d’exposition (17,1% des études). L’exposition de
riverains aux pesticides agricoles y avait été caractérisée de maniere directe par des mesures
biologiques (urines, cheveux, sang, placenta, émail dentaire) (n=15, 57.7%) et/ou des mesures
dans I'environnement (poussieres de tapis, air intérieur et extérieur, essuyage de mains ou
surfaces, végétaux) (n=15, 57,7%). Les molécules recherchées étaient de natures trés

diverses.

L’ensemble des publications a étudié l'influence d’indicateurs spatiaux sur I'exposition aux
pesticides et 76,9% d’entre elles (n = 20) ont retrouvé une association significative entre la
mesure de I'exposition et la distance aux champs (n = 15), les quantités de pesticides utilisées
dans le voisinage (n = 5) ou les surfaces en cultures aux alentours (n = 1). La plus petite
distance ou le plus petit rayon associé a I'exposition résidentielle étaient compris entre 25 et

3000 metres selon les études.

Enfin, 87,5% des études d’exposition (n = 23) ont évalué 'association entre des facteurs non
spatiaux et I'exposition aux pesticides. La présence de travailleurs agricoles dans le logement,
la saison et [lalimentation ont été fréquemment identifiées comme contribuant

substantiellement & I'exposition aux pesticides.
e Evaluation de risques sanitaires

L’objectif général des études d’évaluation de risques était de déterminer la probabilité de
survenue d’effets sanitaires selon des scénarios d’exposition aux pesticides. Nous avons
identifié au total huit études ayant réalisé une évaluation des risques sanitaires chez des

résidents (5,3% des études), principalement des riverains de cultures fruitiéres (50,0%).

Une étude a utilisé des concentrations urinaires de pesticides pour estimer la dose interne
d’exposition, tandis que les autres ont utilisé des concentrations environnementales mesurées

(n = 2) ou des proxys d’exposition obtenus a I'aide de modéles (n = 4).

Parmi ces études, cing ont conclu a I'existence d’un risque pour la santé liée a la proximité
des zones d’épandage, mais seulement pour une faible part des pesticides, des cultures et

des conditions d’application des produits étudiés.
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2.2.1.4. Discussion

D’aprés les études d’exposition menées ces derniéres années, I'exposition des personnes
résidant a proximité de cultures ou dans des zones d’agriculture intensive tendait a étre plus
élevée que celle des personnes vivant éloignées des activités agricoles. L’exposition des
riverains était également plus importante lors de la saison des épandages. Ces résultats
suggérent un transfert des pesticides depuis les zones de cultures jusqu’aux zones
d’habitation. Aujourd’hui, il n’est toutefois pas possible de donner une définition du terme
« riverain » de zones agricoles. Selon les études, des expositions aux pesticides agricoles ont
été documentées pour des distances résidentielles aux champs comprises entre 25 et 3000m.
Ces différences de distances peuvent notamment s’expliquer par les grandes disparités
observées entre les protocoles en termes de substances recherchées, cultures, matériels
agricoles, conditions pédoclimatiques, etc. Les études incluses ne permettent pas de connaitre
la contribution des différentes voies d’exposition (inhalation, ingestion, voie cutanée) ni les

déterminants de cette exposition. De futures études apparaissent nécessaires.

Dans les études épidémiologiques, I'exposition des riverains aux pesticides avait été
majoritairement caractérisée de maniére indirecte, par le calcul d’indicateurs spatiaux obtenus
par le biais de SIG. Ce recours massif aux SIG peut s’expliquer par la relative simplicité de
ces outils et la possibilité de les déployer chez un nombre important de sujets, contrairement
aux mesures biologiques et environnementales qui restent colteuses et logistiguement
difficiles & implémenter. L'usage de ces dispositifs présente néanmoins des limites. Peu de
pays ou Etats disposent d’informations géolocalisées sur 'usage des pesticides. Les SIG font
'hypothése le plus souvent d’'une émission isotropique des émissions de pesticides sans
intégrer de données météorologiques conduisant potentiellement a une mauvaise estimation
des expositions. Le développement de modéles de dispersion atmosphérique pourrait venir

renforcer I'évaluation de I'exposition.

Parmi, ces études épidémiologiques, prés de 70% ont observé un lien entre I'exposition
résidentielle aux pesticides et la survenue d’effets de santé, pour des distances aux champs
de l'ordre de quelques dizaines de meétres a plusieurs kilométres. Les études de scope ne
permettent pas d’évaluer la qualité des études ; il n’est donc pas possible d’aller plus moins

dans linterprétation de ces résultats.

En conclusion, cette étude de scope apporte une vision générale du travail réalisé ces
derniéres années sur I'évaluation de I'exposition résidentielle aux pesticides. Elle a été
conduite et ses résultats présentés en suivant les recommandations en vigueur. Toutefois, des
études, notamment réalisées par des institutions, ont pu étre omises. Nous avons également

exclu les études n’ayant pas donné une définition « spatialisée » des sujets, mais qui aurait pu
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néanmoins apporter des informations sur les déterminants non spatiaux et enfin, une limite
inhérente aux études de scope est I'absence d’analyse systématique des biais des études

sélectionnées, ne nous permettant pas d’aller plus loin dans I'interprétation des résultats.

2.2.1.5. Conclusion

L’évaluation de I'exposition résidentielle aux pesticides agricoles décrite dans la littérature
scientifique repose principalement sur deux types de méthodes : 1) des mesures directes dans
les matrices biologiques ou environnementales, principalement employées dans des études
d’exposition et 2) des expositions indirectes basées sur le calcul d’indicateurs spatialisés a
l'aide de SIG, majoritairement utilisés dans le cadre des études épidémiologiques. Dans les
études observationnelles, I'exposition aux pesticides était principalement expliquée par la
proximité ou l'intensité des pratiques agricoles dans le voisinage. La connaissance des autres
déterminants reste lacunaire. La conduite de futurs travaux de recherche reste donc
nécessaire pour améliorer notre connaissance de ces déterminants afin d’améliorer la
conduite des études sanitaires sur les pesticides et de proposer le cas échéant des mesures
de prévention adaptées.

2.2.2. Article 1 (publié en 2020)
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Abstract

The assessment of residential exposure to agricultural pesticides is a major issue for public
health, regulatory and management purposes. In recent years, research into this field has
developed considerably. The purpose of this scoping review is to provide an overview of sci-
entific literature characterizing residential exposure to agricultural pesticides and to identify
potential gaps in this research area. This work was conducted according to the JBI and
PRISMA guidelines. Three databases were consulted. At least two experts selected the eligi-
ble studies. Our scoping review enabled us to identify 151 articles published between 1988
and 2019 dealing with the assessment of residential exposure to agricultural pesticides. Of
these, 98 (64.9%) were epidemiological studies investigating possible links between pesti-
cide exposure and the onset of adverse health effects, principally cancers and reproductive
outcomes. They predominantly used Geographic Information Systems and sometimes sur-
veys or interviews to calculate surrogate exposure metrics, the most common being the
amounts of pesticides applied or the surface area of crops around the dwelling. Twenty-six
(17.2%) were observational measurement studies conducted to quantify levels of pesticide
exposure and identify their possible determinants. These studies assessed exposure by
measuring pesticides in biclogical and environmental matrices, mostly in urines and house
dust. Finally, we found only eight publications (5.3%) that quantified the risk to human health
due to residential exposure for management purposes, in which exposure was mainly deter-
mined using probabilistic models. Pesticide exposure appears to be largely correlated with
the spatial organization of agriculture activities in a territory. The determinants and routes of
exposure remain to be explored to improve the conduct of epidemiological and risk assess-
ment studies and to help prevent future exposures. Improvement could be expected from
small-scale studies combining different methods of exposure assessment.

Introduction

Pesticides are used to protect crops against undesirable organisms or diseases and also to influ-
ence the life processes of plants and conserve plant products [1]. They have been widely used
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in agriculture throughout the world to manage natural hazards and ensure a high-yield food
production for the past decades. Depending on the application method, compound mobility
and persistence in the environment, pesticides can contaminate all environmental compart-
ments, such as soils, water or air. Pesticides are generally applied in the fields by spraying and
enter the atmosphere by different pathways. Direct emissions into the air can occur during
application from spray drift, and indirect emissions happen post-application due to the volatil-
ization of pesticides from plants and soils or wind erosion for several days or weeks after field
application. Pesticides can eventually be transported across long distances, then form deposits
on soils or surface waters, and then finally be transferred into ground waters [2]. These phe-
nomena result in a general contamination of the different environmental matrices and the
exposure of off-targeted environments and species, including humans.

Pesticide exposures and their health effects have mainly been studied among farmworkers.
Associations between occupational exposure and several diseases such as cancers, neurological
pathologies, and adverse effects on fertility or pregnancy have been demonstrated in the scien-
tific literature [3]. Less is known about non-occupational exposures linked to agricultural
treatments, although this has become an emerging research area in recent years. Due to their
proximity to the fields, people residing in rural areas are the subject of greatest concern. Cur-
rently, there is no harmonized definition of the term “resident” in the scientific literature. In
Europe, the European Food Safety Authority (EFSA) has defined residents as the persons who
live, work or attend school near crop fields treated with pesticide and whose presence is unre-
lated to work involving pesticides, but whose position might lead them to be exposed [4].
Indeed, residents could potentially be exposed to pesticides due to spray drift during applica-
tion and volatilization of pesticides after their application by pathways such as inhalation, der-
mal exposure or ingestion (via food or hand- or object-to-mouth transfer for toddlers) [4].

A good understanding of residents’ pathways and levels of exposure to agricultural pesti-
cides is essential for several reasons. First, an accurate measurement of the exposure is required
in epidemiological studies in order to investigate possible links between the agricultural use of
pesticides in the close environment and the onset of adverse health outcomes. Second, some
pesticide regulations require a risk assessment on human health prior to the marketing of any
plant protection products. In this evaluation process, acute and chronic exposures to pesticides
are estimated quantitatively using several databases and models for comparison with toxico-
logical values below which no risk to human health is expected. The USA regulation requires
risk assessments to be carried out for the general population, taking into account all exposure
pathways, including residential non-dietary exposures [5]. The European regulation requires a
risk assessment for four exposed groups, including residents. Substances will be authorized on
the market only if they are not expected to have any harmful effect on human [1]. Finally,
exposure assessment is needed in order to propose preventive operational measures to protect
populations, including routine monitoring of pesticides in the air.

Given these major issues, it seemed interesting to give an overview of why and how pesti-
cide exposure of residents has been studied so far in the scientific literature. A partial inventory
of approaches assessing residential exposures has previously been conducted in two articles,
published in 2005 and 2015 [6,7]. The results showed that exposures to agricultural pesticides
had mainly been approximated by spatialized indicators generated using Geographic Informa-
tion Systems (GIS). Exposure has been measured to a lesser extent by biometrology, mostly in
urines, and environmental monitoring in air and house dust. To provide a more complete
overview of the existing scientific literature on the subject it is essential to update this data, as
this field of research is constantly expanding, and to broaden the proposed framework by
including not only epidemiological studies but also risk assessment studies or methodological
developments. It also seemed interesting to collect information about the temporal and
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geographical distribution of the publications. Given the purpose of this article, a scoping
review was determined to be an appropriate research method. The three specific objectives of
our study were (1) to provide an overview of studies assessing residential exposure to agricul-
tural pesticides, (2) to describe the measurement methods used to characterize these exposures
and (3) to identify potential gaps in this research area.

Method
General framework for review

We first established a research group with experts in epidemiology and expology in the field of
pesticides. The scoping review was conducted using the methodological steps outlined in Ark-
sey and O’Malley’s (2005) framework combined with the enhancements by Levac et al. (2010)
and Colquhoun et al. (2014) [8-10]. We followed the first five steps of this six-stage frame-
work: 1) identifying the research question, 2) identifying relevant studies, 3) study selection, 4)
charting the data, 5) collating, summarizing and reporting the results. The sixth level, which
consists of a consultation with stakeholders, is optional and was not included in this study. To
provide clarity and transparency in our approach, our work is presented following the guide-
lines proposed by the Joanna Briggs Institute (JBI) and the Preferred Reporting Items for Sys-
tematic Reviews and Meta- Analyses Extension for Scoping Reviews (PRISMA-ScR) [11,12].

Research question

Our review was driven by the following question “Why and how have residential exposures to
agricultural pesticides been assessed in scientific studies?’

Search strategy

The search for articles was carried out using three different online bibliographic databases:
PubMed, Web of sciences and Scopus. We used the following algorithm: (pesticide” OR
fungicide® OR herbicide* OR insecticide®) exposure™ AND ((proximity AND (fields OR crop”
OR agricultur”)) OR (residen™) OR ((agricultural OR rural) AND (communit* OR area™))).
We also included articles identified from websites or in the bibliographic references of the
selected studies. The references were managed using Mendeley Reference Manager [13].

Study eligibility criteria

Qur a priori inclusion criteria were:

1. human studies published in English, French or Spanish.

2. studies explicitly mentioning pesticides used in agriculture.

3. studies including a ‘spatialized’ definition of the term ‘resident’. Thus, only studies that pro-
vided numerical spatial indicators such as the residential distance from the field or the agri-
cultural use of pesticides in the vicinity were included. A qualitative definition such as
“rural area” was not considered as sufficiently precise to define residents. We did not con-
sider a maximum distance to define residents.

4. studies including an assessment of residential exposures.

As a scoping review is an iterative method, we chose to modify our eligibility criteria post
hoc by excluding studies where pesticides were applied by plane or helicopter. The levels and
profiles of exposure are certainly very different in the populations concerned. Studies includ-
ing only farmers’ families were also excluded. There is already sufficient evidence to show that
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farmers’ children and spouses are more exposed to pesticides than the general population, due
to the take-home exposure pathway [14,15] and it could be difficult to study their exposures
following outdoor agricultural treatments. However, studies including famers’ families and
also other people living near the crops without agricultural activities have been retained.
Finally, we excluded epidemiological publications focused on clusters of cases.

Three reviewers participated in the selection of the relevant studies (RT, GM, FD). The eli-
gibility of each article was determined by two reviewers independently. In the event of dis-
agreement, a consensus was found between all the reviewers about the status of the article.

Data collection and analyses

We built a database to enter the relevant information in a standardized survey including the
item of interest. The form included six sections: 1) global information about the article (refer-
ence, year of publication, geographic area), 2) study population (type and size of population,
pathologies studied), 3) type of crops and pesticides of interest, 4) pollutants’ transfer routes
(drift, volatilization) and exposure pathways considered (inhalation, ingestion, dermal expo-
sure), 5) method used to assess the exposure (metrology, modelling, surveys, etc.), 6) Key find-
ings. The data were entered and analyzed using Access and Excel 2010.

Results
Literature search

The search for articles in the three databases was carried out on October 10, 2018 and was con-
tinued until October 2019 to identify other sources. The different steps of the study selection
process are detailed in the flow diagram in Fig 1.

Finally, 151 articles matched our inclusion criteria. The complete list of the selected publi-
cations is available in S1 Appendix. The principal reasons for exclusion were: no mention of
pesticides used in agriculture, absence of human population and inclusion of populations
other than residents (workers or general population).

General characteristics of included studies

The general characteristics of the studies analyzed are presented in Table 1. These articles were
published between 1998 and 2019. There was a continuous increase in the number of publica-
tions per year, with a marked rise since the 2010’s. North America and Europe produced the
majority of the articles published (90.7%).

In our analysis, we distinguished three types of study according to their main objectives:
epidemiological, observational measurements and risk assessment. We defined “observational
measurement studies” as non-experimental studies that characterized residents’ exposure to
pesticides using metrology but which did not investigate health effects related to these
exposures.

Epidemiological studies were predominant (n = 98, 64.9%) compared with observational
measurement studies (n = 26, 17.1%) and risk assessment studies (n = 7, 5.3%). Nineteen stud-
ies (12.6%) developed frameworks to assess residents’ exposure in epidemiological and risk
assessment studies. Key data devoted to exposure assessment collected in each type of study
are described in the following parts.

Assessment of residential exposures in epidemiological studies

Epidemiological studies represented the majority of articles that assessed residential exposure
to agricultural pesticides. Their main objective was to investigate the link with one or several
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Fig 1. Flow diagram of study selection.
hitps://doi.org/10.1371/journal. pone.0232258.g001

health outcomes. The main health outcomes under study were cancers (n = 33, 33.7%), con-
genital malformations (n = 21, 21.4%), neurological diseases (n = 14, 14.3%), child develop-
ment (n = 13, 13.3%), pregnancy complications (n = 10, 10.2%), genetic or epigenetic
modifications (n = 5, 5.1%), respiratory diseases (n = 3, 3.1%) and others such as overall
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Table 1. General characteristics of studies about residents’ exposure to agricultural pesticides published between
1998 and 2018 included for scoping review (n = 151).

n (N =151) %
Study type
Epidemiological studies 98 64.9
Case-control study 56 37.1
Ecological study 19 12.6
Cohort study 17 11.3
Cross sectional study 4 26
Protocol for future cohort study 2 1.3
Methodological framework for epidemiological studies 8 5.3
Observational measurement studies 26 17.2
Risk assessment studies 19 12.6
Risk assessment studies 8 5.3
Methodological framework for risk assessment studies 11 7.3
Publication year
< 2000 4 2.6
2000-2004 21 13.9
2005-2009 25 le6.6
2010-2014 37 245
2015-2019 64 42.4
Geographic zone
North America 91 60.3
Europe 46 304
Asia 5 33
South America 4 26
Africa 3 2.0
Central America 1 0.7
Australia 1 0.7

https://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258.1001

mortality, biological effect (blood pressure, acetylcholinesterase activity), and acute pesticide
intoxications (n = 4, 4.1%). Details of all the health effects studied in the selected publications
are available in S2 Appendix. Populations recruited in these epidemiological studies were pre-
dominantly pregnant women (fetus) or children (n = 62, 63.3%). Population sizes varied
greatly depending on the study design.

A wide range of active substances were included, with a quasi-equal representation of herbi-
cides (n = 35, 35.7%), insecticides (n = 32, 32.7%) and fungicides (n = 30, 30.6%). The number
of substances included could be very different from one study to another, with a mean of 179
over a range of 1 to 850 pesticides. Most studies (n = 69, 70.4%) did not specity the kind of
crops in the study area. When information was available, they were arable crops (n = 20,
20.4%), fruits (n = 12, 12.2%), vegetables (n = 11, 11.2%), flowers and bulbs (n = 8, 8.2%), vine-
yards (n =7, 7.1%), or other crops (n = 2, 2.0%).

Exposure assessment methods used in these studies are presented in Table 2. Various
approaches, possibly combined, were used to assess exposure. Direct measuring such as bio-
logical and/or environmental monitoring was rare (n = 4), while indirect methods were pre-
dominant, 99.0% (n = 97) of the epidemiological studies calculated spatialized exposure
indicators using GIS or survey/interview with the subjects. In several studies, the principal
indicator used was the amount of pesticides applied to the area of residence (n = 55; 56.1%).
Numerous studies (n = 43, 43.9%) that calculated this parameter were conducted in California

PLOS ONE | https://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258  April 28, 2020 6/19



PLOS ONE

Assessment of residential exposures to agricultural pesticides: A scoping review

Table 2. Assessment of residential exp ¢ in epidemiological studies {(n = 98).

P 2t
n(N=98)| %
Assessment of agricultural pesticide exposure
Biological monitoring 4 4.1
Urinary concentrations of pesticides 2 2.0
Concentrations of pesticides in the hair 1 1.0
Blood levels of acetylcholinesterase 1 1.0
Environmental monitoring 1 1.0
Pesticide concentrations in ambient air 1 1.0
Spatial surrogate for pesticide exposure 97 99.0
Amount of pesticides used in the area of residence 55 56.1
Surface area of crops in the area of residence 25 255
Complex score based on several parameters {distance, surface area, use of pesticides, 8 8.2
meteorological data, etc.)
Residential distance from crops 7 7.1
Presence of crops in a defined perimeter 1 1.0
Financial agricultural productivity by county 1 1.0
Population size
med (min-max) 1473 (48-25110
289)
Exposure period
Preconception period 2 20
Prenatal period 46 46.9
Childhood 24 245
Adulthood 35 357
Exposure duration (years)"
med (min-max) 7.5 (< 1-50)

Interval including the smallest distance or buffer radius around the residence considered in the spatial analysis®
(meters)

[0-100] 7 7.1
[100-500] 28 28.6
[500-1000] 19 19.4
[1000-5000] 7 7.1

Number of substances studied®

med (min-max) 22 (1-850)

! 3 unavailable data,
%35 unavailable or irrelevant data,

* 55 unavailable or irrelevant data

hitps://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258.1002

using the Pesticide Use Report (PUR) data set. In California, all agricultural and non-agricul-
tural pesticide uses are reported to the California Department of Pesticide Regulation. Infor-
mation about crops, active substances, date and amount of pesticides applied, location of
application, are compiled into the PUR data set with a resolution of 1.6 km (one mile) square
sections [16].

Most of the studies that used spatial exposure surrogates considered only one distance or
buffer radius around the house in their analyses (n = 57, 33.0%), while a minority (n = 19)
included two to four perimeters in order to observe the influence of this metric on the occur-
rence of health outcomes. In GIS, a buffer is a zone specified around a point or a line or a poly-
gon area. In all the studies selected, this zone was a circular polygon with a center determined
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by the residential location. Distances or buffer radiuses considered ranged from 0 to 8,000
meters. The smallest metric around the residence considered in the analysis (resolution) was
generally less than 500 m (n = 35, 57.4%).

Finally, 70 epidemiological studies (71.4%) reported a significant association between at
least one of the health outcomes studied and residential exposure to pesticides. Of these, 7.1%
concluded that there was a significant association for a distance from the residence to the
source of less than or equal to 100 m, 24.3% for a distance less than or equal to 500 m, 14.3%
for a distance less than or equal to 1,000 m and 4.3% for a distance greater than 1,000 m. This
parameter was unavailable for the rest of these studies (n = 35, 50.0%).

Besides the epidemiological studies presented above, we found eight studies presenting
methods to assess exposure in epidemiological studies. Two European articles and five Ameri-
can publications described methods to characterize environmental pesticide exposure using
GIS. They principally studied the possibility of using GIS to calculate the amounts of pesticides
applied in a perimeter around the residential location as a surrogate for non-dietary exposures
(n=5) [17-21]. One study chose to focus on the surface area of the agricultural land around
the dwellings [22] and a second used the distance of the residence from the fields, but taking
into account the possible presence of obstacles like forests [23]. The buffer radiuses around the
residence varied considerably but they were all less than 1,000 meters. These studies concluded
that using a GIS-model to assess residential exposures to agricultural pesticides was a feasible
approach. We found one study that used an atmospheric dispersion model called CAREA to
estimate residential exposures to agricultural pesticides for epidemiological purposes. CAREA
is a GIS-based Gaussian model based on a simplification of AERMOD, a model developed by
the US Environmental Protection Agency (EPA). The results from this model were compared
to those obtained with a GIS-based proximity model. In this study, 2,584 people were consid-
ered as receptors. The authors concluded that the use of the atmospheric dispersion model led
to a considerable increase in the percentage of exposed receptors, from 4% obtained with the
proximity model to 54% with CAREA. A test on a specific site showed that the effects of mete-
orology considered by the atmospheric dispersion model led to an anisotropic exposure distri-
bution around the emission source resulting in a slight underestimation/overestimation of the
receptors’ exposure.

Assessment of residential exposures in observational measurement studies

We found 26 observational studies characterizing residential exposure to agricultural pesti-
cides. Four small-scale observational studies measured pesticide exposure during actual appli-
cations. These studies were conducted in association with local farmers to define the nature of
the substances applied and the spraying locations. Five large-scale studies conducted in Califor-
nia obtained this information from the PUR dataset. The rest of the observational studies did
not report actual pesticide applications, but a majority measured pesticide exposure during a
spraying season. Nine of the selected publications (34.6%) were based on measurements of pes-
ticides in biological matrices, 11 (42.3%) on environmental measurements, while six (23.1%)
combined the two appreaches. Table 3 presents the measurement strategies developed in each
study. Studies that carried out biological monitoring searched for metabolites of Organophos-
phorus compounds (n = 8) and Pyrethroids (n = 4), Triazine (n = 1), Carbamates (n = 1) and
Azoles (n = 1) in pesticides. Two studies searched for manganese (Mn) levels in urines or
deciduous teeth as an indirect measure of Mn-based fungicides such as Maneb or Mancozeb.
Finally, one study investigated urinary metabolic profiles rather than pesticide residues. Studies
carrying out environmental monitoring focused on one or several categories of pesticide such
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Table 3. Assessment of exposure in observational measurement studies.

n(N=26) %
Biological monitoring 15 57.7
Biological matrices investigated
Urines 13 50.0
Hair 3.8
Blood/serum 2 77
Placenta 1 38
Deciduous teeth 1 3.8
Population
Children 11 423
Pregnant women 4 154
Adults 1.5
Population size

med (min-max)

192 (20-1077)

Number of substances included

med (min-max) 5 (0-540)
Number of measuring campaigns
med (min-max) 1(1-11)
Environmental monitoring 15 57.7
Environmental matrices investigated
House dust 14 53.8
Outdoor air 3 115
Indoor air 2 7.7
Hand wipe 3 11.5
Surfaces 2 7.7
Concentrations in grass samples 1 3.8
Population
Children 9 34.6
Pregnant women 3 11.5
Adults 7 26.9
Number of substances included
med (min-max) 7 (2-46)
Type of experimental sites included (n = 15)
Schools 1 3.85
Dwellings 15 57.7
Number of experimental sites included
med (min-max) 96 (2-378)
Number of measuring campaigns
med (min-max) 1(1-4)
Interval including the smallest distance or perimeter around the residence considered in the
spatial analysis® (meters)
[0-100] 15 57.7
[100-500] 4 15.4
[500-1000] 1 38
[1000-5000] 3 11.5

! One study investigated urinary metabolic profiles rather than pesticide residues (number of substances

included = @),

% Three unavailable data

https://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258 1003
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as insecticides (n = 11), fungicides (n = 8) and herbicides (n = 7). Two studies investigated
manganese (Mn) levels in dust as a marker of fungicide contamination.

All the selected studies (n = 26) investigated the influence of indicators based on agricultural
land-use on the global exposure to pesticides and 87.5% (n = 23) investigated the contribution
of other parameters. Their results are shown in Fig 2. Finally, 76.9% (n = 20) of publications
found a significant association between levels of pesticides in biological or environmental
matrices and one or more spatial indicators, like the distance of residences or schools from the
fields (n = 15), amounts of pesticides used in the vicinity (n = 5) and agricultural land surface
areas in the vicinity (n = 1). The construction of the last two indicators requires the definition
of buffers. More than half of the studies (n = 16, 66.7%) considered more than one distance or
buffer radius around the residence location in order to observe the influence of source proxim-
ity on receptor exposure. Data on spatial resolution was unavailable for two articles. The small-
est distance or buffer radius around a residence defining the zone of influence for agricultural
pesticides was between 25 and 3,000 meters. Among the other parameters investigated, farm-
workers living in the house, season and dietary consumption were frequently identified as con-
tributing substantially to global pesticide exposure.

Assessment of residential exposures in risk assessment studies

The purpose of risk assessment studies is to assess the probability that the health effects of a
substance will occur in humans under specific exposure scenarios. Eight studies that con-
ducted a risk assessment for residents, mostly around fruit crops (50.0%), were identified in
our review. Four studies considered real residential and/or workplace locations. The source of
exposure was generally chosen close to the receptors with four studies selecting a distance less
than 50 m from the emitter.

One study used urinary concentrations of pesticides to estimate the internal dose of expo-
sure, whereas the rest used measured environmental concentrations (n = 2) or exposure surro-
gates obtained using models (n = 4). Parameters included in the exposure assessment are
presented in Table 4.

Five studies (62.5%) concluded there was a risk for human health linked to the proximity of
agricultural pesticide applications, but only for a small proportion of pesticides, crops, and
spraying conditions. Two of these studies identified dermal absorption as the main exposure
route [24,25].

In addition to risk exposure assessment studies presented in Table 4, eleven articles pre-
sented models for risk exposure assessment. Most of them (n = 6) described the BROWSE
model. This model has been developed by the European BROWSE project to predict the expo-
sure of operators, workers, bystanders, and residents to agricultural use of pesticides [26]. The
aim of this model is to improve regulatory exposure assessment by including recent data and
changes in current knowledge and application practices. The BROWSE model has been devel-
oped in part using other preexisting models like PEARL, or OPS like those described by other
authors [27]. The model uses a probabilistic approach to human health risk assessment based
on the distribution of the estimated exposure doses from inhalation, dermal contact and inges-
tion pathways. The range of distances chosen to define residents is 2-20 m. This model is
described as flexible and the model input can be widely fixed in order to simulate a panel of
exposure scenarios. Although it was built for regulatory purposes, we found one risk assess-
ment study that used this model to compare agricultural practices [24].

In addition to the BROWSE model, the EFSA guidance for determining non-dietary expo-
sures of humans to plant protection products presents other probabilistic bystander and resi-
dent exposure assessment models built for regulatory purposes [4]. Some of them are
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Fig 2. Determinants of global exposure to pesticides explored in observational exposure studies (n = 26).

https://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258.9g002

discussed [28,29]. One article described a model not mentioned by EFSA estimating aggregate
exposure (e.g. dietary and non-dietary sources) by combining some preexisting European

models [30]. One study compared outputs from a regulatory model used in the UK with uri-

nary biomarkers of five pesticides obtained from an experimental campaign. The study found
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Table 4. Exposure tin risk t studies.
n (N =8) %
Assessment of environmental pesticide exposure’
Probabilistic or deterministic models 3 7.5
GIS-based tool 1 12.5
Environmental monitoring 2 25.0
Biological monitoring (urines) 1 12.5
Type of crops studied!
Fruit crops 4 50.0
Arable crops 2 25.0
All crops combined 2 25.0
Number of substances included
med (min-max) 11.5(1-132)
Pesticide transfer pathway into the environment considered *
Drift only 2 25.0
Drift, volatilization and deposits 4 50.0
Exposure pathway considered
Dermal contact 3 37.5
Inhalation 3 37.5
Ingestion 2 25.0

' 1 missing datum,

% 2 missing data

https://doi.org/10.1371/journal.pone.0232258.1004

that almost all of the measures were lower than the level predicted by the model and concluded
that the model was sufficiently conservative [31].

Finally, we found one article presenting a model built for anything other than regulatory
use. This model focusing on spray drift was built to estimate inhalation exposure of residents
in life-cycle assessment in the agrifood sector. The results showed that residential exposure
was limited compared to dietary exposure due to the ingestion of pesticide residues in crops
but that it could be substantially higher than the exposure of populations not living near the
fields [32].

Discussion

The main objective of our scoping review was to provide an overview of why and how residen-
tial exposure to agricultural pesticide has been studied so far in the scientific literature. Our
study showed that this topic has become a growing area of research in the past few years with a
significant increase in the number of publications since the 2010’s. Most of the studies were
epidemiological studies investigating possible links between pesticide exposure and the onset
of one or several adverse health effects, principally cancers and reproductive outcomes. We
found a smaller number of observational measurement studies conducted in order to quantify
levels of pesticide exposure and identify its possible determinants. Finally, we found only a few
publications that quantified the risk to human health due to residential exposure for manage-
ment purposes. Two kinds of method were used to assess environmental exposure to pesti-
cides: 1) direct approaches, including measurement in biological and environmental matrices
that have been equally used in observational measurement studies, and 2) indirect methods,
often based on modelling, that have been largely mobilized by epidemiological and risk
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assessment studies to determine environmental concentrations or spatialized indicators as a
surrogate for pesticide exposure.

Evidence of agricultural drift pathway

According to observational measurement studies carried out in the past few years, residential
exposure to pesticides seems largely determined by the spatial organization of agricultural
activities on the territory. Thus, in the selected studies, the exposure of people residing near
crops or living in intensive farming areas tended to be higher than that of people living with
no agricultural activities nearby. Exposure also seemed to be influenced by the seasons, with
higher levels of pesticide exposure recorded during agricultural sprayings.

Despite these observations, it is not possible to give a definition of the term “resident” based
on a distance from the sources of agricultural emissions. According to the results obtained in the
different studies selected in this analysis, the maximum distance defining the influence of agricul-
tural emissions could be in the range of 25 to 3,000 meters. Most of the measurement studies
explored only one perimeter around the residential location and possibly underestimated the real
perimeter of the influence of pesticides. In addition, several parameters have been identified in
the scientific literature as intervening in the spatial and temporal dispersion and transport of pes-
ticides into the atmosphere, such as the physicochemical characteristics of the substances, the
type of vegetation cover, the agricultural spraying equipment and the environmental conditions
such as meteorological and topological parameters [2]. The significant variations in protocols
from one study to another in terms of substances and crop selection, measurement strategy and
geographic conditions could largely explain the wide range of distances observed. Variations exist
between countries in spraying technologies, treated areas, types of pesticides authorized and used.
These parameters may have also changed over time within a given country.

Routes and determinants of residential pesticide exposure

The results of the observational measurement studies do not clearly identify the contribution
of the different routes of exposure, nor its non-spatial determinants. House dust was the prin-
cipal matrix explored in the observational exposure studies. Concentrations of pesticides in
carpets were seen as a good proxy for residential long-term exposure because these chemicals
are protected from degradation linked to external conditions [33]. However, it still remains an
indirect measure of exposure, which does not differentiate the various non-dietary exposure
pathways. Other matrices like indoor and outdoor airs were explored less, making it difficult
to distinguish inhalation, ingestion, and dermal contact pathways. A few determinants other
than spatial indicators were considered in exposure studies, such as subjects’ characteristics,
activities of the occupants or meteorological and topological conditions. Only the number of
farmworkers living in the house was well identified as a major contributor to pesticide expo-
sure, mainly because of the take-home pesticide exposure pathway, as already demonstrated in
previous reviews [15,34]. Further small-scale measurement studies, at landscape level, could
provide a better understanding of the pathways and determinants of pesticide exposure, which
are important elements to refine exposure assessment in epidemiological studies or for propos-
ing preventive measures for the population in environmental health policies.

Assessment of residential exposure in epidemiological studies

For the most part, the epidemiological studies used indirect methods to evaluate pesticide
exposure related to agricultural activities in the vicinity for groups of subjects in ecological
studies and some case-control studies, or at an individual level for other study designs. A large
majority used GIS to calculate spatial surrogates for pesticide exposure and a minority
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employed surveys to estimate residential distance from the first fields. Only two studies used
a dispersion model to assess concentrations in the vicinity [35,36]. The predominant use of
GIS could be explained by the relative simplicity of these tools and the possibility of applying
them to a data set including many observations [37]. Conversely, biological and environ-
mental monitoring can be technically difficult or very expensive to deploy when the number
of subjects increases. Some countries have interesting large-scale georeferenced datasets on
the use of pesticides over long periods, such as the PUR data set implemented in California
[16]. Developments are being deployed in other countries to acquire this type of data. In
France, for example, data on the sale of pesticides to distributors are collected in a publicly
accessible database. The forthcoming spatialization of these data will enable scientists to
conduct epidemiological studies [38]. Finally, spatial indicators that include the amount of
pesticides used in the vicinity or the residential distance from the fields were identified as
determinants of overall exposure to agricultural pesticides through observational measure-
ment studies. Although these data are limited and difficult to interpret, these results suggest
that these two parameters are interesting surrogates for non-dietary pesticide exposure,
despite their intrinsic limitations.

Developing the use of dispersion models could bring improvements to the assessment of resi-
dential exposure. GIS has difficulty assessing fine spatial variations in aerial concentrations of pes-
ticides in a complex topographical zone. In the selected studies, GIS were generally used to define
buffers around the residential location, assuming an isotropic distribution of the pesticide emis-
sions into the atmosphere, without integrating meteorological data. One study we selected in our
scoping review showed that this can result in an underestimation of populations living downwind
and overestimations of residents living upwind of the treated areas [35]. Unlike GIS, dispersion
models are deterministic models, based on atmospheric diffusion and reaction equations that can
take into account the anisotropic distribution of the aerial dispersion of pesticides. Using model-
ling, it could also be possible to isolate the contribution of local emissions sources from the back-
ground emitters. Another advantage of the modelling approach is the possibility of predicting the
effect of management practices on exposure or identifying the mean factors driving the exposure
(by e.g. sensitivity analysis). However, some of these models demand a lot of input data (meteoro-
logical and topographical data, amounts of pesticides applied, etc.) and their computing power
can limit their use in epidemiological studies involving many subjects or assessing long-term
exposure. They also need to be validated with monitoring data. However, when combined with
other methods such as environmental monitoring, they could exploit their advantage, as has been
done in the field of assessment exposures to outdoor ambient air pollutants. Indeed, dispersion/
transport models have been widely used to monitor ambient air pollution and in most epidemio-
logical studies to study its adverse health effects [39].

Besides the methodological bias previously described, linked to the use of spatial surrogates
for characterizing pesticide exposure, another source of exposure misclassification in epidemio-
logical studies could relate to the absence of consideration of the subjects’ temporal mobility. A
few epidemiological studies retraced historical exposures by considering long-term residential
mobility, but no publications took short-term mobility into account. However, only considering
the home location and not the workplace or the school could contribute to an underestimation
of global exposure. Previous studies on ambient air pollution have shown that ignoring non-
domestic environments could introduce errors into the individual exposure assessment [40-42].

Health effects linked to pesticide exposure

Finally, numerous studies found a significant association between residential exposure to pes-
ticides and an increased risk of adverse health effects. The spatial resolution of these studies
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was very variable. Some concluded that there was a positive association between pesticide
exposure and health effects for short distances between the residence and the fields (< 100 m),
whereas others observed an association for much longer distances (< 1000m). Scoping reviews
are not able to assess the quality of the studies selected and it is not possible to interpret the
meaning of these results any further. However, it does not seem possible to define a safe dis-
tance of residence from the field that could ensure the protection of human health on the basis
of these results, for the same reasons that it is difficult to establish a perimeter for pesticide dis-
persions around an agricultural source. Indeed, according to the health effects studied, the
chemicals involved are very different, as are their dispersion profiles in the environment. In
the same way, Gunier et al. (2017) had previously concluded that the determination of the rele-
vant safety distance or buffer around schools in agricultural areas should be based on the pub-
lished literature of pesticide exposure and adverse health effects but currently, there is
insufficient information to do so [43].

Observational measurement studies and epidemiological studies are interesting for improv-
ing knowledge about residential exposure to agricultural pesticides and its health effects. Nev-
ertheless, the results obtained give only a partial snapshot of a situation at a particular time.
The characteristics of the populations living near agricultural areas can vary greatly depending
on the period and the geographical area under consideration. Agricultural practices are con-
stantly evolving and active substances are regularly replaced in the market. Pesticides’ exposure
profiles can also vary over time. Risk assessment studies have the advantage of being able to
include these changes and constitute an interesting management tool for regulatory and non-
regulatory purposes. This domain is in constant evolution, as demonstrated by the latest publi-
cations we found.

However, a risk assessment is based on numerous assumptions that have to be discussed in
each analysis. As discussed previously, the temporal and spatial evolution of pesticide concen-
trations in environmental compartments and the residents’ exposure pathways are not yet
completely characterized. This is why EFSA has recommended further production of data to
produce more realistic exposure assessments in a regulatory context [4]. This also argues for
further small-scale measurement studies in residential areas.

Strengths and limitations of this scoping review

The methods implemented for exposure assessment as mapped out in this scoping review are
in agreement with those determined in previous reviews [6,7]. Besides the simple description
of these methods, our study offers a broader overview of the work done in assessing residential
exposure to agricultural pesticides in recent years and provides new insights. The quality of
our scope study lies in the fact that we used the frameworks produced by experts in the field
[8-10]. A selection of relevant studies extracted from three different databases was made by at
least two members of the team. Data were presented according to guidelines established by
PRISMA and JBI in order to guarantee clarity in the method and transparency of the results
[11,12]. We used a large algorithm to identify the relevant studies that enable us to gather a
large amount of publications. However, several limitations should be noticed. Environmental
monitoring or risk assessment studies conducted by scientific institutions as part of environ-
mental health policy are usually not published in the consulted databases, and could probably
not be identified despite consulting the grey literature. This is also the case for pesticide emis-
sion/dispersion models, since they are not generally used for assessing the exposure of people
living near agricultural crops. However, they would provide elements of knowledge that could
be used in the assessment of human exposure to pesticides. We chose to exclude studies that
did not characterize the spatial organization of agricultural activities around the residence.
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However, these studies could have provided information about non-spatial determinants of
global exposure to residential pesticides. Finally, an inherent limitation of scoping reviews is
that they do not assess the quality of the selected studies. It is not possible to interpret the level
of exposure measured in the different matrices, nor the results obtained on the risk to human
health of residential exposure to pesticides. Therefore, our scoping review enabled us to map
the existing literature and identify its gaps in order to propose improvements in carrying out
exposure assessment.

Conclusion

The assessment of residential exposure to agricultural pesticides has become a growing area of
research in the past few years. Two kinds of method have been used to assess environmental
exposure, according to the study objectives: 1) direct measurements in biological and/or envi-
ronmental matrices (mainly in house dust, air, and urines), predominantly used by measure-
ment studies to identify possible determinants of exposure, and 2) indirect methods based on
the establishment of spatialized exposure indicators using GIS or surveys and interviews with
subjects, mostly used in epidemiological studies. Exposure in risk assessment studies was fre-
quently obtained by modelling. It seems that pesticide exposure is largely correlated with the
spatial organization of the agricultural activities in a territory. The determinants and the routes
of exposure remain to be explored. Improvement of our knowledge of pesticide exposure
could be expected from small-scale studies combining different exposure assessment methods,
such as modelling and monitoring. Better knowledge of residential exposure would improve
the conduct of epidemiological studies and risk assessments, and prevent future exposures.
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2.3. Les déterminants de I’exposition aux pesticides agricoles des
populations vivant en zone agricole

2.3.1. Résumé de l’article

Les déterminants de I’exposition aux pesticides agricoles des populations

riveraines de cultures : une revue systématique

2.3.1.1. Introduction

L’exposition aux pesticides provient de la contribution, variable selon les individus, de sources
d’origines professionnelles et environnementales. Chez les personnes vivant a proximité de
zones agricoles, le transfert atmosphérique de pesticides depuis les parcelles jusqu’au
domicile, pendant ou dans les jours suivant les épandages agricoles, semble étre une voie
contribuant substantiellement a I'exposition. Ainsi, de précédentes études ont observé des
niveaux de pesticides plus élevés dans les matrices biologiques et/ou dans I'environnement
de personnes vivant a proximité de cultures, comparées aux niveaux retrouvés chez des
personnes vivant éloignées des champs. Or des associations entre I'exposition a certains
pesticides et la survenue deffets de santé ont été observées dans les études
épidémiologiques (cancers, maladies neurologiques, troubles de la fertilité et de la grossesse).
Une meilleure connaissance des expositions résidentielles aux pesticides est donc essentielle
pour établir des stratégies de prévention adaptées en vue de réduire la potentielle survenue
d’'impacts sanitaires. Les revues de la littérature scientifique parues a ce jour n’offrant qu’'une
vue partielle sur le sujet, nous avons décidé de réaliser une revue systématique portant sur
les déterminants de I'exposition résidentielle non alimentaire aux pesticides agricoles des

riverains de cultures traitées.

2.3.1.2. Méthodes

Les publications ont été recherchées en janvier 2020 dans trois bases de données (PubMed,
Web of sciences et Scopus) a l'aide de l'algorithme suivant : (pesticide* OR fungicide* OR
herbicide* OR insecticide*) exposure* AND ((proximity AND (fields OR crop* OR agricultur*))
OR (residen*) OR ((agricultural OR rural) AND (communit* OR area*))). Les critéres d’inclusion
des publications étaient les suivants: (1) études publiées en anglais, frangais, espagnol, (2)
s’intéressant a 'lhomme, (3) faisant mention explicite d’'une utilisation agricole de pesticides,
(4) incluant une population de personnes riveraines de zones agricoles a I'exception des
agriculteurs et leurs familles et (5) ayant procédé a une évaluation quantitative de I'exposition
aux pesticides. Nous avons décidé de conserver uniqguement les études donnant une définition

« spatialisée » des riverains a l'aide de criteres numériques tels que la distance du domicile
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aux champs, la surface en cultures dans la zone d’habitation, les quantités de pesticides
utilisés dans les champs environnants, etc. Les études ont été sélectionnées par trois

examinateurs.

Les informations pertinentes ont été extraites des publications et colligées dans des tables. La
présentation des résultats issus de tests multivariés a été privilégiée. Afin d’évaluer
'adéquation des publications sélectionnées a répondre a notre question de recherche, nous
avons construit une grille d’analyse nous permettant de calculer un score qualité basé sur les
critéres suivants : 1/adéquation de la population d’étude, 2/fiabilité de la mesure d’exposition,
3/ fiabilité de la mesure des déterminants d’exposition, 4/prise en compte de I'ensemble des

sources d’exposition aux pesticides.

2.3.1.3. Résultats

Au total, nous avons identifi€ 27 publications parues entre 2002 et 2020, émanant
principalement d’Amérique du Nord et d’Europe (n= 22, soit 84,4%). L’exposition aux
pesticides avait été évaluée pour 13 d’entre elles par des mesures biologiques, faites
principalement dans les urines (n=12 soit 44,4%) et pour 11 d’entre elles par des mesures
environnementales, réalisées majoritairement dans les poussieres de tapis (n= 9, soit 33,3%).
Enfin, trois études avaient combiné les deux approches. Les organophosphorés (OP) et leurs
métabolites représentaient les substances les plus fréquemment recherchées (n=15 soit
55,5%), suivis par les pyrethrinoides (PYR) (n=7, soit 25,9%).

¢ Déterminants spatiaux de I'exposition

La proximité résidentielle au champ a été retrouvée associée a la mesure de I'exposition dans
12 des 16 études ayant intégré ce paramétre, dont des études jugées de bonne qualité. Les

distances associées positivement a I'exposition étaient le plus souvent inférieures a 500m.

Parmi les cing publications ayant étudié I'effet de la surface en champs autour de la résidence
sur les concentrations en pesticides mesurées dans les poussiéres de la maison, trois études
considérées de bonne qualité ont retrouvé une association significative positive. Parmi les
études n’ayant pas retrouvé d’associations, 'une était considérée de bonne qualité, l'autre de

qualité moyenne.

Quatre études conduites en Californie ont exploré I'effet des quantités de pesticides agricoles
épandus dans le voisinage de la maison (< 3000 m) sur la présence ou les concentrations de
pesticides dans les poussiéres de tapis. Trois d’entre elles ont retrouvé des associations

positives significatives.
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Enfin, les résultats étaient contradictoires pour d’autres indicateurs spatiaux tels que la
proximité de I'école aux champs, étudiée dans quatre publications, ou I'observation

d’épandages depuis la maison, investiguée dans deux études.
e Déterminants météorologiques et topographiques

L’effet de la saison a été étudié dans sept études. Quatre d’entre elles ont montré une élévation
des niveaux d’exposition durant la saison d’épandage tandis que deux autres démontraient

des niveaux plus importants durant I'hiver.

Dans deux études, I'augmentation des précipitations les jours ou le mois précédant les
mesures d’exposition était associée a des niveaux plus bas de certains pesticides et plus

élevés pour d’autres, tandis qu'une étude n’a pas retrouvé d’association.

Une seule publication s’est intéressée a l'effet des températures les jours précédant les

préléevements et a observé une hausse de I'exposition avec la hausse des températures.

Enfin, la direction des vents a été prise en compte dans deux études jugées de bonne qualité,
pour la construction de scores d’exposition construits par SIG. Les deux études ont retrouvé
une association positive entre les indicateurs spatiaux calculés et les niveaux de pesticides
enregistrés dans les matrices biologiques et environnementales. L'une de ces études a
également montré que la présence de haies végétales entre les champs et la maison

contribuait a la baisse des expositions enregistrées.
e Déterminants sociodémographiques

Aucune association n’a été retrouvée entre le niveau éducationnel ou les revenus du foyer et
la mesure de I'exposition. Chez les adultes, I'age et le sexe n’étaient pas associés a la mesure
de I'exposition dans cinq des six études ayant intégré ces paramétres. Chez les enfants, les
résultats étaient plus contradictoires: deux études ont montré une augmentation de I'exposition
chez les enfants les plus jeunes tandis que trois n’ont retrouvé aucune association. Les effets

du sexe étaient contradictoires dans les cing études ayant inclus ce paramétre.
e Facteurs d’hygiéne

Trois études de bonne qualité ont montré que la mesure de 'exposition diminuait dans les
matrices biologiques ou environnementales avec 'augmentation de la fréquence du nettoyage,
pour certains pesticides seulement, tandis que deux autres études de bonne qualité ne
rapportaient aucune association. L’aération a été retrouvée associée a une plus faible
exposition dans deux études, pour seulement deux pesticides, tandis que deux études n’ont

montré aucune association.
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e Activités des occupants

L’influence des activités exercées par les personnes au domicile n’a été que peu investiguée
dans les études sélectionnées. Les résultats étaient contradictoires concernant le
comportement des enfants a l'intérieur du logement (deux études), de méme que le temps
passé a l'intérieur de la résidence (trois études). Le tabagisme, pouvant refléter pour partie un
portage main-bouche de pesticides présents dans le logement, n’a montré aucune association

avec la mesure de I'exposition dans quatre des six études ayant intégré ce parameétre.

2.3.1.4. Discussion

Au total, 27 études ont été sélectionnées dans notre revue. Les indicateurs spatiaux liés a
l'activité agricole constituaient les déterminants les plus fréquemment étudiés et ont été
majoritairement retrouvés associés a la mesure de I'exposition. La saison estivale était elle
aussi frequemment associée a une élévation de I'exposition. Ces résultats suggeérent donc une
contribution substantielle des épandages agricoles, a I'exposition des individus, par transfert
atmosphérique de pesticides depuis les parcelles environnantes. Ces résultats sont cohérents
avec ceux de précédentes études portant sur les agriculteurs et leurs familles. Toutefois, il est
a souligner que ces résultats restent trés hétérogénes entre les études, et les résultats parfois
contradictoires pour des mémes molécules étudiées. Ceci peut étre en partie expliqué par la
grande variabilité des protocoles mis en ceuvre en termes de substances recherchées, de
cultures d’intérét, de matériels agricoles utilisés, de conditions météorologiques et

topographiques, etc.

Les études incluses dans notre revue montrent également que les expositions aux pesticides
semblent associées a des paramétres sociodémographiques. Chez les enfants, certains
auteurs évoquent une élévation de I'exposition aux pesticides entre 6 mois et 12-24 mois qui
serait due a la diversification alimentaire du bébé, puis une baisse de I'exposition aprés trois
ans. Les expositions plus élevées chez le jeune enfant pourraient étre liées a leur plus petite
taille et 'immaturité de leur métabolisme, conduisant a des demi-vies plus longues des
pesticides dans l'organisme, et par des comportements spécifiques (portage main-bouche,
temps passés au sol, pratiques d’hygiéne). L’effet du sexe sur les niveaux d’exposition reste
contradictoire chez les enfants. Chez les adultes, les données sont elles aussi limitées, mais
'age et le sexe ne semblent pas influencer les niveaux d’exposition. Chez les enfants comme
chez les adultes, les effets des comportements et activités ou du statut socioéconomique n’ont
été qu’insuffisamment étudiés et nécessiteraient d’étre explorés dans de futures études afin

d’identifier les populations chez qui développer prioritairement des interventions de prévention.
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L’exposition résidentielle pourrait étre atténuée par les pratiques de nettoyage comme suggéré
par les résultats de trois des quatre études ayant inclus ce paramétre. Ceci est cohérent avec
les résultats obtenus par le passé dans des études d’exposition menées chez les agriculteurs
et leurs familles. Toutefois, les études d’intervention menées auprés de ces populations ont
montré un effet limité de la promotion des comportements de nettoyage sur les concentrations
retrouvées dans le logement. D’autres paramétres ont été moins étudiés et mériteraient de
I'étre dans le futur (hygiéne individuelle, présence d’animaux dans le logement, paillasson)

afin d’identifier de futurs leviers de réduction des expositions.

A notre connaissance, cette étude est la premiére revue systématique portant sur les
déterminants de I'exposition aux pesticides agricoles de personnes habitant & proximité de
zones traitées. Elle a été conduite en suivant les recommandations en vigueur et ses résultats
présentés selon les recommandations PRISMA. Ce travail comporte néanmoins certaines
limites. Les études incluses n’étaient notamment pour la plupart pas initialement congues pour
répondre a notre question de recherche et n'apportent donc souvent que des réponses
partielles sur les déterminants de I'exposition des riverains. Les résultats obtenus restent a ce
jour trop lacunaires pour identifier les déterminants contribuant substantiellement a I'exposition
résidentielle aux pesticides agricoles. De futures études sont donc nécessaires pour confirmer
les tendances observées et acquérir de nouvelles données sur les déterminants peu étudiés,
connaissance préalable a la mise en place de mesures de prévention auprés des populations

exposeées.

2.3.1.5. Conclusion

Une majorité d’études incluses dans notre revue apportent des éléments robustes en faveur
d’une contribution substantielle du phénomeéne de dérive atmosphérique des pesticides depuis
les parcelles environnantes a I'exposition globale des riverains. Les autres déterminants ont

été beaucoup moins études et de futures études sont nécessaires.

2.3.2. Article 2 (publié en 2021)
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Background: There is growing evidence in the scientific literature that individuals living near fields are more ex-
posed to agricultural pesticides than people living further away.

Objective: The main objective of this systematic review was to identify the non-dietary determinants of pesticide
exposure related to the drift pathway in residents living in agricultural areas, including spatial indictors related to
agricultural activities, hygiene practices, behaviors and sociodemographic parameters.

Methods: Three databases were consulted (PubMed, Web of sciences, Scopus). At least two experts selected the
eligible studies.

Results: A total of 27 original studies (2002—2020) fulfilled the eligibility criteria of this review. These publica-
tions explored pesticide exposure of individuals through measurements in biological samples (n = 13), environ-
mental samples (n = 11) or both (n = 3). Spatial indicators, including residential proximity to fields, crop
acreage around the residence and amounts of pesticides applied in the vicinity were identified as determinants
of pesticide exposure in many studies (n = 17), including publications considered to be of very good or good
quality {n = 12). Season of spraying tended to increase the levels of pesticides measured in five publications
out of seven. Meteorological parameters and physical barriers showed an inconsistent and complex influence
on the presence and levels of pesticides in urine samples and house dust. Frequent housekeeping reduced the
presence of pesticides at home and consequently in biological matrices in three studies out of six, Finally, the ef-
fect of the occupants’ sociodemographic characteristics, behaviors, and hygiene practices on the exposure mea-
surement was less well documented and results were fairly inconsistent.

Discussion and conclusion; This study consolidates our knowledge of the determinants influencing pesticide
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exposure levels in people living in agricultural areas. Nevertheless, the available scientific data is still too limited
to serve as a basis for developing risk management measures. More research is needed to improve knowledge of

the determinants of exposure.

© 2020 Elsevier B.V. All rights reserved.
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1. Introduction

Individual exposure to pesticides may result from a combination of
several potential sources: 1/agricultural and non-agricultural work as-
sociated with direct and/or indirect pesticide exposure, 2/contact with
people occupationally exposed to pesticides, 3/household pesticide
use, 4/dietary ingestion of contaminated food and water, and 5/environ-
mental exposures related to pesticide application in fields or
manufacturing (U.S. EPA, 2020). The relative contribution of each of
these sources can be difficult to discern and human can be exposed
through dermal, oral, or respiratory routes leading to short-term and
chronic health impacts (Kim et al., 2017).

For people living close to agricultural areas, the agricultural drift
pathway could contribute substantially to total exposure. Several stud-
ies have indeed demonstrated higher levels of pesticides in both biolog-
ical and environmental matrices among agricultural communities
compared to people residing away from agricultural land
(Dereumeaux et al.,, 2020). The agricultural drift pathway includes sev-
eral transfer processes. Transfer of pesticides into the atmosphere can
occur directly during pesticide application by spray drift from the fields
which then form deposits (primary drift). Aerial emissions can also arise
for several days or weeks after application by volatilization of pesticides
from soils and plants or by wind erosion (secondary drift) (Bedos et al.,
2002; FOCUS, 2008). These phenomena can result in the exposure of
residents to pesticides via dermal, inhalation and ingestion routes
(EFSA, 2014).

Associations between pesticide exposure and the onset of a variety
of adverse health outcomes such as cancers, neurological diseases, and
adverse effects on fertility or pregnancy in populations living close to
agricultural crops have been reported in the scientific literature
(Teysseire et al,, 2020). Improving knowledge of the factors that may in-
fluence pesticide exposure near treated fields is essential in order to de-
sign intervention strategies that reduce potential impacts on the
population's health. We found two systematic reviews, by the same
authors, on the determinants of non-dietary exposure to pesticides in
agricultural areas. Deziel et al. (2015) published a review on non-
occupational pathways of pesticide exposure in women living in agri-
cultural areas in North America, not involved in farm work: ten out of
35 publications (1995-2013) reported significant or suggestive
(p < 0.1) associations between agricultural drift pathway and pesticides
in house dust or biomarker levels. The authors found moderate evi-
dence of the efficiency of hygiene behaviors in reducing exposure. The
second review on the relative contribution of non-occupational path-
ways to pesticide levels in house dust was based on seven studies
covering the period 1995-2015, and indicated that pesticide concentra-
tions in house dust decreased sharply and non-linearly as the distance
of the home from treated fields increased, the magnitude depending
on the type of pesticides (Deziel et al., 2017). These reviews focused
on specific populations (women or children, often members of farming
families), sample types (house dust mainly) and location (North
America). We propose a broader systematic review to describe the
existing literature on non-dietary determinants of exposure related to
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the drift pathway in populations living near treated fields, including
spatial indicators related to agricultural activities, hygiene practices, be-
haviors and sociodemographic parameters.

2. Methods
2.1. General framework for the review

We conducted a systematic review driven by the following question:
“What are the determinants of non-dietary exposure to agricultural pes-
ticides in people living near treated fields?". We defined the determinants
of exposure as the factors explored in the studies that could explain the
levels of pesticide exposure as spatial indictors related to agricultural ac-
tivities, hygiene parameters, behaviors, and sociodemographic data.

This work has been reported following the PRISMA guidelines
(Moher et al., 2009).

2.2, Literature search

The search for articles relied on three online bibliographic databases
chosen for their complementarity in terms of the research areas cov-
ered: PubMed (https://pubmed.ncbi.nlm.nih.gov), Web of sciences
(https://clarivate.com/webofsciencegroup/solutions/web-of-science)
and Scopus (https://www.scopus.com). We used the following algo-
rithm: (pesticide* OR fungicide* OR herbicide™ OR insecticide*) expo-
sure* AND ((proximity AND (field OR crop* OR agricultur*)) OR
(residen®) OR ((agricultural OR rural) AND (communit* OR area*))).
We added articles identified from websites or from the bibliographic
references of the selected studies. The references were managed using
Mendeley Reference Manager (Mendeley - Reference Management
Software & Researcher Network).

2.3. Study eligibility criteria

To be included in our review, studies had to fulfill the following
criteria:

1) original human studies published in English, French or Spanish.

2) studies referring to ground application of pesticides in agriculture.
We excluded studies mentioning aircraft-mounted sprayers. The
scale and speed of this kind of operation differ from ground
spraying; the levels and profiles of exposure are a priori different
for populations in the vicinity.

studies including a ‘spatialized’ definition of the term ‘resident’, e.g.
studies providing numerical spatial indicators such as the residential
distance from fields or the agricultural amounts of pesticides applied
in the vicinity. We did not consider a maximum distance from the
treated field. Indeed, there is no harmonized definition of the term
“resident” in the scientific literature based on distance to fields. A
qualitative definition such as “rural area” was not considered as suf-
ficient to define a resident but this information could have been
studied as a potential determinant of exposure. As our main objec-
tive was to study exposure determinants linked to the agricultural
drift pathway, we chose to exclude studies including exclusively
farmworkers and/or their families. Indeed, previous reviews have
demonstrated that it is difficult to disentangle the contribution of
the agricultural drift pathway from other sources in these popula-
tions because of the major contribution of the take-home exposure
route (Deziel et al., 2015; Hyland and Laribi, 2017). However, studies
including famers' families and other people living near crops but not
involved in agricultural work were retained.

non-experimental studies characterizing residents' exposure to pes-
ticides using biomonitoring or environmental monitoring and which
quantitatively assess the effect of potential exposure determinants.

No limitations on the date of publication or the geographical location
were applied.
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The relevant studies were selected by three reviewers (RT, GM, FD).
For each article, the eligibility criteria were checked by two reviewers
independently. A consensus was found between all the reviewers
about inclusion/exclusion of the article in the event of disagreement.

24, Data collection and analysis

For each article, the following information was collected: study ref-
erence, location, time period, population, pesticides or metabolites
searched for, matrices of exposure explored, determinants of exposure
to the agricultural pesticides studied, methods of measuring these de-
terminants, and key findings. The results were summarized in tables.
We also collected information on the type of statistical analysis per-
formed and the associations found by the authors, which we have pre-
sented in the appendices.

We presented results of multivariable tests rather than univariate
statistical tests when both were available, focusing on the results on
the determinants explaining the presence/absence of pesticides rather
than the factors predicting the levels of pesticide exposure. When only
univariate statistical tests were performed, this was specified in the pre-
sentation of the results.

We designed a specific reading grid to assess the adequacy of the se-
lected publications to answer the research question presented above,
based on the analysis of the potential bias of each study. Indeed, we
did not find any validated grid to assess the quality of studies in the
field of exposure science directly applicable to our subject. The grid de-
tailing the score calculation method is available in a Supplemental file
(Appendix A). Briefly, five criteria were used: 1) population adequacy,
2) reliability of exposure measurement, 3) reliability of spatial determi-
nants measurement, 4) reliability of non-spatial determinants measure-
ment, 5) consideration of other sources of exposure for the pesticides
under study. A score from 0 to 2 was calculated for each item when ap-
plicable, according to the criteria presented in the grid. The total score
for an article was a mean of the score obtained for each relevant item
expressed as a percentage of the maximal possible score. Publications
were classified into four categories based on their adequacy score: A
‘very good quality’ (score above 75%), B ‘good quality’ (between 50
and 74%), C ‘medium quality’ (between 25 and 49%), D ‘low quality’
(less than 25%).

3. Results
3.1. Study selection

The search for articles in the selected databases was conducted on
January 10, 2020. We included 27 publications in our review: 26 were
identified through the databases and one was found in the grey litera-
ture (Fig. 1). This document was a thesis. The main reasons for exclusion
were: no mention of pesticides used in agriculture, no human popula-
tion included, and inclusion of populations not considered as residents
(workers or general population).

3.2. General characteristics of included studies

The 27 articles included in our review were published between 2002
and 2020. They were from North America (n = 14, 51.9%), Europe
(n = 8, 29.6%), Asia (n = 3, 11.1%), South America (n = 1, 3.7%), and
Australia (n = 1, 3.7%). The description of the type of crops near the res-
idence was often missing (n = 13, 48.1%). When the information was
available, the crops identified, sometimes in association, were fruit trees
(n=9,33.3%), arable crops (n = 6, 22.2%), vineyards (n = 4, 17.8%), veg-
etables (n = 4, 14.8%), and flowers (n = 3, 11.1%).

In 13 studies (48.1%), pesticide exposure was assessed only by bio-
monitoring, mainly measurements of pesticides in urine samples
(n = 12, 44.4%), maternal blood, umbilical cord blood and placental tis-
sue (n = 1) (Takser et al., 2004) and one study sampled prenatal dentin
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2731 citations
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2905 citations
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3100 citations
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4389 articles excluded
after title/abstract screen

238 articles retrieved
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212 articles excluded
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Others sources
(eg web search,

references lists)
1 citation

27 articles included

Fig. 1. Flow diagram of study selection.

of shed teeth (n = 1) (Gunier et al., 2013). The publications covered
mainly insecticides and their metabolites, such as organophosphates
(OP) and their metabolites and notably Dialkyl phosphate (DAPs)
(n = 7), pyrethroids (PYR) and their metabolites (n = 4) or
imidacloprid and its metabolite (n = 1). Two studies searched for her-
bicides and two for fungicides and their potential metabolites, such as
ethylenethiourea (u-ETU). Finally, two searched for manganese (Mn)
as an indirect measure of Mn-based fungicides such as maneb or
mancozeb. The populations included in studies performing biomonitor-
ing were children (n = 7, 53.8%), pregnant or post-partum women
(n = 4, 30.8%) or families (n = 2, 15.4%). The main results yielded by
the biomonitoring studies regarding exposure determinants potentially
related to the agricultural drift pathway are presented in Table 1. More
details on these results (type of statistical analysis performed, associa-
tions found) are presented in Appendix B.

Pesticides were measured only in environmental matrices in 11
studies (40.7%). Nine sampled house dust (n = 9, 33.3%). Occasionally,
pesticides were measured in air or in surface deposition samples using
passive air samplers (n = 1, 3.7%) and silicone wristbands (n = 1,
3.7%). Pesticides investigated in the environment were mainly insecti-
cides including OP (n = 6) and/or PYR compounds (n = 2), followed
by herbicides (n = 3) and other pesticides (n = 4). In studies
conducting environmental monitoring, populations living in the dwell-
ings were rarely described. Results of environmental studies are pre-
sented in Table 2 and Appendix B.

Finally, three studies explored both biological and environmental
matrices (11.1%): two combined measurements in house dust and
urines and one collected wipe samples from hands, feet, diverse sur-
faces in the home, and blood samples. Two of these three studies

investigated OP pesticides and one PYR pesticides. Results of these stud-
ies are presented in Table 3 and Appendix B.

The quality of the studies was variable: seven articles were classified
in category A (25.9%), eight in category B (29.6%), nine in category C
(33.3%) and finally three in category D (11.1%). Details on the score cal-
culated for each study are presented in a Supplemental file
(Appendix C).

In addition, 18 articles (66.7%) also investigated occupational and
para-occupational determinants of exposure, 16 (59.3%) explored the
contribution of factors related to the household use of pesticides, and
9 (33.3%) investigated dietary factors.

3.3. Spatial determinants of exposure

3.3.1. Place of residence (rural vs. urban)

Studies of various quality established a positive association between
living in a rural area and the detection rate or levels of pesticides in urine
samples (Babina et al., 2012; Chevrier et al., 2014; Dereumeaux et al.,
2018), silicone wristbands (Harley et al., 2019) and blood (Takser
et al., 2004). Two medium or low quality studies found, conversely, a
positive association between living in an urban area and levels of OP,
PYR and/or herbicide metabolites in urine samples (Fernandez et al.,
2020; Munoz-Quezada et al,, 2012).

3.3.2. Residential proximity to fields

Residential proximity to fields was the most common spatial deter-
minant explored in the publications (n = 16, 59.3%). A significant asso-
ciation between residential distance from the fields and pesticide
measurements in different matrices was found in 12 of 16 studies
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Table 1
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Evidence for determinants of non-dietary exposure to agricultural pesticides linked to spray drift in people living close to fields in biomonitoring studies (n=13).

Study reference

Location, time period,
population

EX]JOSU]‘(‘ measurement

Determinants of exposure to
agricultural pesticides studied

Measurement of
exposure
determinants

Determinants of exposure
to pesticides

(Results from multivariate
models)

Study
score

(Babina et al.,
2012)

(Bradman et al.,
2011)

(Chevrier et al.,
2014)

(Dereumeaux
et al,, 2018)

(Fernandez et al.,
2020)

(Galea et al.,
2015)

(Gunier et al.,
2013)

(Koch et al,
2002)

(Munoz-Quezada
et al., 2012)

(Royster et al.,
2002)

(Sammartano
et al, 2019)

Australia, 2003-2004,
children aged <6 years
(N=115urban, 111
peri-urban, 114 rural)
USA, California,
2000-2003, children <2
years old, CHAMACOS
cohort (N=416)

France, 2002-2006, preg-
nant women, PELAGIE
cohort (N=579)

France, 2011, pregnant
women, Elfe cohort
(N=1077)

Spain, 2015, post-partum
women (n = 116)

UK, 2011-2012, adults
(N=118) and children
(N=22) residing <100m
from fields

USA, California,
1999-2000, 7-year-old
children, CHAMACOS
cohort (N=207)

USA, Washington State,
1997-1998, 2-5-year-old
children (N=44)

Chile, 2010-2011, 6-12-
-year-old children
(N=190)

USA, California, 2000,
Children aged 12-18
months (N=20)

Italy, 2011-2014, 3-5-
-year-old children
(N=126) and adults
(N=260)

Urines (1 sample): 8 OP and  Residential proximity to fields (<50 m

4 PYR metabolites

or <200m), area of residence (rural,
urban), smoking

Urines (1 sample at 6, 12,24 Age, gender, time in child care, child

months of age): 6 OP
metabolites (DAPs)

Urines (1 sample): 4
herbicides (acetochlor,
alachlor, metolachlor,
atrazine) and metabolites

Urines (1 sample): 5 PYR
metabolites

Urines (1 sample): 20
metabolites of OP, PYR and
herbicides

Urines (N=1518 samples):
chlormequat and
metabolites of captan
(THPI), chlorpyrifos (TCP)
or cypermethrin (DCVA)

Prenatal dentin of shed
teeth (N=324): Mn

Urines (16 to 26 samples):
five OP metabolites (DAPs)

Urine samples (1 in fall and
1 in summer): 6 OP
metabolites (DAPs)

Urines (1 sample): OP
metabolites (DAPs)

Urine (1 sample): u-ETU,
metabolite of
dithiocarbamates

behavior, season, daily rainfall in the
past week, residential or child care
proximity to fields <60m, house
cleaning frequency, presence of
carpets, pets at home

Rural place of residence (<15%
artificial surfaces in a 500-m radius),
score of residential proximity to corn
crops (wind-weighted or not), season,
age, educational level, smoking

Presence of crops <2000m from home,
age, household income, BMI, smoking

Age, BMI, country of birth, education
level, occupational status, residential
proximity to farms <200m, area of
residence (rural, urban), daily time
with windows open, smoking

Season (1-2 days after a spray event,
during spraying season, during
non-spraying season), gender, age,
time spent indoors and outdoors

Agricultural use of Mn fungicides near
the maternal residence during
pregnancy (<1, 3, and 5 km), smoking
during pregnancy

Residential proximity to fields (<60m
vs. >60m), season, age, gender

Season, age, gender, parental
education, residential proximity to
farm (<500m, >500m), residential
location (urban, rural)

Residential proximity to fields
(=400m; 400-800m; 800-1600m;
<1600m), living near multiple fields
Residential or school proximity to
vineyards (<30m, 31-200m, >200m),
size of the closest vineyards, gender,
age, weight, time spent indoors

Self-administered
questionnaire

Face-to-face
interview

Self-administered
questionnaire, GIS

Self-administered
questionnaire,
interview, GIS

Self-administered
questionnaire

Self-administered
questionnaire

Face-to-face
interview, GIS

Face-to-face
interview, GIS

Questionnaire

Face-to-face
interview, GIS

Self-administered
questionnaire

- 3-Methyl-p-nitrophenol, C
and DMTP detection

Living in a periurban or

rural area (+)

- DEAPs and DMAPs levels A
Average daily rainfall (— for
DMAPs, —/+ for DEAPs),
living <60m from fields

(+), summer/spring (+)

- Alachlor presence B
Living in rural areas (+)

- Atrazine and triazine
metabolites presence
Residential proximity to
crops wind-weighted (+),
winter (+)
- Sum of pyrethroids B
levels
Smoking (+), living near
orchards or vineyards
(+).age(—)

- 3-PBA levels
Living near orchards or
vineyards (+)
- PNP concentrations D
(metabolite of
parathion)
Living in rural area (—),
windows opening (+)

- TCP concentrations
(metabolite of
chlorpyrifos-ethyl)

BMI (—), living <200m
from farming areas (+)
- Chlormequat levels A
Sampling after spray
event (+)

- Chiorpyrifos levels
Sampling after spray
event (—)
- Mn levels C
Agricultural use of
pesticide within 3km
around home (+),
Smoking during
pregnancy (—)
- Dimethyl and diethyl B
DAPs levels Sampling
during spray months (+),
Male gender (+)

- Sum of DEAPs levels C
Age <9 years (+), Living
in urban area (+)

- DMAPs detection
Summer (+ ), Proximity to
a farm <500m (+)
No association® C

- u-ETU levels in children C
Living < 30m from
vineyards (+)

(continued on next page)
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Study reference Location, time period, Exposure measurement

Determinants of exposure to

Measurement of ~ Determinants of exposure  Study

population agricultural pesticides studied exposure to pesticides score
determinants (Results from multivariate
models)
(Takser et al., Canada, pregnant women Maternal blood (1 to 3 Pace of living, reported pesticide Face-to-face - Mn blood levels D

2004) (N=101) samples), umbilical cord
blood and placental tissue:

Mn

(Taoet al,2019)  China, 2017, orchard Urines (1 sample): IMI and
workers families 6-CNA
(N=275), kindergarten
children, (N=247),
urban residents (N=95)

spraying <1 km, educational level, age, interview
gender, smoking

School proximity to fields, gender, age  Questionnaires

Living in urban and/or
agricultural areas vs.

living in a village (+)%,
pesticide spraying <1 km
from house (+)*

- IMI and 6-CAN levels D
Children schooling close

to orchards (+)"

administered to
parents

(+) positive associations; (—) negative associations.

Abbreviations: 6-CNA: 6-chloronicotinic acid, BMI: Body Mass Index, DAPs: Dialkyl phosphates, DCCA: cis- and trans-3-(2,2-dichlorovinyl)-2,2-dimethyl-cyclopropane-1-carboxylic acid,
DCVA: cis- and trans- 2,2-dichlorovinyl-3,3-dimethylcyclopropane- 1-carboxylic acid; DEAPs: Diethylalkylphosphates, DEP: diethyl phosphate, DMAPs: dimethylalkylphosphates, DMTP:
dimethyl thiophosphate, GIS: Geographic Information System, IMI: Imidacloprid, Mn: Manganese, OP: Organophosphorus pesticides, PBA: 3-phenoxybenzoic acid; PNP: p-nitrophenol;
PYR: Pyrethroids, u-ETU: urinary ethylenethiourea, TCP: 3,5,6-trichlorpyridinol, THPI: cis-1,2,3,6-tetrahydrophthalimide

# Results from univariate statistical tests.

(75%) of varying quality, seven being classified in category A or B and
five in category C or D.

Seven studies showed a positive association between residential dis-
tance from fields within 100 m and elevated detection rates or concen-
trations of pesticides in urine samples and house dust. Three of these
studies found an association for OP insecticides or its metabolites
(DAPs) (Bradman et al., 2011; Butler-Dawson et al., 2018; Hung et al.,
2018), two for the herbicide Dimethyl tetrachloroterephthalate
(DCPA) (Harley et al., 2019; Harnly et al., 2009), one for a metabolite
of fungicides (ETU) (Sammartano et al., 2019), and one for several her-
bicides (Ward et al,, 2006). Three studies did not report any association
with pesticide exposure indicators in urine samples (Babina et al., 2012;
Koch et al., 2002) or house dust (Hogenkamp et al., 2004) and living
within 100 m of fields. The pesticides explored were diverse, including
insecticides, herbicides, and fungicides.

Six studies explored associations for greater distances. Of these, five
showed a positive association between residential distance from fields
less than 500 m and elevated pesticide concentrations in urine samples
or air for OP pesticides and its metabolites (n = 4) (Coronado et al.,
2011; Fernandez et al., 2020; Gibbs et al,, 2017; Munoz-Quezada et al.,
2012) and for atrazine and triazine metabolites (n = 1) (Chevrier
et al., 2014). One study found no association between distances less
than 500 m and levels of OP metabolites in urine samples (Royster
et al,, 2002).

3.3.3. Crop acreage in one or several buffers around the home

Five publications studied the influence of crop acreage in one or
more buffers around the home. In GIS, a buffer is a zone specified around
a point or a line or a polygon area. In all the studies selected, this zone
was a circular polygon with a center determined by the residential loca-
tion. Three out of five studies (60%), considered to be of very good or
good quality, found a positive association between areas of arable
crops, vineyards and/or orchards within 500 to 1000 m from the
home and higher levels of pesticides in house dust (Béranger et al.,
2014; Glorennec et al., 2017; Ward et al., 2006). Among these studies,
one also found an association between the distance to the closest crop
field and herbicide exposure; however, distance alone accounted for
less of the variance than crop acreage (Ward et al., 2006). One very
good quality study found no association between surface area of or-
chards and residential concentrations of pesticides (Plascak et al.,
2019). One medium quality study showed no association between the
number of fields in the vicinity and urinary DAPs levels (Royster et al,,
2002).

3.34. Amounts of pesticides applied around the dwelling

Four analyses conducted in California from the Pesticide Use Report
(PUR) dataset explored the effect of the amounts of agricultural pesti-
cides applied near the home on the presence of pesticides in several ma-
trices. In California, all agricultural and non-agricultural pesticide uses
are reported to the California Department of Pesticide Regulation. Infor-
mation about crops, active substances, date and amount of pesticides
applied, location of application, are compiled into the PUR data set
with a resolution of 1.6 km (one mile) square sections (California
Departement of Pesticide Regulation). Three studies found significant
associations between pesticide amounts applied around the home
(<3000 m) and the presence in house dust of chlorpyrifos, iprodione,
DCPA (Gunier et al., 2011; Harnly et al., 2009), phosmet, simazine
(Gunier et al,, 2011) and manganese (Mn) (Gunier et al., 2014). One
of these studies also searched for the influence of the distance to the
nearest field and found an influence of this parameter for DCPA
(Harnly et al., 2009). Higher Mn levels in prenatal dentin of shed teeth
collected from a population of 7-year-old children were also associated
with the use of Mn-based fungicides within 3000 m of the maternal res-
idence during pregnancy in a medium quality study (Gunier et al.,
2013).

3.3.5. Other spatial indicators

Two publications found positive associations between proximity of
school or child care to fields and the insecticide levels in children's
urines and/or house dust (Glorennec et al., 2017; Tao et al., 2019)
while two others did not find any association with urinary concentra-
tions of several fungicides or insecticide metabolites (Bradman et al.,
2011; Sammartano et al., 2019).

The observation by subjects of pesticide spraying from home
showed no influence on the measure of pesticides in silicone wristbands
(Harley et al., 2019). These results were inconsistent with those in an-
other lower quality publication reporting a positive association for pes-
ticide spraying less than 1 km away (Takser et al., 2004).

3.4. Meteorological and topographical determinants of exposure

34.1. Season

The effect of season was investigated in seven studies. Four showed a
significant increase in the urinary levels of OP metabolites (Bradman
et al,, 2011; Koch et al., 2002; Munoz-Quezada et al.,, 2012) and
chlormequat (Galea et al., 2015) during spraying season compared
with the agricultural low-season, and two studies found higher urinary
concentrations of atrazine and chlorpyrifos during winter (Chevrier
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Table 2
Evidence for determinants of non-dietary exposure to agricultural pesticides linked to spray drift in people living close to fields in environmental monitoring studies (n=11).
Study reference  Location, time Exposure measurement Determinants of exposure Measurement Determinants of exposure to pesticides Study
period, population to agricultural pesticides of exposure (Results from multivariate models) score
studied determinants
(Béranger et al., France, 2012, homes House dust: 64 Crop acreage around home  Face-to-face - Presence or levels of pesticides A
2014) <1000m from agricultural pesticides (wind-weighted or not), interview, GIS Crop acreage (+), prevailing wind
orchards, cereals or barriers (vegetative, (+), barriers (—)
vineyards (N=203) topographic, structural),
presence of pets, number of
occupants
(Butler-Dawson  USA, 2008-2011, House dust (2 samples 1 Residential proximity to Face-to-face - Azinphos-methy! and phosmet levels (in the B
et al., 2018) agricultural year apart): fields or orchards <25m, interview non-agricultural household)
(N=138) and azinphos-methyl, window/door opening Living <25m from fields or orchards
non-agricultural phosmet, malathion, frequency, presence of
families (N=140) chlorpyrifos ventilation, house cleaning
frequency
(Gibbs et al., USA, Washington Polyurethane foam Residential proximity to GIs - Concentrations in outdoor air/Indoor air/Surface  C
2017) State, 2011, farm- passive air samplers, orchards €250m deposition of OP and their oxygen analogs
worker (N=14) and polypropylene deposition Residential proximity to fields <250m (+)*
non-farmworker plates: OP (chlorpyrifos,
(N=9) households  azinphosmethyl) and
their oxygen analogs
(Gunier et al., USA, California, House dust: carbaryl, Agricultural use of pesticide Face-to-face - Chlorpyrifos, DCPA, iprodione, phosmet, and B
2011) 2001-2006, homes  chlorpyrifos, diazinon, near home (<500m; interview, GIS simazine levels
where >25% of land  phosmet, DCPA, simazine, <1250m), season Pesticide use <1,250m from home during the past
area within 500m in  iprodione 365 days (+)
fields (N=89)
- Carbaryl levels
Season (fall>summer> spring>winter) (+)
(Gunier et al., USA, California, Dust (N=378 in the first  Housing and population Face-to-face - Concentrations or loading of Mn in dust collected B
2014) 1999-2000, sampling and N=90 in density (pers/room, interview, GIS  at both visits
residences, the second): Mn pers/m2), precipitations in Agricultural Mn fungicide use near home in past 4
CHAMACOS cohort the past weeks, elevation weeks wind-weighted (+), Poor housekeeping (+)
(N=465) (m), Mn-fungicide use near
home (500/1000/3000 m)
in the past 2 months,
Mn-fungicide use near
home wind-weighted
(<3000m), housekeeping
quality, number of
doormats
(Harley et al., USA, 2016, Silicone wristbands worn  Residential proximity to Face-to-face - DCPA presence A
2019) 14-16-year-old girls for 1 week: 63 pesticides  fields <100m, observing interview Carpet in home (+ ) living in the city (— )", crops
living in California  and related breakdown sprayings from home, living within 100 m of home (+)*
(N=97) products in the city, window open at
night, having carpets and .
doormats, house cleaning - Pennethnnapresenfe
frequency Doormats (—)
- Esfenvalerate presence
Window open at night (+)°,
- Piperony! butoxide presence
Clean daily (—)*
(Harnly et al., USA California, House dust (3 samples Agricultural pesticide use Face-to-face - Chlorpyrifos concentrations B
2009) 1999-2000, per dwelling): 14 OP, two  near home for different interview, GIS  Agricultural pesticide use in past month (+), air
residences, PYR, and 4 other periods, residential conditioner in home (—)
CHAMACOS cohort  pesticides (iprodione, proximity to fields <60m,
(N=168) DCPA, vinchlozolin, temperature and rainfall,

methomyl)

housekeeping quality,
having an air conditioner,
housing density
(pers/room)

- Diazinon concentrations

Rainfall in last days (—), housing density 22 (+)

- DCPA concentrations

Agricultural pesticide use in past month, season
(+), living <60m from fields (+), temperatures in
past days, month and season (+), rainfall in last
days, month, season (—), home less clean (+)

- Iprodione concentrations
Agricultural pesticide use near home in past
month/season (+)

- Trans-permethrin
Air conditioner in home (+)

(continued on next page)
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Study reference  Location, time Exposure measurement Determinants of exposure Measurement Determinants of exposure to pesticides Study
period, population to agricultural pesticides of exposure (Results from multivariate models) score
studied determinants
(Hogenkamp Netherlands, homes House dust: chlorizadon,  Residential proximity to Checklist - Chiorizadon, chloropropham, flutolanil C
et al,, 2004) <400m from bulb chloropropham, fields <20m during procymidon, toclofos-methyl
fields of farmers metamitron, flutolanil sampling No association
(N=12) and non--  procymidon,
farmers (N=15) toclofos-methyl,
vinchlozolin
(Hung et al., Taiwan, 2016, preg- Indoor and outdoor dust: ~ Season, presence of farms Face-to-face - Detection of chlorpyrifos outdoors C
2018) nant women Carbamate (carbofuran),  around home (25,50, 100, interview, GIS Farm within 50m and 100m (+)*
(N=56) OP (chlorpyrifos, 200m)
terbufos), PYR
(cypermethrin,
cyphenothrin,
deltamethrin, permethrin,
prallethrin, tetramethrin)
(Plascak et al., USA, Washington House dust (n=418): OP  Orchard density around Face-to-face - Summed dimethyl OP concentrations A

2019) State, 2011, families
(N=99)
(Ward et al., USA, lowa,
2006) 1998-2000, homes

of adults (N=112)

(azinphos-methyl, home
phosmet, malathion)
House dust (1 sample per
home): 14 herbicides
101-250, 251-500,

Acres of corn and soybeans ~ GIS
around home (<100,

interview, GIS Increasing orchard density for the 750m and

1250m radius around home (—)

- Detection or concentrations of herbicides A
Acreages of corn and soybean <750m (+),

Distance from fields (—)

501-750m), distance from

fields

(+) positive associations; (—) negative associations.
Abbreviations: DCPA: Dimethyl tetrachloroterephthalate, GIS: Geographic Information System, Mn: Manganese, OP: Organophosphorus pesticides, PYR: Pyrethroids.

2 Results from univariate statistical tests.

et al, 2014; Galea et al., 2015). Variations of carbaryl concentrations in
house dust were found in one study: levels were higher in fall than sum-
mer, spring, and winter (Gunier et al., 2011). One Asian study found no
difference in pesticide concentrations in indoor and outdoor dust ac-
cording to the season considered (warm/cold) (Hung et al., 2018).

3.4.2. Meteorological and topographical determinants of exposure

All studies that included meteorological and topographical parame-
ters were considered to be of very good or good quality.

The influence of daily rainfall prior to sampling yielded contradictory
results. In two studies, an increase in precipitation on sampling days or

in the month before sampling was associated with lower levels in urine
samples and house dust for some OP pesticides (Bradman et al., 2011;
Harnly et al., 2009), and with higher levels for other OP pesticides
(Bradman et al., 2011). One publication found no association between
precipitations during the last 4 and 8 weeks before sampling and Mn
levels in house dust (Gunier et al.,, 2014).

The effect of temperature was studied in only one publication: in-
creased temperatures on days prior to sampling were only associated
with higher DCPA levels (Harnly et al., 2009).

The influence of wind direction on pesticide exposure was taken into
account through the calculation of spatial indicators. Chevrier et al.

Table 3
Evidence for determinants of non-dietary exposure to agricultural pesticides linked to spray drift in people living close to fields in environmental and bio-monitoring studies (n=3).
Study Location, time Exposure Determinants of exposure to Measurement of ~ Determinants of exposure to pesticides  Study
reference period, population measurement agricultural pesticides studied exposure (Results from multivariate models) scare
determinants
(Coronade  USA, Washington State, Urines (3 samples): 3 Residential proximity to fields Face-to-face - DMTP levels A

et al, 2005-2006, farmworker and  OP metabolites (DMP,

2011) non-farmworker adults DMTP and DMDTP)
(N=200) and children House dust:
(N=199) azinphos-methyl and
phosmet
(Glorennec  France, 6-year-old children, Urines: 5 PYR
et al,, PELAGIE cohort (N=245) metabolites
2017) House dust: 5 PYR frequency
(cyfluthrin,
cypermethrin,
deltamethrin,
permethrin,
tetramethrin)
(Siriwat Thailand, 2016, children Wipe samples on

et al, aged 12-36 months living
2019) <50m from fields (N=65)

hands, feet, and
surfaces (toys, beds,
floors): chlorpyrifos
Blood cholinesterase
levels

and behaviors

Crop acreages around home and
school (<500m), house cleaning

Showers and hand washing
frequency, house cleaning
frequency, window opening
frequency, children’s activities

interview, GIS Residential distance from fields (—)

Self-administered
questionnaire, GIS

- Cis-DBCA, 3-PBA, Tetramethrin pres- B
ence or levels
Crop acreages around home and school (+)

- Trans-DCCA and Cis-DCCA presence or
levels
House cleaning >2/week (+)

Face-to-face
interview

- Chlorpyrifos concentrations (feet) C
Frequent hand washing (—), playing
duration (—), sitting on floor, lying on
wooden bed (—)

- Blood cholinesterase activity
House cleaning frequency (+)

(+) positive associations; (—) negative associations.

Abbreviations: DBCA: cis-3-(2,2-dibromovinyl)-2,2-dimethylcyclopropane carboxylic acid, DCCA: cis- and trans-3-(2,2-dichlorovinyl)-2,2-dimethyl-cyclopropane-1-carboxylic acid,
DMP: dimethylphosphate, DMDTP: dimethyldithiophosphate, DMTP: dimethyl thiophosphate, GIS: Geographic Information System, OP: Organophosphorus pesticides, 3-PBA: 3-

phenoxybenzoic acid; PNP: p-nitrophenol; PYR: Pyrethroids.
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(2014) developed a wind-weighted score for residential proximity to
corn, while Béranger et al. (2014) investigated the influence of the
crop acreage around the home for different buffer sizes, wind-
weighted. Both studies found a positive association between these indi-
cators and pesticide levels in biological and environmental matrices.
Béranger et al. (2014) et al. found that the use of a wind-weighted indi-
cator provided additional information compared with acreage alone
and significantly improved the models used, whereas Chevrier et al.
(2014) concluded that adding the prevailing wind into the models did
not improve the prediction of urinary herbicide concentrations much.
Finally, one study showed that the presence of vegetative barriers be-
tween fields and homes, determined using GIS, reduced the presence
and concentration of pesticides in house dust (Béranger et al.,, 2014).

3.5. Sociodemographic determinants of exposure

3.5.1. Age, gender and weight

In children, a study observed that associations between determi-
nants of pesticide exposure and urinary levels of insecticide metabolites
differed by age when this parameter was considered as an interaction
term in the models (Bradman et al., 2011). Two studies describe an in-
verse relationship among older children going to kindergarten or school
(Munoz-Quezada et al., 2012; Tao et al., 2019). Three studies found no
influence of age on exposure (Galea et al.,, 2015; Koch et al., 2002;
Sammartano et al., 2019). Results for the effect of gender were also in-
consistent: DAP levels in children's urines were higher in boys in one
publication (Koch et al., 2002) and in girls in another (Bradman et al.,
2011), while three studies observed no association (Munoz-Quezada
et al,, 2012; Sammartano et al., 2019; Tao et al., 2019).

In adults, one study found higher pesticide exposure in younger
adults (Dereumeaux et al., 2018), whereas five found no association
(Chevrier et al., 2014; Fernandez et al., 2020; Galea et al., 2015;
Sammartano et al,, 2019; Takser et al,, 2004). The effect of gender was
investigated in a single study which found that ETU concentration in
urine samples was not associated with gender (Sammartano et al.,
2019). A higher body mass index or weight was associated with lower
pesticide levels (PYR, OP and herbicides) in one study (Fernandez
etal.,, 2020) but was not found to be a determinant of pesticide exposure
in two publications with a better quality score (Dereumeaux et al.,
2018; Sammartano et al., 2019).

3.5.2. Other sociodemographic parameters

No association was found between pesticide indicators of exposure
and the educational level or the household income of subjects
(Chevrier et al., 2014; Fernandez et al., 2020; Munoz-Quezada et al.,
2012; Takser et al., 2004). Results were contradictory regarding the
house density metrics (Béranger et al., 2014; Gunier et al., 2014;
Harnly et al., 2009).

3.6. Hygiene factors

3.6.1. Housekeeping

Three studies with a high level of confidence found that the more
frequently the house was cleaned, the lower the presence or concentra-
tions of several pesticides in urine samples (Glorennec et al., 2017),
house dust (Harnly et al., 2009), and silicone wristbands (Harley et al.,
2019). These associations were not reported for all the pesticides stud-
ied, and two publications considered to be of very good or good quality
observed no association between the frequency or the quality of house
cleaning and pesticide contamination (Bradman et al., 2011; Butler-
Dawson et al., 2018).

Increased time or frequency of window opening was associated with
higher concentrations of certain pesticides only, i.e. p-nitrophenol in
urine samples (Fernandez et al., 2020) and esfenvalerate in silicone
wristbands (Harley et al., 2019). Two studies found no association at
all (Butler-Dawson et al., 2018; Siriwat et al., 2019). Similarly, results
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regarding the influence of a ventilation system on OP pesticide exposure
were inconsistent (Butler-Dawson et al., 2018; Harnly et al., 2009).

3.6.2. Other hygiene factors

Personal hygiene practices were studied in a single medium quality
publication where frequent hand washing was associated with lower
concentrations of chlorpyrifos residue on feet (Siriwat et al., 2019).

Three high quality studies found no influence of the presence of pets
in the dwelling on urinary concentrations of DAPs (Bradman et al.,
2011) or on the pesticides' presence or concentrations in indoor dust
(Béranger et al., 2014) or in silicone wristbands (Harley et al., 2019).

Finally, the presence of carpeting in homes was associated only with
the presence of DCPA in silicone wristbands (Harley et al., 2019); this
parameter showed no influence on the urinary concentrations of DAPs
(Bradman et al., 2011). The presence of doormats was associated with
a lower presence of permethrin and piperonyl butoxide, a synergist
compound of pesticide products, in silicone wristbands (Harley et al.,
2019) and with lower Mn in house dust (Gunier et al., 2014).

3.7. Activities of the occupants

Activities and behaviors of persons residing near agricultural fields
were not extensively investigated. In one study, pesticide exposure
was not associated with child behavior indicators (Bradman et al.,
2011). Duration of play or sitting on the floor was associated with
lower concentrations of chlorpyrifos on hands and feet in one study
(Siriwat et al., 2019). Time spent inside and outside a building located
near agricultural activities was not associated with pesticide levels in
urine samples (Galea et al., 2015; Sammartano et al., 2019), except for
one study of a child population (Bradman et al., 2011). Four studies
found no influence of smoking on pesticide levels in urine samples
(Chevrier et al., 2014; Fernandez et al., 2020; Galea et al., 2015; Takser
et al., 2004), while one observed an association between the concentra-
tions of pyrethroids in pregnant women's urines and their smoking
habits (Dereumeaux et al., 2018). One publication found lower Mn
levels in the deciduous teeth of children whose mothers smoked during
pregnancy (Gunier et al., 2013). Smoking habits could lead to pesticide
exposure, not only through the consumption of pesticide-treated to-
bacco leaves (Cai et al., 2002), but also because smoking is likely to in-
crease hand-to-mouth carrying (Dereumeaux et al., 2018). None of
the studies incorporating smoking habits was considered to be of good
quality.

4. Discussion

The main objective of this systematic review was to identify the
non-dietary determinants of exposure to agricultural pesticides in pop-
ulations living near treated fields. Twenty-seven relevant studies were
analyzed and provided consistent evidence about the role of the drift
pathway in the overall pesticide exposure of people residing in agricul-
tural areas, which is expected to be linked with atmospheric dispersion
at the local range. Spatial indicators, reflecting agricultural activities,
were the determinants studied most frequently and were found to be
associated to pesticide levels or presence in urine samples or house
dust in a majority of studies, including high quality publications. Indica-
tors of exposure were more frequently associated with the amounts of
pesticides applied in the vicinity than other metrics such as crop acreage
around the home or residential proximity to fields. Studies that ex-
plored several indicators confirmed that the amount of pesticide used
locally better explained the level of exposure observed (Harnly et al.,
2009; Ward et al., 2006). The studies reviewed here also found fre-
quently increased urinary levels of pesticides during the treatment sea-
son compared with the non-spraying period, which is an additional
argument in favor of the contribution of the agricultural drift pathway
in exposure, These findings are in line with those from previous reviews
conducted in other populations (farmworkers and their families, or
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other agricultural communities) which also identified many studies that
concluded that people living near agricultural lands were more exposed
to pesticides than people living elsewhere (Dereumeaux et al., 2020;
Deziel et al., 2017; Deziel et al., 2015).

However, although these results may support the importance of the
agricultural drift pathway overall, they remain inconsistent from one
study to another, even for the same family of pesticides. The values of
the spatial indicators associated with a significant effect on pesticide ex-
posure varied greatly between publications. They ranged between 30
and 750 m for the residential distance from the fields. The indicators
based on crop surfaces and amounts of pesticides applied, associated
with exposure, had buffer radii ranging between 500 and 3000 m. The
disparities observed could be due to the large variations in study proto-
cols. Sampling strategies were indeed very diverse regarding the matrix
considered, the choice of exposure marker, the population followed, the
temporality of measurements, and the analysis techniques. Moreover,
in the scientific literature, several parameters have been identified as
influencing the emission and dispersion of agricultural pesticides in am-
bient air, including the physico-chemical characteristics of compounds,
the type of vegetation treated, the spraying equipment used (FOCUS,
2008). The values of these parameters were highly variable in the
reviewed studies and could partially explain the differences observed
in the results. Meteorological conditions during and after spraying also
play a role in the emission and transport of pesticides (FOCUS, 2008).
High temperatures or elevated wind velocity generally enhances the
volatilization rate from plant and soils and consequently increase pesti-
cide losses into the atmosphere (Bedos et al., 2002; FOCUS, 2008). Some
of the studies we reviewed showed an influence of several of these var-
iables on pesticide levels in urine samples or house dust but the results
could sometimes be contradictory depending on the substance consid-
ered (Bradman et al., 2011; Harnly et al., 2009). Controlling some of
the parameters linked to pesticides and their conditions of application
could be a relevant way to reduce exposure among people living near
treated fields and prevent adverse health effects. Sammartano et al.
(2019) observed a significant reduction of u-ETU in adults and children
after local stakeholders banned the use of mancozeb on vineyards.
Other mitigation measures could also reduce residents' pesticide expo-
sure, such as applying pesticides under favorable weather conditions,
using drift reduction techniques or installing windbreaks at the edges
of fields. The delimitation of no-spray buffer zones could also be pro-
posed (FOCUS, 2007). As argued by Gunier et al. (2017), determining
a safe distance or buffer should be based on the published literature
about health effects related to pesticide exposure. However, the authors
estimated that the scientific data was still limited to identify the correct
distance that would protect public's health and that more research is
needed in this field.

Exposure to pesticides also seems to depend on some
sociodemographic parameters. In children, half of the studies investi-
gating an effect of age showed that this was a possible determinant of
exposure. In toddlers, some authors observed elevated levels of pesti-
cides at 12 and 24 months compared to 6-month-old children and
they related these to changes in behaviors and diet (Bradman et al,,
2011). After three years old, publications found an inverse relation be-
tween age and insecticide levels in urine samples. The authors argued
that the higher concentrations found in younger children could be due
to their smaller body size or their immature metabolism which might
lead to longer pesticide half-lives in their body, but could also be related
to specific behaviors (e.g., mouthing activity, hygiene habits, time spent
on the floor) (Munoz-Quezada et al., 2012; Tao et al., 2019). Some stud-
ies confirmed a possible effect of children's behaviors on their exposure
to OP pesticides, Sitting on the floor, playing periods and time spent in
child care have been associated with urinary levels of DAPs (Bradman
etal, 2011; Siriwat et al,, 2019). The effect of gender on the level of pes-
ticide exposure remains inconsistent since two studies described as
being of good or medium quality found opposite results, whereas the
rest of the publications did not find any association. One article
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speculates that some differences in behavioral and/or activity patterns
between boys and girls could cause exposure disparities. Boys may be
more exposed because of a higher frequency of hand-to-mouth activity
or strenuous physical activities (Koch et al., 2002). Finally, the effect of
parental socioeconomic status has not been extensively studied. Paren-
tal education was investigated in a single publication and was not re-
lated to children’s pesticide exposure. No conclusion can be drawn
from this single study. The relationships between socioeconomic status
and chemical levels of exposure in biological matrices can be very com-
plex and give heterogeneous results according to the pollutant consid-
ered; higher exposures are not always found in poor and minority
communities (Morrens et al., 2012; Tyrrell et al., 2013). In the case of
pesticide exposure driven by the agricultural drift pathway, it would
be difficult to hypothesize the effect of socioeconomic status on expo-
sure and this question needs to be explored in future studies.

In adults, the results extracted from the selected studies do not favor
an effect of age and gender on pesticide exposure, but information is still
limited and comes from a study considered to be of lower quality. How-
ever, some biological factors could cause physical and metabolic dispar-
ities between men and women. Some behavioral differences could also
lead to differentiate results according to gender. Women spend in gen-
eral more time in a residential setting than men (Schweizer et al., 2007)
and could be more exposed to pesticides by the agricultural drift path-
way. Effects of behaviors and activities have not been investigated in
the reviewed studies, except for smoking habits, which showed poor ev-
idence for predicting the levels of pesticides in urine samples. Nor is it
possible to distinguish the contribution of hand-to-mouth contact that
could be linked to contamination of homes located near agricultural
fields by the consumption of pesticide-treated tobacco leaves.

The effects of age, gender, socioeconomic status and behaviors have
been only rarely explored in adults and children and the trends ob-
served need to be confirmed in further studies. Indeed, they are not usu-
ally investigated as determinants for exposure but are frequently used
as a priori variables of adjustments in statistical modeling. By improving
knowledge of these determinants, it could be possible to design targeted
effective interventions in order to reduce exposure.

Residential exposure to pesticides could be modified by hygiene fac-
tors. Three of the studies we reviewed showed a positive impact of an el-
evated frequency or quality of house cleaning in the reduction of pesticides
for several matrices (house dust, silicone wristbands and urines). These
findings are consistent with those obtained in the environment of farm-
workers and their families (Deziel et al., 2015; Quandt et al., 2006). Im-
proving cleaning practices could be an effective leverage for reducing
pesticide exposure. However, previous interventions promoting hygiene
practices in farmworkers' homes gave mixed results (Griffith et al,, 2019;
Salvatore et al., 2015; Thompson et al., 2008). Two publications showing
a positive effect of interventions on reducing pesticide exposure provided
limited information about which behaviors or combination of behaviors
and what level of compliance would most effectively prevent residential
pesticide contamination (Griffith et al., 2019; Salvatore et al,, 2015).
Other hygiene factors were less explored: personal hygiene in children,
and presence of a doormat were associated with lower indicators of expo-
sure, whereas open windows seem related to higher exposure values. The
presence of pets in the house and carpets on the floor were not associated
with the pesticides measured in the environment. Hygiene factors should
be investigated further in order to identify potential leverage to reduce res-
idents' exposure to agricultural pesticides.

To our knowledge, this study is the first qualitative systematic review
exploring the state of knowledge about non-dietary determinants of ex-
posure conducted in a non-specific population of residents. It can be com-
pared with previous work carried out in other populations (children,
women living in agricultural areas). This work has been reported using
the PRISMA Guidelines. In addition, we created a subject-specific evalua-
tion grid to interpret the biases of the studies from the perspective of our
research question. However, there are limitations to this review, Few of
the publications we selected were specifically designed to answer our
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research question. The populations selected in the reviewed publications
could be very heterogeneous and frequently included farmworkers or
their families. The contribution of the agricultural drift pathway may
therefore be difficult to distinguish from other routes, such as the take-
home or the residential exposure pathways. Indeed, some previous stud-
ies have shown that these routes could contribute substantially to overall
exposure (Deziel et al., 2015; Hyland and Laribi, 2017; Quandt et al.,
2006). Although the selected studies performed adjustments to the statis-
tical modeling, some potential confounding factors could remain. Finally,
the review we conducted was perhaps not totally exhaustive. Using a def-
inition of “residents” based on spatial indicators, we may have wrongly
considered some people living near treated fields as “general population”.
Studies conducted by scientific institutions as part of environmental
health policy are not usually published in the databases we consulted,
and could probably not be identified despite consulting the grey litera-
ture. We might also have missed studies published in other languages
than English, French or Spanish.

The results provided by this review are still too limited to comprehen-
sively identify the determinants contributing substantially to the pesticide
exposure linked to the drift pathway and they should be interpreted with
caution. Future studies are needed to confirm the trends observed and ac-
quire data on the poorly or insufficiently studied determinants. These
studies should be specially designed to assess drift exposure. In their re-
view published in 2020, Dereumeaux et al. (2020) developed a list of
study characteristics to accurately measure spray-drift exposure in resi-
dents, and this could be used as a framework reference. It is indeed essen-
tial to improve knowledge of the determinants of exposure in order to
design appropriate interventions and thus reduce exposure and prevent
health effects related to agricultural pesticides in populations at risk.

5. Conclusion

A majority of the studies we selected in our systematic review pro-
vided robust evidence for the contribution of the agricultural drift path-
way in overall pesticide exposure in people living near fields. Several
spatial indicators reflecting pesticide use around residences have been
associated with elevated concentrations of agricultural pesticides in
both biological and environmental matrices in residents. Other poten-
tial determinants of exposure such as sociodemographic characteristics,
behaviors and hygiene practices have been less extensively studied. It is
hoped that our knowledge of determinants of pesticide exposure could
be improved from future studies specifically designed to explore this re-
search question. Improving knowledge of the determinant of pesticide
exposure due to the agricultural drift pathway is essential in order to de-
sign efficient and proportionate interventions and thus prevent the
onset of adverse health effects in populations living near treated fields.
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2.4. Discussion du chapitre 2

Le premier objectif de cette thése consistait a réaliser une revue bibliographique des travaux
scientifiques portant sur la caractérisation de I'exposition des riverains de zones agricoles et
sur I'étude de ses déterminants. D’aprés I'étude de scope que nous avons conduite, ce champ
de recherche s’est considérablement développé ces derniéres années. La majorité des études
ayant caractérisé I'exposition des riverains correspondait a des études épidémiologiques dont
I'objectif était d’étudier le risque de survenue de pathologies chez les riverains de sites
agricoles. Les méthodes employées pour évaluer 'exposition reposaient principalement sur le
calcul de proxy d’exposition a 'aide d’outils SIG tels que la proximité au champ, la surface en
vignes autour du logement ou encore la quantité de pesticides épandue dans la zone. Dans
une moindre mesure, des études observationnelles ont tdché de caractériser I'exposition
résidentielle aux pesticides afin d’en comprendre les déterminants. La revue systématique que
nous avons réalisée nous a montré que les déterminants spatiaux de I'exposition aux
pesticides étaient, pour plusieurs familles de substances, associés a la mesure de I'exposition
aux pesticides chez les riverains. En revanche, les données scientifiques restaient
contradictoires concernant d’autres déterminants potentiels de I'exposition tels que les
pratiques agricoles, les conditions météorologiques, les caractéristiques et le comportement

des occupants ou encore la configuration des logements.

Une revue de la littérature conduite concomitamment a la nétre par Dereumeaux et al., et
publiée en 2020, confirme que les riverains de champs sont généralement plus exposés aux
pesticides que les personnes vivant éloignées des zones de cultures, et que les niveaux
d’exposition rencontrés sont généralement plus élevés lors de la saison des épandages
agricoles (72). Cette revue ne comportait en revanche pas d’analyse systématique des
déterminants de I'exposition. Des publications parues depuis la conduite de notre revue ont
retrouvé des associations positives entre des indicateurs spatiaux et la mesure de pesticides
agricoles dans : des bracelets en silicone portés par des jeunes enfants (73,74), les urines
d’enfants (75), I'air extérieur et les poussieres domestiques de sites situés a proximité de
champs de bulbes (76,77), et les poussiéres de maisons situées au sein de communautés
agricoles (78). Au contraire, trois études n’ont pas établi d’associations entre les indicateurs
spatiaux et la mesure de I'exposition dans les urines et/ou les cheveux (79,80) ou les matrices
environnementales (81). L’augmentation des mesures d’exposition en lien avec la saison
d’épandage a été démontrée pour certaines molécules dans plusieurs publications récentes
(76,79,80,82). Les pratiques d’hygiéne (nettoyage, aération) ont pu étre associées a une
diminution de la mesure de I'exposition a certains pesticides dans deux études ayant intégré

ces parameétres (79,80). Les résultats concernant la présence d’animaux de compagnie dans
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les logements restaient contradictoires (77,79,80). Enfin, seule I'étude de Figueiredo et al.
(2021) s’est attachée a étudier linfluence de paramétres météorologiques sur les
concentrations en pesticides mesurées dans l'air extérieur (76). Les auteurs ont montré que
la direction du vent et I'évapotranspiration figuraient parmi les déterminants les plus importants

de la concentration atmosphérique des pesticides appliqués.

Bien que ce travail de revue bibliographique nous ait permis de mieux connaitre les
déterminants de I'exposition des riverains de zones agricoles aux pesticides, les résultats issus
des études sélectionnées restent insuffisants pour concevoir des mesures de prévention des
expositions résidentielles a destination des populations rurales. De plus, les résultats obtenus
restent difficilement extrapolables a d’autres substances ou d’autres contextes agricoles
différant par le type de cultures, de matériels agricoles utilisés, de conditions météorologiques

et topographiques, etc.
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3. Elaboration d’un protocole de recherche pour étudier les
déterminants de [I'exposition de riverains de zones
viticoles aux pesticides en Gironde

3.1. Introduction du chapitre 3

La revue bibliographique que nous avons menée nous a permis de mieux comprendre les
déterminants de I'exposition aux pesticides des riverains de zones agricoles. Toutefois, les
résultats issus des études recensées restent insuffisamment robustes pour concevoir des
mesures de prévention des expositions aux pesticides dans les régions a prédominance
viticole. En effet, les études incluses dans notre revue ont été majoritairement conduites dans
des régions ou prédominaient les grandes cultures ou I'arboriculture, et se sont intéressées a
des substances généralement peu appliquées sur la vigne. Leurs résultats restent donc
difficilement généralisables aux pratiques phytosanitaires en milieu viticole. Par ailleurs, les
connaissances scientifiques restent lacunaires concernant certains déterminants potentiels de
I'exposition relatifs a I'environnement des logements, a la configuration du béati ou aux

occupants.

Ainsi, il nous est apparu nécessaire de conduire une étude observationnelle en milieu viticole.
C’est I'objet de I'étude PESTIPREV, menée en région Bordelaise, présentée en introduction
de ce mémoire (partie 1.3.3). Un des objectifs de notre travail de thése était d’élaborer un
protocole de recherche permettant d’évaluer I'exposition aux pesticides de personnes vivant

a proximité de parcelles viticoles traitées afin d’en étudier les principaux déterminants.

Pour cela, nous avons proposé un protocole d’étude a haute résolution spatiale, en adoptant
une stratégie d’échantillonnage comprenant un nombre important d’échantillons, prélevés au
niveau de multiples matrices, dans le jardin ainsi que dans plusieurs pieces de logements
jouxtant des parcelles en vignes. Une telle approche nous semblait particulierement adaptée
pour 1) caractériser des sources d’exposition potentielles aux pesticides a l'intérieur comme a
I'extérieur des logements, et pour 2) étudier avec précision certains mécanismes de transfert
des pesticides dans I'environnement résidentiel, rarement investigués jusqu’a présent, par
exemple l'introduction de pesticides par les occupants et les animaux, la perméabilité du bati
ou encore les pratiques d’aération et de ventilation. A notre connaissance, ce type d’étude n’a
jamais été réalisée dans ce champ de recherche, il s’agit donc d’une approche innovante,
complémentaire d’autres études en cours sur le sujet, le plus souvent basées sur des mesures
de pesticides réalisées dans les poussieres de tapis ou les matrices biologiques, parfois dans
I'air, et dont le design est davantage adapté a la comparaison de groupes (riverains/non
riverains), a I'étude des déterminants de I'exposition interne ou a lidentification des

déterminants de la contamination résidentielle, a I'échelle du logement entier.
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Pour réaliser cette étude, nous nous sommes principalement appuyés sur des prélévements
de pesticides effectués a l'aide lingettes sur différentes surfaces du domicile (sols, meubles,
objets, etc.). L’intérét de cette méthode d’échantillonnage a été démontré pour une large
gamme de polluants chimiques, que ce soit en milieu domestique ou professionnel (83,84).
Cettier et al. (2015) ont confirmé, l'efficacité des lingettes en cellulose humidifiées a
l'isopropanol pour échantillonner, & des concentrations environnementales, un grand nombre
de composés phytopharmaceutiques adsorbées sur la poussiére ou sur des surfaces lisses et
dures (85). Cette méthode a d’ailleurs pu étre mise en oceuvre en 2012, dans une étude
francaise cherchant a évaluer la contamination intérieure par les pesticides de 239 ménages,
dont certains localisés a proximité de vignobles (86). En complément de ces analyses
surfaciques, nous avons fait le choix d’effectuer des mesures individuelles, en collectant des
eaux ayant servi a un lavage de mains des participants, et en placant des patchs sur la peau
de certains sujets. Ces méthodes avaient déja été mises en ceuvre dans de précédents travaux
réalisés par I'équipe EPICENE chez les agriculteurs afin de mesurer la contamination dermale.
Finalement, le protocole que nous proposons constitue avant tout une approche centrée sur
la mesure de I'exposition dite externe des individus. Cette démarche se différencie de la
caractérisation de I'exposition interne, reposant sur la mesure des contaminants dans les

matrices biologiques des individus (sang, urines ...).

Afin de recueillir les informations sur les possibles déterminants des concentrations en
pesticides mesurées (configuration générale du site, caractéristiques du bati des occupants,
activités réalisées dans le logement ...) nous avons choisi de développer plusieurs outils
(questionnaire administré en face a face aux occupants, cahier d’observation rempli par les
investigateurs pendant la visite, calendrier journalier a remplir par les participants). Concernant
les informations sur les pratiques phytosanitaires mises en ceuvre sur les parcelles limitrophes
des logements, nous avions initialement envisagé de conduire une enquéte aupreés des
viticulteurs voisins. Anticipant d’importantes difficultés de mises en ceuvre, principalement
liées au climat de défiance entre agriculteurs et riverains, nous avons finalement décidé de ne
pas intégrer d’emblée une telle enquéte a notre protocole d’étude, mais plutdét d’en étudier la

faisabilité a I'issue des visites réalisées au domicile des participants.

Il a été fait le choix de tester le protocole proposé en juillet 2020, au niveau de trois sites
expérimentaux identifiés dans I'entourage de I'équipe de recherche, avant de le déployer a
plus grande échelle durant I'été 2021. Les objectifs étaient ainsi d’évaluer sa faisabilité et son
acceptabilité auprés de la population ciblée, et d’identifier de potentielles marges
d’amélioration. Le protocole élaboré pour I'étude PESTIPREYV ainsi que les premiers résultats
descriptifs de I'étude pilote sont présentés dans larticle ci-aprés (publié en 2023 dans

International Journal of Environmental Research and Public Health), précédé d’'un résumé long
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en francgais. Sont également fournis en annexes certains documents complémentaires de ce

protocole (questionnaires utilisés, carnet d’observation, calendrier).

3.2. Résumeé de I'article

Exposition aux pesticides des riverains de zones viticoles : protocole et
premiers résultats de I'étude PESTIPREV

3.2.1. Introduction

D’aprés la littérature scientifique, les populations vivant a proximité des cultures agricoles
seraient plus exposées aux pesticides que la population générale. Ainsi, les concentrations
mesurées dans les matrices biologiques ou dans I'environnement résidentiel des personnes
riveraines de champs étaient fréquemment plus élevées que celles observées pour des
personnes éloignées des zones cultivées. Les déterminants de cette exposition ont cependant
été inégalement étudiés. L’accent a été porté sur les déterminants spatiaux de I'exposition
(distance résidentielle aux champs, surfaces en cultures dans la zone, quantité de pesticides
épandue localement), qui ont été retrouvés associés a la mesure de I'exposition pour plusieurs
familles de pesticides. D’autres facteurs ont été beaucoup moins étudiés (conditions
météorologiques et topographiques, propriétés du bati, caractéristiques et comportements des
occupants). Une meilleure connaissance de I'ensemble des déterminants de I'exposition
résidentielle aux pesticides est pourtant essentielle a la mise en place de mesures de
prévention en zone rurale. C’est pourquoi nous avons mené une étude observationnelle dans
la région Bordelaise avec pour objectif principal d’étudier les déterminants de ces expositions
(étude PESTIPREV). Pour cela, nous avons tout d’abord conduit une étude pilote dans trois
logements. Le présent travail décrit le protocole mis en ceuvre, les premiers résultats obtenus
et les pistes d’améliorations identifiées pour son déploiement a plus grande échelle dans un

second temps.

3.2.2. Méthodes

Trois foyers répondant aux critéres suivants ont été inclus dans I'étude : 1/ maison localisée
en Gironde, a proximité immédiate de parcelles de vignes traitées, 2/ dont aucun occupant ne
fabrique ou ne manipule des pesticides dans le cadre de son travail, 3/ et dont les personnes
ont donné leur consentement pour participer a I'étude. Les personnes éligibles ont été
identifiées dans le réseau de I'’équipe de recherche. Une visite au domicile a été programmeée

durant I'été, la plus intense période pour les épandages viticoles.

Les données concernant les caractéristiques des membres du foyer, leurs habitudes
d’hygiéne, les activités réalisées, la configuration du bati, les dates connues des derniéres

pulvérisations sur les vignobles voisins ont été recueillies a I'aide d’'un questionnaire administré
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par un membre de I'équipe de recherche durant la visite. En amont de la visite, nous avions
envoyé un calendrier permettant aux participants d’indiquer leur localisation et les activités

réalisées durant les deux jours précédents la venue de I'équipe au domicile.

A T'occasion de la visite, plusieurs types de prélévements ont été collectés. Les résidus de
pesticides présents sur les surfaces ont été recueillis par essuyage a l'aide de lingettes
préalablement imbibées d’éthanol et placées dans des bouteilles en verre. Les surfaces
échantillonnées comprenaient : des surfaces empoussiérées en hauteur, des sols, des
meubles, des surfaces fréquemment manipulées (jouets, appareils électroniques ...). Six
zones de la maison ont été investiguées systématiquement : le jardin, I'entrée principale, le
salon, la cuisine, une chambre d’adultes et une chambre d’enfants (si présente). Les
informations relatives aux dimensions, a l'usage et I'entretien de ces surfaces ont été
renseignées dans un cahier d’observation durant la visite. Le prélévement du pelage des
animaux a été effectué selon les mémes modalités que pour les surfaces. Le lavage de mains
d’au moins un participant du logement a été réalisé par un investigateur a I'aide d’eau Evian
au-dessus d’'une bassine en inox dont le contenu a ensuite été placé dans une bouteille en
verre. Des patchs (compresses stériles de cellulose) ont été placés sur les avant-bras et/ou
tibias d’au moins un participant par foyer. La date du dernier lavage de mains ainsi que les
activités réalisées entre deux lavages ou pendant le port du patch ont été renseignées dans
le carnet d’observation. Tous les flacons (lingettes, eaux, patchs) ont été placés dans une
glaciére électrique immédiatement apres I'échantillonnage a -22°C, puis stockés au laboratoire

a -18°C en attendant leur analyse.

Les pesticides ont été extraits puis analysés par chromatographie liquide couplée a la
spectrophotométrie de masse en tandem. Six pesticides ont été recherchés. Ceux-ci avaient
été sélectionnés et priorisés a priori d’aprés les critéres suivant : 1/usage viticole autorisé,

2/tonnages vendus en Gironde, 3/usage fréquent en vigne durant la période d’investigation.

BN

Grace au logiciel R, nous avons procédé a une analyse descriptive des fréquences de
guantification et des concentrations surfaciques en pesticides, tous logements confondus et
par logement. Puis nous avons réalisé une analyse descriptive des concentrations par piéce,
par type de surface échantillonnée, par mode et période de dernier nettoyage. Pour cela, les
quantités en pesticides inférieures aux limites de quantification ont été imputées par la moitié

de la valeur de la limite de quantification.

Enfin, une enquéte qualitative portant sur I'acceptabilité de I'étude a été réalisée plusieurs
mois apres la visite afin d’identifier les freins et les leviers a son déploiement a plus grande

échelle.
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3.2.3. Résultats

Trois logements ont été visités en juillet 2020. Au total, 214 échantillons de surface ont été
collectés : 67, 69 et 78 échantillons respectivement pour les logements 1, 2 et 3. Tous les
pesticides ont été détectés excepté le cymoxanil dans trois prélevements. Les fréquences de
guantification et les concentrations surfaciques médianes en pesticides, tous logements
confondus, étaient les suivantes : bénalaxyl (54,7%, 3,13 ng/m?2), boscalid (55,1%, 47,55
ng/m2), cymoxanil (40,7%, 82,48 ng/m?2), pyraclostrobine (39,7%, 3,40 ng/m?), trifloxystrobine
(100%, 20,22 ng/m32), tébuconazole (99,5%, 38,05 ng/m32). Les résultats se sont parfois
montrés hétérogenes selon le logement considéré, notamment pour le cymoxanil qui a été
quantifié dans seulement 6,4% des échantillons du logement 3 et dans 95,5% des échantillons
issus du logement 1. Les plus hautes médianes des concentrations surfaciques ont été
observées dans I'entrée principale du logement pour tous les pesticides sauf le tébuconazole
tandis que les médianes les plus basses ont été trouvées dans le jardin pour la pyraclostrobine
et le tébuconazole, dans le salon pour le boscalid et le cymoxanil et dans une salle de jeux
pour le bénalaxyl et la trifloxystrobine. Pour tous les pesticides, les plus faibles médianes des
concentrations surfaciques ont été observées pour les vitrages des fenétres (face intérieure)
et les valeurs les plus élevées pour les surfaces empoussiérées en hauteur, sauf pour le
cymoxanil (concentrations plus élevées pour les objets fréguemment manipulés). Les plus
faibles médianes des concentrations surfaciques ont été trouvées pour les surfaces nettoyées
depuis moins d’une semaine et les concentrations étaient plus élevées pour les surfaces

déclarées comme rarement nettoyées.

Nous avons collecté quatre eaux de lavages de mains (4 personnes) et d’'un lavage de pieds
(1 personne) ainsi que sept patchs (5 personnes). Le tébuconazole et la trifloxystrobine ont
été quantifiés dans prés de 100% des mesures individuelles. Le cymoxanil et le bénalaxyl ont
été quantifiés une fois dans les eaux de lavage des mains et le cymoxanil a été quantifié deux
fois dans les patchs. Lors des visites a domicile, un chat du logement 1 et un chien du logement
3 ont été échantillonnés avec des lingettes. Les pesticides quantifiés sur le chat étaient : le
cymoxanil (3,10 ng), le tébuconazole (0,13 ng) et la trifloxystrobine (0,06 ng). Les pesticides
qguantifiés sur le chien étaient : le boscalid (0,85 ng), le tébuconazole (1,79 ng) et la

trifloxystrobine (0,06 ng).

Le carnet de notes et le questionnaire administré aux participants ont montré un bon taux de
remplissage, mais le calendrier n’a pas été bien rempli par les participants. Enfin, les trois
entretiens menés a la suite de la visite ont montré une bonne acceptabilité de I'étude (étude
considérée comme utile, organisation de l'intervention estimée satisfaisante malgré le temps
nécessaire, intervention jugée reproductible sous réserve d’une explication détaillée délivrée

en amont).
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3.2.4. Discussion

L’objectif principal de cette étude pilote était de valider un protocole permettant d’évaluer les
expositions externes aux pesticides de personnes habitant a proximité de cultures viticoles
afin d’en étudier les principaux déterminants. Le protocole que nous avons mis en ceuvre en
2020 semble adapté a cet objectif. Nous avons ainsi pu collecter un nombre important
d’échantillons, les performances d’analyse des pesticides au laboratoire se sont montrées
satisfaisantes, les outils de recueils d’information étaient adaptés et les participants de I'étude
ont témoigné d'une bonne acceptabilité de cette intervention. Toutefois, des ajustements
apparaissent nécessaires avant de déployer ce protocole a plus large échelle : modification
de la méthode de recrutement pour garantir une plus grande diversité de profils de foyers,
limitation et standardisation des prélevements de surfaces effectués, abandon des patchs,
réduction de la consommation de matériel utilisé lors des prélévements, suppression du
calendrier autoadministré au profit de questions posées par un investigateur lors de 'enquéte.
Notre protocole présente la particularité de collecter un trés grand nombre d’échantillons par
logement. En cela, il s’agit d’'une étude a haute résolution spatiale, complémentaire d’autres
études sur le sujet, plus souvent axées sur des mesures de pesticides dans lair, les
poussieres, ou encore dans des matrices biologiques, et dont le design est davantage adapté
a la comparaison de groupes (riverains/non riverains), a I'étude des déterminants de

I'exposition interne ou de I'exposition externe a une échelle moins fine.

Tous les pesticides ont été détectés dans les échantillons de surfaces. Les fréquences de
guantification étaient comprises entre 39,7% pour la pyraclostrobine et prés de 100% pour le
tébuconazole et la trifloxystrobine. Les concentrations surfaciques étaient comprises entre
3,13 ng/m2 pour le bénalaxyl et 82,48 ng/m2 pour le cymoxanil. Si les différences de fréquence
de quantification entre les pesticides semblent s’expliquer par les performances de I'analyse
(les plus hautes valeurs sont retrouvées pour les pesticides ayant les plus faibles limites de
quantification), les concentrations surfaciques semblent davantage liées aux quantités de
substances actives vendues en Gironde en 2019 (les plus fortes concentrations étant
enregistrées pour les pesticides les plus vendus, a savoir la trifloxystrobine, le tébuconazole
et le cymoxanil). Cela ne se confirme pas pour le boscalid : sa relative importante dose
appliquée a I'hectare et sa demi-vie élevée pourraient étre des éléments d’explication a
considérer. L’analyse des concentrations surfaciques en pesticides par foyer montre différents
profils de contamination : ainsi le logement 1 est marqué par des concentrations trés élevées
en cymoxanil, substance présente en bien moindre quantité dans les autres logements. Enfin,
les pesticides quantifiés dans les autres échantillons (lingette pour prélever le pelage
d’animaux, eaux de lavage de mains, patchs) correspondaient dans la majorité des cas aux

pesticides retrouvés en plus forte concentration sur les surfaces des logements.
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Pour la majorité des pesticides recherchés, les concentrations surfaciques médianes étaient
plus élevées a I'intérieur qu’a I'extérieur suggérant le transfert des pesticides par les eaux de
ruissellement ou leur élimination par des processus physiques ou biologiques. Les plus hautes
concentrations ont été fréquemment retrouvées dans l'entrée principale du logement
suggérant une introduction des contaminants par les occupants eux-mémes ou par leurs
animaux. Les concentrations étaient également plus élevées pour les surfaces en hauteur et
certains objets frequemment manipulés, des surfaces qui étaient généralement peu nettoyées
par les occupants. Toutes surfaces confondues, nous avons en effet observé de plus faibles
concentrations en pesticides lorsque le dernier nettoyage avait été effectué la semaine

précédant la visite.

Ces premiers résultats résultent d’'une analyse descriptive préliminaire et aucune conclusion
robuste ne peut étre établie sur la base de ces seuls éléments. Lors de la seconde phase de
'étude PESTIPREV, nous explorerons l'impact de plusieurs types de déterminants sur
I'exposition aux pesticides (organisation spatiale des activités agricoles, configuration des
batiments, caractéristiques et activités des occupants). La connaissance des déterminants les
plus contributifs a I'exposition aux pesticides est en effet un préalable a la mise en place de

mesures préventives pour les populations vivant en zone agricole.

3.2.5. Conclusion

L’étude pilote conduite en 2020 dans trois foyers riverains de zones viticoles confirme la
validité du protocole proposé ainsi que sa reproductibilité a plus grande échelle, sous réserve
de quelques ajustements. Les premieres analyses descriptives nous permettent d’observer
I'influence de plusieurs déterminants sur les fréquences de quantification et les concentrations
surfacigues en pesticides tels que : les performances analytiques (limites de quantification),
les quantités de pesticides vendus dans le département, le type de la surface prélevée, la
localisation du prélévement, la date du dernier nettoyage effectué. Le déploiement de I'étude
PESTIPREV en taille réelle nous permettra d’explorer davantage de déterminants de

I'exposition résidentielle aux pesticides viticoles.

3.3. Article 3 (publié en 2023)
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Abstract: The PESTIPREV study has been designed to investigate residential exposure to pesticides
applied to vines and ultimately propose mitigation measures. A feasibility study was carried
out to validate a protocol for measuring six pesticides in three houses located near vineyards in
Tuly 2020. Samples included indoor and outdoor surfaces sampled with wipes (1 = 214), patches on
the resident’s skin (n = 7), hand or foot washing (1 = 5), and pets sampled using wipes (1 = 2). Limits
of quantification for wipes ranged between 0.02 ng for trifloxystrobin and 1.50 ng for pyraclostrobin.
Tebuconazole and trifloxystrobin were quantified in nearly 100% of the surface samples, whereas the
other fungicides were less frequently found (from 39.7% for pyraclostrobin to 55.1% for boscalid). The
median surface loadings ranged from 3.13 ng/m? for benalaxyl to 82.48 ng/m? for cymoxanil. The
pesticides most frequently quantified in hand washing, patch samples, and pet wipes were the same
as those quantified on surfaces. Finally, the analyses proved to be successtul. The tools developed
to collect information on determinants were well completed. The protocol was well received by
the participants and appeared to be feasible and relevant to the objective of the PESTIPREV study,
although some improvements have been identified. Tt was applied on a larger scale in 2021 to study
the determinants of pesticide exposure.

Keywords: fungicides; plant protection products; exposure assessment; indoor pollution; air pollu-
tion; agriculture

1. Introduction

Epidemiological studies conducted among agricultural workers demonstrate that
exposure to pesticides increases the risk of several adverse health conditions, such as
cancer [1,2], neurological disorders [3,4], and adverse effects on reproductive organs [5].
People who live near fields sprayed with pesticides may be another group at risk of
adverse health effects. According to previous studies, populations residing near agricultural
areas would be more exposed to agricultural pesticides than the general population. The
levels of compounds measured in domestic environments but also in biological samples
tend to be higher in this population for several classes of pesticides (organophosphates,
organochlorines, pyrethroids) [6,7].

However, the determinants of the residents’ exposure are poorly known [7]. Spatial
indicators such as proximity to fields, crop acreage in the vicinity, and pesticides applied
nearby have frequently been associated with elevated levels of pesticide exposure. These
indicators confirm a significant contribution of the drift pathway in the overall exposure of
individuals, resulting from aerial emissions of pesticides from the fields during application
but also in the days after. Other determinants, including meteorological and topographical
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parameters, occupant characteristics and behaviors, hygiene practices, and the layout of the
house, could explain exposure, but they have been less well documented or the findings of
studies carried out in these areas have been conflicting. Knowledge of these determinants
is crucial to improve the conduct of epidemiological and regulatory studies regarding
the impact of pesticide exposure. This would also contribute to identifying measures to
mitigate the exposure of populations living in agricultural areas.

France is one of the largest agricultural producers in Europe, with nearly 43.9% of
the surface area being used for agriculture (278,142 km?) [8]. This means that many
people live near agricultural crops treated with pesticides. In the Bordeaux region, vines
represent the predominant crop and cover nearly 115,000 hectares, or half the utilized
agricultural area (UAA) of the Gironde department [9]. Vineyards are closely intertwined
with habitations [10] and the pesticide pressure associated with viticulture is particularly
high [9].

In order to better characterize and understand the exposure of people living near
vineyards, we conducted an observational study (the PESTIPREV study) in the Bordeaux
region with the aim of identifying the determinants of exposure related to agricultural
practices, meteorological and topographical conditions, the layout of buildings, and resi-
dents’ characteristics and behaviors. In order to assess the feasibility of this study, we first
measured pesticides in three households located near vineyards. The objectives of this
work were 1/to present the protocol implemented for this pilot study, 2/to describe the
first results obtained, and 3/to identify the potential improvements for its deployment on
a larger scale in a second phase.

2. Materials and Methods
2.1. Participants’ Enrollment

Three households were included in the feasibility study according to the following
eligibility criteria: 1/the houses had to be located in the Bordeaux region, adjoining one or
several vineyards treated with pesticides (no minimum or maximum distance required);
2/the people in the households were not employed in jobs involving manufacturing or
handling pesticides, as previous publications have demonstrated the significant contribu-
tion of the take-home exposure pathway in families of farmers [11,12]; and 3/participants
had to provide informed consent to take part in this study.

Potential participants selected from the research team’s contacts were sent an e-mail
outlining the objectives and procedures of the study. An investigator then called the
volunteers to provide detailed information about taking part and to schedule a half-day
home visit during the most frequent pesticide application period.

2.2. Data Collection
2.2.1. Questionnaires

Prior to the visit, subjects were given a calendar to fill in with their locations and
activities for the two days preceding the home visit. On the day of the visit, the calendar
was collected, and a standardized questionnaire was administered to one adult in the
house by an investigator after having collected the consent forms from all participants.
The questionnaire, designed for the PESTIPREV study, recorded the characteristics of the
household members (age, gender, employment, and education), the layout of the house
(number of floors, rooms, position of the doors and windows, and the state of renovation
of the house), hygiene habits (housekeeping, the presence of pets, and domestic use of
pesticides), outdoor activities (gardening, exercise or play, eating, and relaxing), and the
dates of the last known agricultural spraying in the nearby vineyards.

2.2.2. Surface Wipe Samples

Indoor and outdoor pesticide residues were sampled on a range of surfaces using
wipes. We collected samples from six areas of the home: the garden, the entrance to
the house, the living room, the kitchen, the parents’ bedroom, and the child /children’s
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bedroom. Investigators had the option of adding an additional area to the sampling plan
if necessary. Inside the home, we sampled surfaces considered to reflect indoor pesticide
contamination over several weeks/months (high horizontal surfaces such as shelves, doors,
or window frames). We hypothesized that, as had been demonstrated for carpet dust [13,14],
these surfaces were protected from sunlight and microbial degradation, and were likely to
accumulate particles over a prolonged period. We also selected surfaces that might reflect
shorter-term exposure (such as floors and furniture) and a series of frequently touched
surfaces that might represent the handling of pesticides (such as light switches, decorative
objects, toys, and digital equipment). Outside, we sampled surfaces characterizing the most
recent local deposits of pesticides (floors and windows), as well as furniture or gardening
tools, representing potential exposure to pesticides during outdoor activities. We also
sampled pet fur using wipes.

Non-woven sterile cotton gauze wipes (10 x 10 cm, 4-ply, 30 g/m?, LCH®, Hong
Kong, China) moistened with 5 mL ethanol (analytical grade) were used for wipe surface
samples. The operator wore nitrile gloves, which were changed between each sampling.
For the majority of surfaces, a single wipe was used for sampling. Flat surfaces (maximum
1 m?) were wiped in an S-shape. The operator moved the wipe in overlapping strips from
side to side until the surface to be sampled was covered. A second pass was made after
folding the wipe in two (contaminated part inside) in the same way but perpendicularly.
A second folding was conducted before placing the wipe in a glass bottle. Sampled surfaces
were measured by the investigators using a template, a caliper, or a measuring tape. Field
blanks were prepared by exposing moistened gauze in situ for 1 min to air.

During sampling, an investigator compiled observational data on the selected surfaces
(in terms of their size, material, how often they were used, and when and how they were
last cleaned) in a structured observation notebook, with input from household members if
necessary.

All wipes were individually placed in separated, cleaned glass bottles and placed in
an electric cooler at —18 °C immediately after sampling. They were transported to the
laboratory within four hours and stored at —20 °C before analysis [15].

2.2.3. Individual Measures: Hand Washing and Patches

Individual measurements of external contamination were performed on at least
one person per household, including hand washing and forearm measurements (patches).

Hand washing was performed during the home visits and the times of the current and
previous hand washes were recorded. Participants were asked to place their hands over
a clean stainless-steel basin. They then rubbed their hands while an investigator slowly
poured 500 mL of mineral water over them. The contents of the basin were then poured
into a glass bottle.

At the beginning of the visit, patches made of cotton gauze lined with aluminum foil
and medical tape were placed on the participant’s right forearm, as described by Bureau
et al., 2022 [16]. We also placed additional patches on both legs of one subject wearing
a short skirt. The patches were removed at the end of the visit and the times were recorded.
The wipes were then placed in glass bottles.

Subjects told the investigator what activities they had done between their last hand
washing and this one, as well as while the patch was applied.

All of the samples (wipes and water) were placed in an electric cooler at —20 °C for
immediate storage and transport after sampling. Samples were then stored in the laboratory
at —18 °C prior to analysis.

2.3. Pesticide Analysis
2.3.1. Pesticides Selected

Active substances were selected a priori according to several criteria. First, they had
to be conventional pesticides (without microorganisms or natural products) authorized for
use in France in 2019 in the wine industry as mentioned in the European Union pesticide
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database [17] and in the French E-Phy database [18]. In total, 75 active substances met
these criteria.

The active substances were then prioritized based on the tonnages sold in the Gironde
department in 2017, the date of the last update of the National Bank of Agricultural Crop
Protection Product Sales (BNVD—Banque nationale des ventes de produits phytosanitaires
agricoles) [19]. The frequency of application during the year and their duration of use,
as determined by expert opinion, were taken into account. In the final selection phase,
we used analytical criteria to select the six substances: benalaxyl, boscalid, cymoxanil,
pyraclostrobin, tebuconazole, and trifloxystrobin. These pesticides are not intended for
domestic use, except for tebuconazole, which is also used to protect wood against wood-
eating insects [20]. The main information about properties and use of the six pesticides,
obtained from the Pesticide Properties Database (PPDB) website [21] and the BNVD [19], is
presented in Table 1.

Table 1. Properties and uses of pesticides analyzed in the PESTIPREV pilot study.

Substance Benalaxyl Benalaxyl-M Boscalid Cymoxanil Pyraclostrobin Tebuconazole Trifloxystrobin
CAS Number 71626-11-4 98243-83-5 188425-85-6 57966-95-7 175013-18-0 107534-96-3 141517-21-7
Molecular mass 32540 32540 343.21 198.18 387.82 307.82 408.37
Pv (mPa) * 572 % 107! 595 x 1072 72x 107 15 x 1072 260 x 1075 130 % 1072 340 x 107
DTsp soil (days) 332 985 4844 17 419 365.00 034
Use © FU FU FU FU FU FU, PG FU
downy and black root, bl_ack
blue mold, late I powdery powdery spot, botrytis,
Examples of . powdery mildew, : downy and black-rot, ; .
. blight, downey i mildew, grey ; . mildew, black downy and
targets (vines) M late blight, . powdery mildew mildew . )
mildew mold, botrytis spot powdery mildew,
grey mold :
i leaf spot
Indicative dose
applied on vine 150 75 600 90 100 108 65
(g/ha)
Quantities sold
in Gironde in 948 84 1093 4314 1797 3452 4407

2019 (kg)

@ Vapor pressure at 20 °C (mPa), b Aerobic Soil Half-Life (avg, days) (lab at 20 °C), © FU: fungicide, PG: Plant
Growth regulator.

2.3.2. Quantitative Analysis of Pesticide Residues

Wipe samples were ultrasonically extracted using acetonitrile (two sequential extrac-
tions with 50 mL). Internal standards were added prior the extraction. An amount of 10 mL
of solvent was recovered and reconcentrated to 1 mL. The final extracts were analyzed by
LC/MS/MS using Multiple Reaction Monitoring mode (MRM).

Artificial spiked samples (with clean wipes) were added for each series of extraction
and were processed in the same way as wipe samples. Overall, recoveries for the validation
samples were comprised between 80 and 110% with variabilities below 20%. Signal-to-noise
ratios (S/N) were determined using the peak-to-peak method and LOQs were calculated
for S/N =10 (LOQspi).

Laboratory blanks for both types and samples were performed and analyzed using the
same procedure. A few pgs of benalaxyl, tebuconazole, and pyraclostrobin were found in
some series. Levels in the samples were blank-subtracted. Limits of quantification (LOQblk)
were calculated taking into consideration the presence in the blanks when relevant (i.e.,
benalaxyl, tebuconazole, pyraclostrobin) targeting the maximum quantities. In this case,
they were calculated as five times the level found in the blanks (LOQblk).

Limits of quantification (LOQ) in wipes (surfaces and patches) were chosen as the
maximum between blank LOQ (LOQblk) and LOQ calculated with spike samples (LO-
Qspi). They were inferior to 1.50 ng per sample: LOQ benalaxyl = 0.06 ng, LOQ boscalid
= 0.06 ng, LOQ cymoxanil = 1.00 ng, LOQ pyraclostrobin = [0.70 ng-1.50 ng], LOQ
tebuconazole = 0.05 ng, LOQ trifloxystrobin = 0.02 ng. The surface areas ranged in size
from 5.47 x 10~# to 1 m?, meaning that the limits of quantification per surface area were
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highly variable, ranging from 1.1 x 10~° ng/m? for trifloxystrobin to 1 ng/m? for cy-
moxanil. Only three interferences were observed (for boscalid in two samples and for
tebuconazole in one).

For hand washing, water samples (after addition of internal standards) were directly
injected after filtration at 0.2 mm and analyzed by LC/MS/MS (MRM mode) using inter-
nal standard methodology for quantification. Spike waters (with ultra-pure water) and
laboratory blanks were performed. No compound was found in the blanks and the overall
recoveries were satisfactory, ranging between 92% and 105% with variability lower than
15%. Limits of quantification (LOQ according to S/N > 10) in hand washing samples were
LOQ benalaxyl = 0.2 ng/L, LOQ boscalid = 8.0 ng /L, LOQ cymoxanil = 60.0 ng/L, LOQ
pyraclostrobin = 0.4 ng /L, LOQ tebuconazole = 0.7 ng/L, LOQ trifloxystrobin = 0.5 ng/L.
Details of the analysis method developed for the PESTIPREV study are available in the
supplementary material.

2.4. Data Management and Statistical Analysis

The information collected during the home visit and the results of the pesticide
analysis were entered into a database; descriptive statistics were performed using R version
4.1.2[22].

For all surface samples and for each substance, we calculated the detection and quan-
tification frequencies per household and for all houses combined. We also calculated the
surface loading defined as the quantity of pesticides related to the surface area, expressed
as mass per unit area (ng/ m?). For individual measurements, we considered the mass of
pesticides quantified per volume (liter of water) or per sampling time (patches).

Next, we plotted the distribution of the surface loadings per pesticide based on several
parameters: location in the house, type of surface sampled, and the time and method of the
last cleaning. Pesticide amounts below the detection limit (n = 3) or those not calculated
due to analytical interferences (1 = 3) were considered missing data. For pesticides that
were detected but not quantified, we imputed a surface loading value equal to half the
limit of quantification divided by the surface area. As the matrices presented different
surface areas, this substitution method was not expected to strongly affect the distribution
of the data.

2.5. Assessment of Acceptability

In order to assess the acceptability of our protocol, an interview was scheduled with
a member of the household who was present during the initial visit a few months after the
data collection. The semi-structured interview was conducted by telephone using a guided
questionnaire consisting of nine items. It included brief questions about the planning
and execution of the home visits (organization, duration, and participant involvement),
potential disruptions during the visits or sampling, whether the study was perceived to be
useful, reasons for the study, and reproducibility of the protocol. An open-ended question
about possible provisions that could improve the participation of future subjects was also
included at the end of the interview.

3. Results
3.1. Population and Household Characteristics

Three households were included in the PESTIPREV 1 study, with visits conducted
between 8 and 16 July 2020. The main characteristics of the households are reported
in Table 2.

Houses 1 and 3 were located on flat land and had discontinuous hedgerows separating
the garden from the nearest vineyards. Dwelling 2 was located on a hillside and had
no hedgerow.

The habitants of the first household were two retired adults and a student, while the
other two households were home to working people and their children. All but one of the
adults had more than two years of post-high school education.
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Table 2. Characteristics of the households included in the PESTIPREV 1 study.

Dwelling 1 Dwelling 2 Dwelling 3

Subjects

Adults 3 2 2

Children 0 2 1
Construction date 1970s <1900s <1900s
Total surface (m?) 126 100 125
Home layout

Number of rooms 7 6 7

Number of floors 2 1 1
Wood treatment in the last 5 years 0 0 0
Home renovations in the last 6 months yes no yes
Number of pets (dogs, cats) 1 0 1
Distance between home and nearest field (m) 18 7 5
Time since the last spraying (days) 0 6 NA

3.2. Detecting and Quantifying Pesticides in Samples
3.2.1. Pesticides on Indoor and Qutdoor Surfaces

For all of the homes, we sampled the garden, the main entrance, the living room,
the kitchen, and one adult bedroom. Two children’s bedrooms were also sampled, in
houses 2 and 3. A second adult bedroom and a playroom were sampled in houses 1 and 2,
respectively.

A total of 214 surface samples were collected: 67, 69, and 78 samples for houses 1, 2,
and 3, respectively.

The sampled surfaces included frequently touched surfaces (n = 75, 25.2%), various
exterior surfaces (1 = 30, 14.0%), overhead surfaces (n = 26, 12.1%), furniture (n = 18, 8.4%),
exterior windows (1 = 14, 6.5%), floors (n = 13, 6.1%), interior windows (n =12, 5.6%), and
other surfaces (n = 27, 12.6%).

We detected all of the pesticides on all surfaces, except for cymoxanil in three samples
from surfaces inside and outside house 3. The frequency of quantification by pesticide
and the surface loadings for the three houses are presented in Table 3 (for the quantified
pesticides only). Tebuconazole and trifloxystrobin were quantified in almost 100% of the
surface samples. The other four fungicides were less frequently quantified, with some
mixed results between houses: while cymoxanil was quantified in only 6.4% of the samples
in house 3, it was measured on 95.5% of the surfaces in house 1. The median of the surface
loadings was between 2.73 ng/m? for benalaxyl in house 3 and 148.26 ng/m? for boscalid
in house 1.

A figure representing the frequency of quantification per pesticide and the median
surface loading for each home according to the type of surface sampled is provided in
the supplemental files. We observe that quantification rates and concentrations tend to be
higher for raised surfaces and frequently touched surfaces and lower for windowpanes
and floors.

3.2.2. Individual Measurements

We collected four hand-wash waters (from four individuals), one foot-wash water
(from one individual), and seven patches (from five individuals). All of the pesticides were
detected in all samples. The results of these analyses and the limits of quantification for
each pesticide are presented in Table 4 and are represented in the supplemental figure.
Tebuconazole and trifloxystrobin were quantified in nearly 100% of individual measure-
ments. Cymoxanil and benalaxyl were found once in hand-wash water and cymoxanil

84



Int. |. Environ. Res. Public Health 2023, 20, 3882 7of 14

was quantified twice in the patches. The highest levels of cymoxanil in the waters and
patches and the highest levels of tebuconazole in the patches were from the adult in house
1. The highest concentrations of benalaxyl (hand-wash water) and the highest levels of
tebuconazole and trifloxystrobin in the patches were from a child in house 3.

Table 3. Pesticides on surfaces in the three dwellings: quantification frequency and distribution of
the surface loadings.

Quantification of Pesticides Surface Loading of Quantified Pesticides (ng/m?)
Occurrence (1) Quantification Frequency (%) Median (Q25-Q75)
All surface wipes (1 = 214)
Benalaxyl 117 54.7 3.13 0.90-9.23
Boscalid 118 55.1 47.55 15.47-193.53
Cymoxanil 87 40.7 82.48 21.54-283.20
Pyraclostrobin 85 39.7 3.40 1.25-7.30
Tebuconazole 213 99.5 38.05 5.57-133.70
Trifloxystrobin 214 100 20.22 2.32-68.83
Dwelling 1 (2 = 67)
Benalaxyl 34 50.7 3.83 0.48-11.80
Boscalid 50 74.6 148.26 2248-283.25
Cymoxanil 64 95.5 100.45 32.28-435.66
Pyraclostrobin 26 38.8 2.81 0.64-9.49
Tebuconazole 67 100 30.39 3.07-92.84
Trifloxystrobin 67 100 17.40 2.02-51.20
Dwelling 2 (1 = 69)
Benalaxyl 43 62.3 3.15 1.12-8.87
Boscalid 35 50.7 44.83 18.74-140.47
Cymoxanil 18 26.1 51.45 9.46-100.42
Pyraclostrobin 28 40.6 3.28 1.72-13.16
Tebuconazole 69 100 44.25 9.57-133.70
Trifloxystrobin 69 100 31.31 8.15-137.36
Dwelling 3 (n = 78)
Benalaxyl 40 51.3 2.73 0.86-7.43
Boscalid 33 423 30.30 6.17-74.14
Cymoxanil 5 6.4 37.18 19.76-40.37
Pyraclostrobin 31 39.7 3.68 1.19-6.18
Tebuconazole 77 98.7 49.17 5.34-163.26
Trifloxystrobin 78 100 11.82 1.49-44.74

Benalaxyl (LOQ = 0.06 ng), Boscalid (LOQ = 0.06 ng), Cymoxanil (LOQ = 1.00 ng), Pyraclostrobin
(LOQ = [0.70 ng-1.50 ng]), Tebuconazole (LOQ = 0.05 ng), Trifloxystrobin (LOQ = 0.02 ng).

The adult in house 1 reported gardening and hanging laundry out to dry. The other
three adults reported no specific activities. The two children reported a variety of activities
such as eating and playing inside or outside the house, and the children in house 3 reported
playing with the dog.

3.2.3. External Contamination of Pets

During the home visits, one cat from house 1 and one dog from house 3 were sam-
pled with wipes. In both cases, participants reported that their pets usually spent more
than an hour outside per day, including in the vineyards next to the house. All of the
substances were detected in both wipe samples. The pesticides quantified on the cat were
cymoxanil (3.10 ng), tebuconazole (0.13 ng), and trifloxystrobin (0.06 ng). The pesticides
quantified on the dog were boscalid (0.85 ng), tebuconazole (1.79 ng), and trifloxystrobin
(0.06 ng).

3.3. Determinants of the Pesticide Surface Loadings on the Surfaces

The distribution of pesticide surface loadings by location in the house and garden
is shown in Figure 1. The highest medians of surface loadings were found in the front
entrance for all pesticides except tebuconazole, for which the highest median was found
in a child’s bedroom. The lowest medians of surface loadings were found outside for
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pyraclostrobin and tebuconazole, in the living room for boscalid and cymoxanil, and in
a playroom for benalaxyl and trifloxystrobin.

Table 4. External contamination of participants: pesticide amounts in hand washing and foot washing

waters (1 = 5) and in patches (1 =

7).

Hand Washing and Foot Washing Waters

Patches (n =7)

(n=>5)
Dwelling 1 2 2 3 3 1 2 2 2 3 3 3
Subject adult  child child adult  child adult  adult adult adult adult adult child
Localization ® both both both both both  forearm forearm lee R legL forearm forearm forearm
© hands  hands feet hands  hands R R & & R R R
Timesince thelast o5 450 300 30 960
washing (min)
Quantities (ng/h) b
Benalaxyl <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ 0.17 <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ
Boscalid <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ
Cymoxanil 39969 <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ 2.96 <LOQ 0.28 <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ
Pyraclostrobin <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ <LOQ
Tebuconazole 8.33 1.69 3.94 3.48 5.28 0.07 0.09 0.03 0.03 0.13 0.21 0.58
Trifloxystrobin 0.81 <LOQ 3.24 1.89 2.83 0.02 0.02 0.03 0.02 0.03 0.09 0.18
3 Reright, L: left. P Limits of quantification in hand washing and foot washing waters: benalaxyl (LOQ = 0.2 ng/L),
bosealid (LOQ = 8.0 ng/L), cymoxanil (LOQ = 60.0 ng/L), pyraclostrobin (LOQ = 0.4 ng /L), tebuconazole (LOQ
= 0.7 ng/L), trifloxystrobin (LOQ = 0.5 ng/L). Limits of quantification in patches: benalaxyl (LOQ = 0.06 ng),
boscalid (LOQ = 0.7 ng), cymoxanil (LOQ = 1.0 ng), pyraclostrobin (LOQ = 0.07 ng), tebuconazole (LOQ = 0.05 ng),
trifloxystrobin (LOQ = 0.02 ng).
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Figure 1. Log—pesticide surface loadings (ng/m?) according to the zone sampled (N = 214).
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Figure 2 shows the distribution of pesticide surface loadings according to the type of
surfaces sampled inside the home. For all pesticides, the lowest median surface loadings
were found on interior windowpanes and the highest surface loadings were found for
overhead surfaces, except for cymoxanil. The highest median cymoxanil coneentrations
were found on frequently touched objects (handled objects, switches, door handles, etc.)

Figure 3 shows the distribution of concentrations based on the last time the surface
was cleaned. The highest medians of surface loadings for benalaxyl, pyraclostrobin, tebu-
conazole, and trifloxystrobin were found for surfaces last cleaned more than six months
ago, and for surfaces cleaned within the previous month for boscalid and cymoxanil. For
all of the pesticides, the lowest median concentrations were found for surfaces cleaned less
than a week ago.
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Figure 2. Log—pesticide surface loadings (ng/m?) according to the type of surface sampled (N = 214).

For all pesticides, concentrations were higher in the areas reported as never or rarely
cleaned, with concentrations ranging from 2.52 ng/ m? for pyraclostrobin to 64.4 ng/ m? for
tebuconazole. For boscalid, pyraclostrobin, tebuconazole, and trifloxystrobin, the highest
median surface loadings were found on surfaces that were wiped clean (8.50, 0.75, 18.4,
and .48 ng/m? respectively). Lower levels of benalaxyl and cymoxanil were found on
surfaces cleaned with a vacuum cleaner (median 0.456 ng/ m? and 5.33 ng/ mz).

3.4. Acceptability

Three interviews were conducted between February and March 2021. All respondents
found the study useful. Participants were satisfied with how the study was organized and
were not inconvenienced by the presence of the investigators in their homes. One person
found the process to be relatively long, but appropriate for the number of samples collected.
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All participants felt that the format of this protocol was reproducible but stressed the
importance of pre-visit explanations to ensure that it would be well understood and
received by future participants.

The notebook and questionnaire given to participants were well completed, and they
allowed us to collect information on potential exposure determinants. Unfortunately, the
calendar was not adequately completed by participants and could not be used to explore
the determinants of pesticide surface loadings on surfaces.
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Figure 3. Log—pesticide surface loadings (ng/m?) according to the time of the last cleaning (N = 214).

4. Discussion
4.1. Protocol Validity

The main objective of this pilot study was to evaluate the validity of a protocol for
measuring the external exposure to pesticides of people living near vineyards and for
collecting information on a series of potential exposure determinants.

The protocol implemented in 2020 at the first three sites proved to be mostly suitable
for this purpose. The measurements allowed us to collect a large number of samples from
surfaces (1 = 214), patches (n = 7), hand or foot washing water (17 = 5), and domestic animals
(1 = 2). The laboratory analysis proved successful in measuring the six targeted pesticides.
The tools used to collect information on the determinants during the survey (questionnaire,
notebook, etc.) were satisfactory in terms of completion rate. Finally, the protocol was well
received by the participants, mainly due to the information provided before the survey on
how it would be organized and what it would involve for the participants.

Nevertheless, the initial results indicate that adjustments to the protocol would be
beneficial, mainly for logistical reasons, as well as to ensure that participants are well
prepared for and fully understand the study.
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First, the method of selecting participants should be adapted. Identifying eligible
housing in the area using a Geographic Information System (GIS) and then making contact
by phone or letter could enable us to include a wide range of profiles. As the 2020 partic-
ipants pointed out, it is important that participants are well informed from the outset in
order to ensure that they understand and follow our protocol.

Next, the sampling strategy will need to be reviewed. The number of samples per
wipe per house should be limited and the type of surfaces sampled should be standardized
to ensure better comparability between houses and thus sufficient statistical power to
study the potential exposure determinants. Improvements could be made by avoiding
sampling porous or rough surfaces and focusing on flat, geometrically well-defined surfaces.
Sampling of very small areas should also be avoided, as this greatly increases the sensitivity
of the measurement. Patches were only worn during the short period of the study and
people did not perform their usual activities while the investigators were in their homes.
Therefore, the use of patches could be discontinued.

The packaging of the wipes could be adapted to reduce their volume and minimize
the use of materials to facilitate their transportation and storage until they are analyzed in
the laboratory. The replacement of glass bottles by aluminum foil could also be considered.
Regarding laboratory analyses, developments will be made in order to measure additional
molecules such as folpel, which represents one of the most applied compounds in vineyards.

Finally, while the questionnaire and the notebook were suitable for collecting in-
formation, the calendar was difficult for participants to fill out and did not allow us to
collect precise information on the activities performed before the home visit. Therefore, the
calendar could be replaced by new items in the questionnaire.

Our protocol allows us to collect a very large number of samples per house, in sev-
eral areas of the home. This makes it a high spatial resolution study. This format seems
particularly well adapted to the detailed study of the determinants of residential external
exposure (in terms of the sample, the room, and the home). Our study is complementary to
other studies on this subject. These studies typically include fewer environmental measure-
ments per household and often focus on indoor air or house dust collected with a vacuum
cleaner [23-25]. These measurements are complemented by impregnation measurements
(most often in urine). These study plans are well suited to compare pesticide exposure lev-
els between different groups (residents/non-residents), to study individual determinants of
internal exposure, or to explore certain general determinants of external exposure at home.

4.2. Presence and Surface Loading of Pesticides in the Houses

All six pesticides were detected in nearly all surface samples collected from the homes,
with a detection rate close to 100%. The frequencies of quantification and medians of
surface loadings per pesticide for all homes were as follows: benalaxyl (54.7%, 3.13 ng/m?),
boscalid (55.1%, 47.55 ng/ m?), cymoxanil (40.7%, 82.48 ng/ m?2), pyraclostrobin (39.7%,
3.40 ng/m?), trifloxystrobin (100%, 20.22 ng/m?), and tebuconazole (99.5% 38.05 ng/m?).

Previous observational studies rarely sampled the pesticides we included on residen-
tial surfaces using wipe sampling. We identified one relevant French study conducted by
Beranger et al. in 2012, which was conducted in 239 homes in the Rhone-Alpes region,
including 68 sites located near vineyards [26]. The authors analyzed the prevalence of
276 pesticides in recent dust obtained with a dust trap or wipes on the ground and in
settled dust collected with wipes on the top edges of doors or window frames. For the
houses located near vineyards, cymoxanil, tebuconazole, and trifloxystrobin were detected
in both recent dust (in 49, 56, and 16% of the houses, respectively) and in settled dust (in
9, 54, and 12% of the houses, respectively). Benalaxyl was detected only once in settled
dust. Boscalid and pyraclostrobin were excluded from the results. Detection limits were
not available, which makes it difficult to compare with our data.

For the first three homes we studied, the difference in quantification frequencies
observed between pesticides appears to be largely explained by the variable performance
of the analysis for each compound. Tebuconazole and trifloxystrobin, which had the lowest
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LOQs, were quantified in 100% of the surface samples, while pyraclostrobin and cymoxanil
had higher LOQs and were measured in 40% of the wipe samples.

On the contrary, the surface loadings seem to be better explained by the quantities of
pesticides sold in Gironde in 2019 (shown in Table 1), since we found the highest concen-
trations for the most commonly sold pesticides (cymoxanil, tebuconazole, trifloxystrobin).
However, this was not the case for boscalid, which showed relatively high concentrations
compared to the average tonnage sold. The high dose of this pesticide applied per hectare
or its long half-life could be explanatory factors in this case.

The results of the surface samples per home provided additional information. The
first house had a different contamination profile with a higher detection frequency and
surface loading of cymoxanil {(and boscalid to a lesser extent) than the other two houses.
This suggests a possible influence of local spraying that cannot be confirmed by knowledge
of nearby farming practice.

The results for pesticides quantified in water, patches, and pets were consistent with
those obtained on household surfaces. The pesticides quantified in these samples corre-
sponded to the pesticides most frequently quantified on inert housing surfaces. In addition,
high concentrations of cymoxanil were found in the samples collected from the first house.
The gardening activities performed by the participant prior to hand washing could explain
the high concentrations found on her hands. These trends and the underlying hypotheses
that we have formulated based on these initial results will need to be confirmed in the
second phase of the study.

4.3. Determinants of the Pesticide Levels on the Surfaces

For all of the pesticides, the median surface loading was, in most cases, lower out-
doors than in the various rooms of the house. These results suggest that, while pesticide
contributions from local spraying play an important role, the elimination of molecules due
to rainfall or biological and physical degradation processes must also be taken into account.
Inside the home, these substances can easily accumulate on surfaces that are protected from
sunlight, moisture, temperature changes, or other physical factors.

The highest medians of pesticide surface loadings were recorded in the main en-
trance, which represents a major traffic area between the inside and the outside of the
home. These results are consistent with those of Nishioka et al., who found that pesticide
tracking from an active dog and from the homeowner were the most significant factors in
2,4-dichlorophenoxyacetic acid (2,4-D) intrusion inside residences after lawn treatments [27].

Elevated surfaces (shelves, doors, and window frames) and hand-held objects (digital
equipment, toys, switches, etc.) appeared to be more contaminated with pesticides than
other surfaces. This may reflect the influence of cleaning, as these types of surfaces are
generally not cleaned often. Inside the house, we also observed that the most recently
cleaned surfaces had the lowest surface loading measurements. This is consistent with the
results of previous studies of populations living in agricultural areas [28-30] or in farmers’
houses [31,32], which indicated that frequent cleaning could limit the contamination of the
home or the exposure of its occupants. The amount of data was not sufficient to observe
clear trends on the most effective cleaning method.

All of these observations were conducted by varying one parameter at a time without
considering other potential determinants. Therefore, no solid conclusions can be drawn
from these first results. They have, however, allowed us to construct hypotheses that will
have to be confirmed in the second phase of the PESTIPREV study. We will explore the
impact of spatial determinants (proximity to fields and intensity of agricultural activities
in the area) and non-spatial factors (household characteristics, layout of the building,
hygiene habits, and the occupants” activities) on exposure to pesticides. Knowledge of
the determinants that contribute significantly to pesticide exposure is necessary in order
to implement preventive measures for populations living in agricultural areas. Thus,
identifying the determinants would enable us to identify households at risk of exposure
and to propose preventive measures at home or even mitigation measures at a higher level.
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5. Conclusions

The PESTIPREV protocol implemented in three households in 2020 was deemed
appropriate for measuring pesticide exposure of people living near vineyards and can be
replicated on a larger scale subject to a few adjustments. This feasibility study allowed us to
describe the detection and quantification frequencies of six pesticides frequently applied to
vineyards as well as their concentrations in different environments. In addition to analytical
performance, certain parameters seemed to influence the concentrations of pesticides found
on the surfaces sampled in the home, such as the quantities of pesticides sold in the area,
the type of surface sampled, the room itself, and the cleaning habits. These trends will need
to be confirmed in the second phase of the PESTIPREV study, which will be conducted
in approximately 30 homes. The new data obtained will allow us to study the impact of
spatial determinants (proximity to fields and intensity of agricultural activities in the area)
and non-spatial factors (household characteristics, building layout, hygiene habits, and the
occupants’ activities) on pesticide exposure.
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3.4. Discussion du chapitre 3

Un des objectifs de notre travail de thése était d’élaborer un protocole de recherche permettant
d’évaluer I'exposition externe aux pesticides de personnes vivant a proximité de parcelles
viticoles traitées afin d’en étudier les déterminants. Le protocole que nous avons proposé, et
qui a pu étre testé a I'occasion d’'une étude pilote menée dans trois sites expérimentaux, s’est
montré adapté a cet objectif initial et a pu finalement étre mis en ceuvre durant I'été 2021
aupres de 28 nouveaux foyers girondins, moyennant les adaptations évoquées dans la
discussion de notre article (changement de méthode de recrutement des participants, révision
de la stratégie d’échantillonnage et des techniques de prélévement et d’analyse des

pesticides, modification des outils de collecte de I'information).

Finalement, nous n’avons pas été en mesure de recueillir de facon exhaustive les informations
sur les pratiques phytosanitaires mises en ceuvre a proximité des logements visités. Plusieurs
freins se sont présentés. Dans un cas, il n'a pas été possible d’identifier les multiples
exploitants viticoles des parcelles limitrophes du domicile. Les participants d’un autre
logement, qui connaissaient les agriculteurs voisins, n‘ont pas souhaité pas que nous les
contactions de peur gue leur relation ne devienne conflictuelle. Enfin, dans un dernier cas, un
exploitant ayant tout d’abord refusé de participer a notre étude a finalement accepté de
transmettre partiellement son calendrier d’épandage. Face a ces difficultés, il a été décidé de
ne pas conduire d’enquétes de pratiques en 2021 et d'utiliser a la place des indicateurs
indirects de [I'application locale des pesticides (quantités moyennes de substances
phytosanitaires achetées dans la zone postale du domicile, date du dernier épandage déclarée
par les participants, niveaux de risques fongiques durant la période ayant précédé la visite
établis dans les Bulletins de Santé du Végétal (BSV)).

Au total, nous avons réalisé, au niveau des 31 logements inclus en 2020 et 2021, 987
nettoyages de surfaces a l'aide de lingettes (sols, meubles, objets ...), 41 prélévements de
poussieres de paillassons, tapis et moquettes par aspiration, 36 lavages de mains, 22
essuyages d’animaux, et 7 patchs. Une partie de ces échantillons est toujours en cours
d’analyse au laboratoire (prélévement d’air et de poussiéres, lingettes ayant servi a prélever

les animaux de compagnie, eaux issues des lavages de mains).

Il nous a semblé intéressant, pour mieux comprendre I'exposition potentielle des riverains,
d’étudier, dans un premier temps, les déterminants de la contamination résidentielle des
logements, en nous basant exclusivement sur les résultats d’analyses des lingettes ayant servi
a prélever les pesticides sur les surfaces. C’est I'objet de la quatrieme partie de ce travail de

these.
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4. Analyse des déterminants de la contamination
résidentielle par les pesticides d’origine agricole
exploitation des données de I’étude PESTIPREV

4.1. Introduction du chapitre 4

L’étude des déterminants de la contamination résidentielle par les pesticides agricoles peut
étre abordée sous deux angles différents. Tout d’abord, il est possible d’étudier I'effet des
différents facteurs d’intérét sur les concentrations de chacun des pesticides recherchés. Cela
présente I'intérét de pouvoir comparer les résultats obtenus pour les différentes molécules, au
regard de leurs propriétés physico-chimiques ou de leurs modalités d’application. Cette
approche apparait également intéressante pour identifier des moyens de prévention des
expositions ciblés sur certains pesticides, présentant par exemple une importante toxicité a
court ou a long terme. Alternativement, il est possible de considérer la contamination
résidentielle comme un construit latent unique estimé a partir des concentrations de
I'ensemble des pesticides mesurés dans le domicile. En recourant a des modeles a équations
structurales (SEM), il est alors possible d’étudier simultanément l'effet direct ou indirect de
plusieurs facteurs sur la contamination. C’est cette seconde approche que nous avons choisie
pour analyser les données issues de I'étude PESTIPREV. Cette méthode nous apparaissait
notamment appropriée pour étudier la contribution de multiples facteurs relevant de
I'environnement, du batiment ou des occupants, dans l'optique de concevoir a terme des

mesures de prévention de la contamination, applicables a de multiples substances.

Les SEM correspondent a une combinaison de techniques de régressions linéaires multiples
et d’analyses factorielles. L’objectif est de déterminer si un modele théorique hypothétique est
cohérent avec les données collectées sur le terrain pour refléter cette théorie. Il s’agit donc
avant tout d’'une approche confirmatoire. Les SEM impliquent 'évaluation de deux modéles:

celle d'un modéle de mesure et celle du modéle structural (87).

Comme évoqué précédemment, un intérét majeur des SEM est qu'’ils permettent d’intégrer
des variables latentes, qui ne sont pas mesurées directement, mais qui sont déduites a partir
d’un certain nombre de variables observables, nommées indicateurs. Le modéle de mesure
décrit les relations entre les variables latentes et leurs indicateurs respectifs. Lorsqu’il est
analysé sans modele structural, il est appelé analyse factorielle confirmatoire (CFA). Toutes
les méthodes d’analyse factorielle partitionnent la variance de l'indicateur standardisé de la
maniére illustrée par la Figure 8, adaptée de Kline, 2016 (88). Ainsi, les différents indicateurs
d’'une méme variable latente partagent une part de variance commune. Le reste de la variance
totale de chaque indicateur correspond a la variance unique, qui se compose de la variance

spécifique (qui n’est expliquée par aucun facteur du modeéle), et de l'erreur de mesure
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aléatoire. Les variables latentes sont estimées a partir des indicateurs en isolant leur part de

variance commune.

Figure 8 - Répartition de la variance d’un indicateur standardisé dans une analyse factorielle
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L’analyse du modéle de structure consiste a déterminer simultanément les liens causaux (le
plus souvent de régression) entre plusieurs variables, qu’elles soient observées ou latentes.
Parce que l'analyse des interrelations entre les variables est une partie importante de la SEM
et que ces interrelations sont supposées générer les résultats spécifiques observés, la
covariance est un facteur important dans I'analyse du modeéle structurel. Dans les SEM, les
données utilisées pour I'estimation correspondent a la matrice de variance/covariance du jeu

de données.

En cas de données hiérarchiques (par exemple, dans le cas de mesures répétées), il est
possible d'utiliser une approche de modélisation multiniveaux, dénommée modélisation par

équations structurales multiniveaux (MSEM).

La réalisation de SEM implique plusieurs étapes, résumées par Lei et Wu, en 2007 dans leur
introduction sur les SEM (87), et brievement présentées ci-apres.

1. La spécification du modéle.

Les modeles sont souvent conceptualisés et communiqués sous des formes graphiques (path
diagram). Dans ces représentations, une fleche unidirectionnelle (—) est utilisée pour indiquer
une direction causale hypothétique. Les variables vers lesquelles les fleches sont dirigées sont
appelées variables endogénes (ou variables dépendantes) et les variables n'ayant pas de
fleches dirigées vers elles sont appelées variables exogenes (ou variables indépendantes).
Les covariances inexpliquées entre les variables sont indiquées par des fleches courbes. Les
variables observées sont généralement représentées sous forme de rectangles et les
constructions latentes sous formes circulaires ou elliptiques. La Figure 9 proposée par
Mansiaux (2014) fournit ci-dessous un exemple de représentation graphique de modéle SEM
(89).
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Figure 9 - Exemple de représentation graphique d’un modéle SEM (Source: Mansiaux, 2014)
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2. Evaluer l'identifiabilité du modeéle.

Un modeéle est dit identifiable lorsque chaque paramétre du modéle peut étre estimé de
maniére unique. Un modeéle est sur-identifié lorsqu’il contient moins de parametres a estimer
gque le nombre de données contenues dans la matrice de variances et de covariances, juste
identifié lorsqu’il contient le méme nombre de paramétres que le nombre de données de la
matrice, et sous-identifié quand le nombre de données de la matrice est inférieur au nombre

de paramétres a estimer.
3. L’estimation du modéle

Les paramétres libres sont estimés par des procédures itératives afin de minimiser les
divergences entre la matrice de covariance observée (données) et la matrice de covariance
du modéle (modéle). L’estimateur du maximum de vraisemblance est fréquemment utilisé
(maximum likelihood, ML), son usage suppose néanmoins gue les variables observées soient
continues et normalement distribuées. D’autres estimateurs prenant en compte la non-
normalité des données ou des variables dépendantes catégorielles sont également

disponibles.
4. L’évaluation du modeéle.

L’évaluation du modeéle repose a la fois sur le test du X2 et le calcul d’indices d’ajustement. La
valeur du X2 mesure la « distance » entre les données et le modéle. La statistique du x2 teste
I'hypothése «d’ajustement exact» selon laquelle il n'y a pas de différence entre les

covariances prédites par le modeéle, compte tenu des estimations des parametres, et la matrice
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des covariances de la population. Si le x2 est significatif, I'ajustement est donc considéré
comme mauvais. Toutefois, le test du x2 présente certaines limites, dont sa forte sensibilité a
la taille de I'échantillon et d’autres indices d’ajustement ont été élaborés pour évaluer la qualité

d’'un modéle ; les indices suivants sont les plus fréquemment utilisés (87,90):

¢ L'’indice RMSEA (Root Mean Square Error of Approximation) est baseé sur le paramétre
de non-centralité. Il pénalise les modéles complexes, en se basant sur le ratio entre la
valeur du x2 et le nombre de degrés de liberté. Des valeurs inférieures a 0,06 sont
généralement considérées comme bonnes, tandis que des valeurs inférieures a 0,08
sont considérées comme satisfaisantes.

e Les indicateurs CFI (Comparative Fit Index) et TLI (Tucker Lewis Index) comparent le
modéle testé au modéle d’indépendance ; ils varient entre 0 et 1. Des valeurs
supérieures a 0,90 sont généralement considérées comme satisfaisantes, tandis que
des valeurs supérieures a 0,95 ont considérées comme bonnes.

e Les indices AIC et BIC (Akaike’s et Bayesian Information Criterion), évaluent la
parcimonie du modéle. Ces indices ne sont pas normeés, mais de faibles valeurs sont

souhaitées.

Nous avons décidé de conduire deux séries d’analyses en recourant a des SEM pour étudier
les déterminants de I'exposition résidentielle externe aux substances phytopharmaceutiques.
Comme nous disposions de mesures de pesticides multiples au sein des logements, nous
avons opté pour une approche par MSEM. Tout d’abord, nous avons décidé de tester deux
modeéles expliquant respectivement la contamination résidentielle par les pesticides a
I'extérieur et a lintérieur des logements par une série de variables observées relatives a
'environnement du logement, aux caractéristiques du bati et aux occupants. Nous avons
postulé que la contamination pouvait étre assimilée a un construit latent estimé a l'aide des
concentrations surfaciques en pesticides, tous types de surfaces confondus. Dans un second
temps, nous avons cherché a explorer plus précisément les facteurs explicatifs des
concentrations retrouvées a lintérieur des logements. Nous avons pour cela décidé de
considérer séparément la contamination des surfaces empoussiérées en hauteur, des sols et
des surfaces fréquemment touchées (meubles, objets). Il était en effet attendu que ces trois

matrices représentent différentes dimensions spatio-temporelles de la contamination.

Ces deux séries d’analyses sont présentées successivement dans deux articles, actuellement

en cours de finalisation (parties 4.2 et 4.3 ci-aprés).

97



4.2. Analyse des déterminants de la  contamination
résidentielle intérieure et extérieure par les pesticides d’origine
viticole

4.2.1. Résumé de I'article

Déterminants de la contamination résidentielle par les pesticides dans les

régions viticoles : une approche de modélisation par équations structurales

4.2.1.1. Introduction

L’exposition aux pesticides des personnes habitant a proximité de zones agricoles traitées a
été associée, dans la littérature scientifique, a la survenue de plusieurs effets de santé
délétéres. Toutefois, la connaissance des déterminants de ces expositions reste lacunaire,
c’est pourtant un préalable a la conception de mesures de prévention des populations a risque.
La proximité résidentielle au champ, la superficie en vignes atour du logement ou les quantités
de pesticides épandus dans le voisinage ont été associées, pour plusieurs familles de
substances, aux mesures d’exposition. Cependant, d’autres facteurs ont été peu étudiés tels
gue les conditions météorologiques, la topographie des zones d’habitation, les caractéristiques
et comportements des habitants ou encore la configuration du bati. La conduite de nouvelles
études observationnelles apparait nécessaire. Les modeles par équations structurales (SEM)
permettent d’étudier simultanément les effets de nombreux facteurs sur la contamination
résidentielle par les pesticides. Cette approche apparait particulierement adaptée a
I'identification des déterminants les plus contributifs a la contamination et a la conception de
mesures globales de prévention des expositions aux pesticides. Nous proposons dans ce
travail, d’'employer des SEM pour étudier 'effet de plusieurs facteurs relatifs a I'environnement,
aux caractéristiques du bati ou aux occupants sur la contamination par les pesticides de

logements localisés a proximité immédiate de vignes dans la région de Bordeaux.

42.1.1. Méthodes

Les données proviennent de I'étude PESTIPREV. Deux campagnes de mesures de fongicides
ont été conduites dans des maisons jouxtant des parcelles viticoles en 2020 (n=3) et 2021
(n=28). A l'intérieur des logements, les pesticides ont été collectés a I'aide de lingettes sur :
des surfaces en hauteur empoussiérées (n=140), des sols (n=131), du mobilier (n=110), des
surfaces fréquemment touchées par les occupants (n=256) et d’autres surfaces (n=64). Des
échantillons ont été collectés a I'extérieur sur les sols, le mobilier, des objets (n=280). Les
informations sur ces surfaces, le bati et les occupants ont été recueillies dans un carnet
d’observation et a I'aide d’'un questionnaire. Les échantillons ont été placés dans des bouteilles

ou du papier d’aluminium dans une glaciere électrique puis transportés jusqu’au laboratoire
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afin d’y étre stockés a -18°C. Les pesticides ont été extraits par ultrasons en utilisant de
I'acétonitrile, puis analysés par LC/MS/MS. Six fongicides ont été recherchés en 2020
(bénalaxyl, boscalid, cymoxanil, pyraclostrobine, tébuconazole, trifloxystrobine) et huit en
2021 (cyflufénamide and folpel ajoutés). Les limites de quantification (LOQ) étaient comprises
entre 0,02 ng pour la trifloxystrobine en 2020 et 5,0 ng pour le folpel en 2021. Pour chaque
échantillon, nous avons calculé la concentration surfacique de chaque pesticide. Lorsque les
substances n’étaient pas quantifiées ou détectées, nous avons imputé des valeurs de
concentrations surfaciques respectivement égales a la moitié de LOQ ou de la limite de
détection (LOD), divisée par la surface de la matrice échantillonnée.

Nous n’avons retenu que les échantillons prélevés en 2021 pour caractériser la contamination
résidentielle (données manquantes pour le folpel et la cyflufénamide en 2020). Plusieurs
variables ont été utilisées pour décrire I'environnement local de chaque logement. Les
données météorologiques ont été obtenues aupres de MétéoFrance. La superficie en vigne
dans les 500m autour du logement a été obtenue a partir de I'étude GEO-K-PHYTO. Les
données de ventes des pesticides dans la zone du logement ont été utilisées pour approximer
les quantités épandues localement par le passé (source : BNVD). Nous avons congu un score
reflétant la probabilité d’'un usage récent de pesticide proche du logement a partir de trois
variables : 1) 'humidité relative la semaine précédant la visite du logement, 2) le niveau de
risque phytosanitaire pour la vigne, établi par les Bulletins de Santé du Végétal (BSV) et 3) la
période des derniéres applications de pesticides (déclarée par les participants). Enfin, pour
chaque logement, les concentrations extérieures moyennes ont été utilisées pour caractériser
les dépbts de pesticides dus aux récentes applications. Plusieurs variables numérigues ont
été utilisées pour décrire les foyers : densité d’occupation, nombre d’occupants, moyenne
d’age des habitants, nombre de personnes en activité. Un score de nettoyage a été calculé
pour chacun des échantillons. Nous avons construit pour chaque zone échantillonnée un score
de portage par les occupants, traduisant le potentiel de transfert des pesticides a l'intérieur du
logement par les habitants eux-mémes (sur leur peau, leur vétement, leurs chaussures) ou
par leurs animaux. Un score relatif au renouvellement d’air a été calculé pour prendre en
compte les pratiques d’aération du logement et la perméabilité du batiment. Enfin, une variable
catégorielle permettait d’analyser la fréquence de contact des occupants avec la surface

échantillonnée.

Nous avons recouru a des modeéles par équations structurales multiniveaux (MSEM) pour
étudier les effets directs de facteurs liés aux occupants, aux batiments et a I'environnement
des logements sur la contamination résidentielle par les pesticides. Pour cela, nous avons

recouru a un estimateur robuste du maximum de vraisemblance adapté a des données

continues non normalement distribuées. Les variables observées ont été centrées réduites.
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L’ajustement du modéle aux données a été apprécié a l'aide des indices RMSEA, CFI, TLI,
AIC et BIC. Les valeurs du X2 et des degrés de liberté correspondants ont été données a titre

indicatif. L'ensemble des analyses a été réalisé avec le logiciel R, a I'aide de la librairie lavaan.

4.2.1.2. Reésultats

Concernant les surfaces extérieures, les fréquences de détection étaient beaucoup plus
faibles pour la pyraclostrobine, le cymoxanil et le boscalid (58, 60 et 78 % respectivement) que
pour les autres pesticides (>95 %). De méme, les fréquences de quantification de ces trois
pesticides étaient beaucoup plus faibles que celles trouvées pour les autres composés (<30
% contre >55 %). Pour les surfaces intérieures, le taux de détection du cymoxanil était
également extrémement faible (48 %) par rapport au reste des substances (plus de 85 %), de
méme que sa fréquence de quantification (prés de 14 % contre plus de 60 % pour les autres
pesticides). Dans les échantillons extérieurs et intérieurs, les concentrations surfaciques
médianes les plus élevées ont été trouvées pour le folpel (422 et 439 ng/m2 respectivement)
et les plus faibles pour la pyraclostrobine (0,895 et 5,38 ng/mz2 respectivement). Pour tous les
pesticides, la médiane des concentrations surfaciques de pesticides était plus élevée a

I'intérieur des habitations qu’a I'extérieur.

Dans notre premier modeéle portant sur la contamination de I'extérieur du logement, cette
derniére était positivement et significativement associée a la surface en vignes dans les 500m
autour du logement (3=0,72, p=0,002) et négativement associée a la vitesse moyenne du vent
la veille des prélévements (=-0,50, p=0,010) et au score de nettoyage (f=-0,37, p<0,001). La
probabilité d’'un usage récent de pesticides dans la zone, de méme que le cumul de pluie sur
le mois précédent les prélévements ont montré des associations suggestives avec la
contamination (p=0,29, p=0,15, and [=-0,37, p=0,10 respectivement). Les indices
d’ajustement de ce modéle satisfaisaient les niveaux recommandés (x*= 51,7, df=43,
RMSEA=0,030, CFI= 0,99, TLI = 0,99, AIC = 2140, BIC = 2260).

D’apres notre second modele portant sur la contamination intérieure du logement, 'usage local
passé de pesticides (f=0,79, p<0.001) et le score de portage ($=0,16, p<0,001) ont été
retrouvés significativement et positivement associés a la contamination. Au contraire, la
fréquence de contact avec la surface (f=-0,30, p<0,001), le score de nettoyage ($=-0,40,
p<0,001) et le niveau d'activité du foyer (B =-0,49, p<0.01) ont montré des associations
significatives négatives avec la contamination. La surface en vignes dans les 500m autour du
logement était significativement associée a la contamination extérieure par les pesticides
(B=0,47, p<0.05), mais aussi a 'usage passé de pesticides dans la zone (=0,46, p<0.01). Le
score de renouvellement d’air n’a montré qu’une association suggestive avec la contamination

(B=0,07, p=0,09). Enfin, nous n'avons pas retrouvé d’associations significatives entre la
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contamination extérieure récente et la contamination intérieure (8 =0,04, p=0,81). Les indices
d’ajustement étaient satisfaisants (x>= 297, df =199, RMSEA=0,039, CFI= 0,96, TLI = 0,96,
AIC = 4858, BIC = 5224).

4.2.1.3. Discussion

L’objectif principal du travail proposé était d’identifier les déterminants de la contamination

résidentielle par les pesticides utilisés en agriculture.

En recourant a des MSEM, nous avons observé que les récentes activités agricoles a proximité
du logement expliquaient principalement la contamination observée a [l'extérieur des
logements. Par ailleurs, nous avons établi que des conditions météorologiques dispersives
(pluies et vents) étaient de nature a abaisser les concentrations extérieures des pesticides.
Ainsi, la réduction de l'utilisation des pesticides et la limitation de leur potentiel de dispersion
dans I'atmosphére (par 'amélioration de la formulation des produits, 'adaptation du matériel
agricole, 'application lors de conditions atmosphériques appropriées) restent le principal levier

pour limiter la contamination des habitations situées en zone agricole.

Nous avons observé que les quantités de pesticides vendues localement étaient associées a
la contamination de lintérieur des logements. Ces résultats suggeérent ainsi un potentiel
transfert des pesticides émis dans l'atmosphére, des parcelles jusqu’aux habitations, et
illustrent la capacité de certaines surfaces a accumuler les pesticides. Cela rejoint les
conclusions de plusieurs études observationnelles antérieures ayant inclus des mesures de

pesticides dans les poussiéres domestiques.

Le score de portage a également montré une association positive avec la contamination
intérieure. Cela rejoint les résultats de précédentes études menées dans des foyers de
travailleurs agricoles, montrant que le transport de pesticides sur les vétements et les
chaussures constituait une source de contamination résidentielle. La diminution des transferts
de pesticides par portage apparait comme un potentiel levier d’action sur lequel agir pour
diminuer I'exposition et pourrait se traduire par différentes mesures telles que : se déchausser
dans la maison, placer un paillasson dans l'entrée, rangement les vétements d’extérieur dans
'entrée principale, se laver les mains ou limiter la présence d’animaux domestiques a
certaines pieces. Certains de ces leviers ont d’ailleurs montré leur efficacité dans le cadre

d’études interventionnelles menées chez les agriculteurs et leurs familles.

D’aprés nos résultats, le nettoyage a 'humide semble efficace pour réduire la contamination

par les pesticides et pourrait constituer un autre levier de réduction des expositions.

Le renouvellement d'air n'a montré qu'une faible et suggestive association avec la

contamination résidentielle par les pesticides, suggérant que sur le temps long, les
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mécanismes favorisant la pénétration des pesticides a lintérieur du domicile pourraient
également étre responsables de leur transfert vers I'extérieur. Des études supplémentaires
menées a une fine échelle temporelle pourraient permettre de mieux comprendre ces

transferts et d’identifier éventuellement des mesures de prévention appropriées.

Enfin, nous avons montré que la contamination tendait & étre réduite dans les foyers composés
de sujets nombreux, jeunes, en activité. Des activités en intérieur plus intenses et fréquentes
dans ces foyers pourraient étre responsables d’une remise en suspension des substances
déposées sur les surfaces intérieures et subséquemment d’une possible exposition des
occupants lors de ces activités. Ce phénomene a été montré antérieurement dans la littérature
scientifique. Un nettoyage régulier a 'humide des substances empoussiérées dans le

logement pourrait constituer une mesure de réduction des expositions liées a ce phénoméne.

Finalement, le recours a des MSEM nous a permis d’étudier le facteur commun aux
concentrations en pesticides retrouvées dans le logement. Ces modéles nous ont permis de
mieux comprendre l'effet de facteurs qui avait été peu étudiés jusqu’a présent et d’étudier leur
contribution a la contamination. En revanche, du fait de notre faible taille d’échantillon, nous
avons dd proposer des modéles simplifiés, en calculant notamment des scores. Des analyses
secondaires pourront étre conduites afin d’étudier I'effet individuel de certaines composantes
de ces scores. Par ailleurs, ces modéles ne nous permettent pas d’expliquer les différences
de concentrations observées entre les pesticides. Enfin, I'extrapolation des résultats obtenus
dans notre étude a d’autres contextes agricoles devrait étre faite avec prudence, et de

nouvelles études seraient nécessaires pour confirmer ces résultats.

42.1.4. Conclusion

Plusieurs paramétres semblent expliquer la contamination par les pesticides de I'extérieur du
logement tels que la densité locale de vignes, mais également les conditions météorologiques.
A Tintérieur du logement, les quantités de pesticides appliqués localement, de méme que les
transferts de pesticides par portage semblent contribuer a 'augmentation de la contamination
par les pesticides tandis que le nettoyage, la fréquence de contact avec la surface et le niveau
d’'activité du foyer sont associés a une diminution de la contamination. Les déterminants
identifiés dans ce travail représentent de potentiels leviers d’actions pour réduire la

contamination résidentielle par les pesticides et par la méme I'exposition des riverains.

4.2.2. Article 4 (en cours de finalisation)
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Determinants of residential contamination by agricultural pesticides

In wine regions: a structural equation modeling approach
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ABSTRACT

Pesticide exposure of people living near fields has been associated with increased adverse
health outcomes in previous studies (cancers, neurological disorders, adverse birth or
developmental outcomes in children). However, factors that explain residential non-dietary
exposure to agricultural pesticides remain unclear. This study aimed to assess the effects of
factors related to the local environment, the building and its occupants on the residential indoor
and outdoor contamination. Surface samples were collected in 2021, in 28 houses located in
the Bordeaux wine region using wipes. Determinant were defined based on questionnaires
and database. We used multilevel structural equation modeling to study the direct effects of
these factors on indoor and outdoor residential contamination. Overall, 171 outdoor and 543
indoor samples were retained for the analysis. We observed positive effects on outdoor
pesticide contamination for the local vine density (3=0.72, p=0.002) and the probability of a
recent pesticide application ($=0.29, p=0.15) whereas the daily wind speed (3=-0.50,

p=0.010), the cumulative rainfalls in the last month (3=-0.37, p=0.10), and the cleaning score
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(B=-0.37, p <0.001) showed significant negative associations. Pesticide indoor contamination
was found significantly associated with the past local use of pesticide (f=0.79, p <0.001) and
the track-in score (=0.16, p <0.001). On the opposite, the household activity level (f =-0.49,
p <0.01), the cleaning score (3=-0.40, p <0.001), the frequency of contact with the surface (B=-
0.30, p <0.001) showed significant negative associations with indoor pesticide contamination.
The air renewal showed only a low suggestive association with contamination (=0.07,
p=0.09). The fit indices of both models satisfied the recommended levels. These results
improve our knowledge of residential exposure to pesticides used in agriculture and could be

useful in designing interventions to reduce pesticide exposure in rural populations.

INTRODUCTION

Health effects caused by short—or long-term residential exposure to agricultural pesticides are
a subject of concerns. Studies have indeed found associations between the residential
proximity to fields sprayed with pesticides and the occurrence of some health adverse
outcomes including cancers (1-3), neurological disorders (4), adverse birth or developmental
outcomes in children (5-11), respiratory and allergic health effects (12). According to
metabolomic studies, chronic and low pesticide exposures from ambient sources at homes
and workplaces could provoke oxidative stress, inflammatory reactions, and mitochondrial
dysfunction, some biological mechanisms that have been implicated in a variety of diseases in
previous epidemiological and experimental studies (13). Observational studies confirm that
pesticide levels measured by biological or environmental monitoring among people living near
fields tend to be higher than those found in the general population, for a panel of substances

(organophosphates, organochlorines, pyrethroids) (14).

However, scientific literature is still scarce to understand the link between the agricultural use
of pesticides to the occurrence of adverse health effects in rural populations. Firstly, the factors
that explain residential non-dietary exposure to pesticides are unevenly known. In previous
studies, spatial indicators including quantities of pesticides used in the residential vicinity, crop
surfaces around homes and residential proximity to fields, in addition to the spraying period,
were associated with elevated measures of exposure in rural populations, for several
categories of pesticides (14). This argues for a contribution of the spray drift pathways in the
total individual exposure: pesticides emitted into the atmosphere during sprayings (primary
drift) or after applications by volatilization from the treated surface (secondary drift) are likely
to disperse in the atmosphere and to contaminate residences nearby. However, other studies
have reported null associations between the intensity of agricultural activities in the

neighborhood and the exposure levels to other pesticides. Meteorological and topographical
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conditions, occupants’ characteristics and behaviors, building settings were far less explored,
even if these parameters might plausibly contribute directly or indirectly to the exposure. The
great heterogeneity in the conduct of these studies in terms of substances, crops and
environmental conditions makes it difficult to transpose the results obtained in a particular

agricultural context to another one.

Short and long-term pesticide exposures of people living in wine areas have rarely been
studied in the scientific literature (14). Vine is present in numerous countries and covered about
7 mha worldwide in 2020 for the production of wine grapes, table grapes or dried grapes.
France ranks third in the world in terms of area under vine (759,000 ha in 2020) (15), with
some regions concentrating the vine growing activity. Vine represents the predominant crop of
the Bordeaux region, covering half of the utilized agricultural area of the department (115,000
ha). Parcels of vines are present in nearly nine out of ten municipalities (16), with direct
proximity to habitations (18). The pesticide pressure associated with vine growing is
particularly important. In France, vine is one of the most treated crops with an average of 20.1
phytosanitary applications in a year (19). The main part of the treatments aim at preventing

cryptogamic diseases, in particular mildew and oidium.

The study of the determinants of residential contamination by agricultural pesticides can be
considered from two different angles. First, it is possible to study, for each pesticide, the factors
associated with the concentrations measured in the residence. Alternatively, we can consider
pesticide contamination as a single latent construct, not measured directly, but inferred from
all measured pesticide concentrations. Using structural equation modeling (SEM), it is
therefore possible to explain the factor common to all pesticide concentrations by multiple
predictors. This approach appears to be suitable for identifying the most contributing
determinants of residential pesticide contamination and for designing prioritized interventions
to mitigate domestic exposure to pesticides. The objective of this work was to evaluate the
effects of local environmental, building and occupant factors on indoor and outdoor residential
pesticide contamination in the Bordeaux wine region, using multilevel structural equation
modeling (MSEM).

METHODS

e The PESTIPREYV study

Data come from the PESTIPREV study, an observational study aiming at identifying the main
determinants of residential pesticide exposure in vine-growing areas in order to recommend
preventive mitigation measures for rural populations (Teysseire et al., submitted). The study

included a measurement campaign of eight fungicides frequently used on vines conducted in
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31 homes located in wine areas. Three dwellings were firstly explored in 2020 during a pilot
study with the objective of testing an innovative protocol; 28 additional homes were included
in 2021.

The participants’ eligibility criteria were: 1/ households located in the Bordeaux region, on the
edge of one or more parcels of vines sprayed with pesticides (except organic farming), 2/ no
occupants employed in jobs involving manufacturing or handling of pesticides, 3/ with subjects
having consented to participate in the study. Three households were identified in 2020 among
the research team’s contacts for the pilot study. For the 2021 campaign, 19 municipalities
belonging to the five main wine-producing areas in the Bordeaux region and having vines
parcels were selected randomly. Eligible dwellings were then identified in these municipalities
using aerial photographs provided by Geoportail, a comprehensive French governmental web
mapping service (20). In total, 508 information sheets were placed in eligible households’
mailboxes, detailing the objectives and modalities of the study, coupled with a pre-stamped
contact form to send back to the research team. The participation rate was expected to be
similar to an exposure study conducted among residents living near bulb fields in the
Netherlands: around 5% (21). Finally, the residents of 37 dwellings responded to the mail
solicitation, nine of which were excluded (people living near organic fields or lost from sight

during the study). In total, 28 new households were included in 2021 (response rate of 5.5%).
e Sample Collection

Home visits (one per household) were conducted between the 8th and the 16th of July 2020
and between the 10" June and the 23rd of July 2021. The measurement campaign was
conducted in 2021 according to the protocol tested in the 2020 pilot study, after some
adjustments (reduction of the number of samples per house and standardization of the type
and size of surfaces sampled). Campaigns conducted in 2020 and 2021 included a series of
wipes samples collected in five zones of the house: the main entrance, the living room, the
kitchen, an adults’ bedroom, and one children’s bedroom (if present). Indoor, wipes were used
to collect pesticide residues on dusted high horizontal surfaces such as the top of door/window
frames, shelves or furniture tops (n=140), on floors (n=131), on furniture (tables, kitchen
worktops, desks) (n=110), on objects frequently touched by the residents (light switches, toys
and digital equipment) (n=256), and on other surfaces (decorative objects, soles of shoes worn
indoor) (n=64). We also collected pesticide residue from outdoor surfaces (floors, furniture,
window glazing, pool area, gardening tools, and playground equipment for children) (n=280).
All wipes were placed in bottles (2020 campaign) or aluminum foils (2021 campaign) in electric
cooler at -20°C immediately after sampling and stored at -18°C in the laboratory until analysis.
During home visits, we used a structured observation notebook and a questionnaire addressed
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to the participants to collect data related to the surfaces (dimensions, material, frequency of
use, period and mode of the last cleaning) and information on the house’s characteristics (date
of construction, number of doors and windows, renovation operations, ventilation systems),
occupants’ characteristics (age, gender, education, socio-economic status) and behaviors

(cleaning and airing habits, recent outdoor activities performed).
e Laboratory Analyses

Wipe samples were ultrasonically extracted using acetonitrile. Final extracts were analyzed by
LC/MS/MS using Multiple Reaction Monitoring mode (MRM). We searched for six fungicides
in 2020 (benalaxyl, boscalid, cymoxanil, pyraclostrobin, tebuconazole, trifloxystrobin) and eight
in 2021 (cyflufenamide and folpel added). The main characteristics of these pesticides are
presented in supplemental file (targets, physical and chemical properties) (22). Limits of
guantification (LOQ) for each pesticide varied according to the date of analysis (Table A. More
details on the protocol can be found elsewhere (Teysseire et al., submitted).

Table A —Limits of quantification for eight pesticides searched in wipes

Limits of quantification (ng)

Substances 2020 5021
Benalaxyl 0.06 0.10
Boscalid 0.7 0.5
Cyflufenamide - 0.10
Cymoxanil 1.0 3.0
Folpel - 5.0
Pyraclostrobin [0.07-1.50] 0.05
Tebuconazole 0.05 0.10
Trifloxystrobin 0.02 0.10

e Measures
Residential contamination

The quantities of pesticides found in wipes were used to calculate the surface loadings of each
pesticide, i.e. the quantity of substance reported to the surface area, expressed as a mass per
unit area (ng/m2). When pesticides were detected but not quantified, we imputed a surface
loading value equal to half of the LOQ divided by the surface area. When pesticide quantities
were inferior to the limit of detection (LOD), a third of the LOQ, we imputed a surface loading
value equal to half of the LOD divided by the surface area. Then, pesticide surface loadings
were log-transformed to satisfy the normality assumption. For the analysis, we only considered
samples with complete data (n= 227 outdoor, and n=543 indoor). It excludes therefore data

from three dwellings visited during the 2020 campaign, since we did not measure

107



cyflufenamide or folpel, and few observations with missing data on determinants (n=53 (19%)

missing data for outdoor samples, and n=161 (23%) for indoor samples).
Houses Local Environment

Weather data were obtained from MétéoFrance (SAFRAN model). For each dwelling, we
extracted several continuous variables: cumulative precipitation during the month preceding
the visit (mm), average relative humidity during the past week (%) and average wind speed
during the past day (m/s).

The local vine density within 500m from the home was obtained from the GEO-K-PHYTO
study, for which the objective is to study the association between the risk of occurrence of adult
hematological malignancies and residential proximity to agricultural crops in the Bordeaux

region.

Without data on local agricultural practices, average annual tonnages of pesticides purchased
in the home postal area were used to approximate the quantities of pesticides previously
applied near homes. For the eight fungicides searched in PESTIPREV, we extracted local
guantities sold from the Banque Nationale des Ventes de produits phytosanitaires agricoles
distributeurs (BNVD) (23). We then calculated the average quantity of fungicides sold near
each dwelling over the three years preceding the visit in order to eliminate fluctuations linked

to storage behavior or particular climatic events.

Similarly, we created a score reflecting the probability of a recent pesticide application, based
on three numerical variables: the average relative humidity over the last seven days, the period
of the last known application, and the risk level of phytosanitary pressure. The average relative
humidity over the last seven days was expected to contribute to the increase of phytosanitary
pressure. This continuous variable was obtained from MétéoFrance and transformed in a
three-level variable (from 0: <60%, to 2: = 70%). Participants declared the date of the last
known spraying during the home visit. When data was missing, we imputed the value found
for the closest dwelling visited during the same period. The period of the last known application
was transformed as a three levels ordinal variable (0: more than a week, 1: less than a week,
2: the day before). The risk level of the phytosanitary pressure was obtained from the Bulletins
de Santé du Végétal (BSV), developed by the French agricultural services, which informs
farmers and their advisors, almost in real time, on the phytosanitary risk of crops (24). The risk
analysis is based on field observations and predictive modeling of disease development. We
extracted for each dwelling information on the fungal risk for vines (mildew, oidium, black rot)
from the BSV published during the period preceding the home’s visit (qualified as very low,

low, medium, high, very high). This information was summarized in a three level categorical
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variable (0: low or very low, 1: medium, 2: high or very high). The final score ‘probability of a
recent pesticide application’ was calculated by adding the values of the three described

variables.

For each dwelling, the outdoor pesticide deposits, expected to reflect the recent and local
pesticides applications were characterized by the average pesticide surface loadings found on
outdoor surfaces that were not cleared during the past month.

Occupants and dwelling characteristics

The numerical variables used to characterize the household were the house density (number
of inhabitants per m2), the number of occupants, the average age of occupants, and the

number of workers in the home.

Then, we calculated three scores at the level of each sample zone to characterize the dwelling

and the activities of the occupants.

For each surface sampled, we created a cleaning score, calculated from two ordinal variables:
the period of the last cleaning and the mode of cleaning. The first included five levels (from 0:
no cleaning to 5: cleaning < 2 days). The second had four levels (from 0: no cleaning to 4: wet

cleaning). The score was obtained by summing the two variables levels.

We conceived a track-in score referring to the potential pesticide residues transfer inside the
room by residents on their clothes, hands, shoes but also by pets. This score was calculated
for each sample zone from several categorical variables (direct communication with the
garden, room capacity, presence of animals in the room, presence of doormats in the main
entrance, shoe removal in the room, frequency of outdoor activities and hanging out the
laundry). Each item considered had three levels for which we attributed a value from 0 (low
probability of track-in) to 2 (high probability of track-in), except for the item ‘room’s capacity’
(five levels from 0 to 5) and the presence of a doormat in the entry (two levels 0/2). We summed

the value of all components to obtain the track-in score.

Finally, we also calculated an air renewal score for each sample zone from categorical
variables related to the occupants airing habits (airing habits during the day, opening windows
at night) and to the air sealing of the building (year of building, insulation, window and door
density in the room, type of windows/doors glazing, ventilation system). Each item considered
had three levels for which we attributed a value from O (low probability of air transfer) to 2 (high
probability of air transfer), except for the item ‘window opening at night’ (two levels 0/2). We
added the value of all the components related to the air sealing of the building (5 items) with
those related to the airing habits (2 items) and combined them as follows in order to equalize

their respective weights: air renewal score = air sealing score + 1,5*airing score.
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Finally, we had a four-level ordinal variable to analyze the frequency of occupant contact with

a surface (from 0O: never to 2: every day).
e Statistical analysis

Descriptive statistics were computed on the households (occurrence and proportion, or
medians, min, and maximum). For each pesticide quantified, we calculated the frequencies of
detection and quantification, and the median, minimum and maximum surface loadings.
Frequencies of quantification per dwelling were represented on a heat map. Correlations of

the imputed data were presented on correlograms.

We examined the association between factors related to the occupants, the buildings, the local
environments and the residential contamination by pesticides performing MSEM. Two levels
were considered: the sample (level 1) and the house (level 2) to account for the repeated
measures of pesticides across rooms of the same house. We proposed two models to explain
respectively the outdoor (Model 1) and the indoor (Model 2) residential contamination by
pesticides. In both cases we considered pesticide contamination as a latent construct
estimated from the fungicide concentrations found on outdoor and indoor surfaces,
respectively.

For Model 1 (Figure A), we assumed that outdoor pesticide contamination could be explained
at level 1 (n= 217 samples) by the cleaning score. At level 2 (n=28 dwellings), pesticide
contamination was explained by the local vine density, the probability of a recent pesticide
application, and the meteorological conditions (rainfalls over the past month and the average

wind speed the day prior the visit).

For Model 2 (Figure B), we assumed that indoor pesticide contamination could be explained
at level 1 (n = 543 samples) by the surface’s frequency of contact, the room-specific scores for
air renewal score, track-in and surface cleaning. At level 2 (n= 28 dwellings), pesticide
contamination was explained by the past use of pesticides around the home but also by the
outdoor pesticide contamination. The local surface of vines was expected to explain both the
past and the recent applications of pesticides. Contamination was also be explained by the
household activity level, a latent variable estimated thanks to the house density, the number

of occupants, the mean age of the household, and the number of workers.

Before performing MSEM, we standardized observable variables of the model when needed
to ensure the comparability of variances. We used a robust estimator of the Maximum
Likelihood (MLR) adapted to continuous data and possibly non-normally distributed data. We
therefore considered ordinal categorical variables as continuous. The standardized regression

coefficients of the measured and latent variables on the latent constructs were reported with
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their level of significance (p-value). Standardized regression coefficients expressed the
change of the dependent variable in standard deviation units for one unit change of the
exposure variable. Model fit was evaluated using : the root mean square error of approximation
(RMSEA) (the value < 0.08 indicating an acceptable fit and a value <.06 meaning a good fit),
the comparative fit index (CFI) and the Tucker-Lewis index (TLI) (a value> .90 was considered
as an acceptable fit and>.95 as good fit) (25). Chi-square statistic value and the corresponding
degrees of freedom are reported only for information since this test lacks of reliability (26).

Statistical analyses were performed using R software (version 4.1.2) (27). Heat maps were
made with pheatmap package (version 0.0.12) (28) and correlograms with corrplot package
(version 0.92) (29). Multilevel SEM analyses were performed using the lavaan package
(version 0.6-11) (30).

RESULTS

e Description of the dwellings

The main characteristics of the 28 households retained for the analysis have been reported in
Table B.

Table B —Characteristics of the households included in the study (N=28 households, N=84 occupants)

N (%) Mean [min —max]
Dwellings (n=28)
Number of occupants 3[1-5]
Home configuration

single-level 13 (46.4)

Total surface (m?) 139.4 [70-280]
Distance between home and nearest vine field (m) 20.4[0.2 - 83.8]
Vine surface areas within 500 m (ha) 34.3[10.9 - 63.2]

Quantities of the 8 selected pesticides bought in the
postal zone (kg)
Occupants (n=84)

2741.5 [555.43 - 6729.03]

Age
adults ( = 18 years) 61 (85.9)
Sex
women 39 (46.4)
Social categories
self-employed (craftsmen, salesmen, managers) 6 (9.8)
managers and higher intellectual professionals 23 (37.7)
intermediate professions 4 (6.6)
employees 34.9
laborer 8 (13.1)
retired 12 (19.7)
people without professional activity 5(8.2)

More information on the data used to characterize the local environment of the dwellings are

available in supplemental file. Occupants and dwelling characteristics related to the calculation
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of three scores (air renewal, track-in, and cleaning), the surface contact variable, and variables

describing the household activity level are presented in supplemental files.
e Pesticide Measures Inside and Outside the Dwellings

Pesticide residues were collected from 227 outdoor surfaces and 543 from indoor surfaces. A
total, 108 (19.9%) were collected in the main entrance of the house, 139 (25.6%) in the living
room, 140 (25.8%) in the kitchen, 107 (19.7%) in the parents’ bedroom, 49 (9.0%) in the
child/children’s bedroom. Pesticide detection and quantification frequencies and pesticide
surface loadings are presented in Table C. Detailed results by surface types are available in

supplemental files for samples collected outdoors.

Regarding outdoor surfaces, the detection frequencies were much lower for pyraclostrobin,
cymoxanil, and boscalid (58, 60, and 78% respectively) than for the other pesticides (>95%).
Similarly, the quantification frequencies of those three pesticides were much lower than those
found for the four other compounds (<30% vs.>55%). For indoor surfaces, the detection rate
of cymoxanil was lower (48%) than the rest of the substances (more than 85%), as well was
its quantification frequency (nearly 14% for the cymoxanil against more than 60% for the other
pesticides). The heat map of pesticide quantification frequencies presented in supplemental
files shows that the lowest quantification rates were frequently found for the same houses.

In both outdoor and indoor samples, the highest median pesticide surface loadings were found
for folpel (422 and 469 ng/m2 respectively) and the lowest for pyraclostrobin (0.895 and 5.38
ng/mz2 respectively). For all pesticides, the median pesticide surface loadings were superior

inside homes than outside.
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Table C—Pesticides on surfaces in the 28 dwellings: quantification frequency and distribution of the values

Detection of

Quantification of pesticides

Surface loadings of quantified pesticides

Substance pesticides

OCCLE:)ence ?zigc(f,'/g)” Occurrence (n) Quantification rate (%) m(;?rﬁzr)] Q(ig_/g?f
Outdoor surfaces (n=227)
Benalaxyl 222 97.8 130 57.3 4.2 0.50-91.6
Boscalid 177 78.0 59 26.0 15.3 2.8-292.8
Cyflufenamide 225 99.1 213 93.8 9.7 0.90 - 240.8
Cymoxanil 136 59.9 63 27.8 54.8 11.8 - 2,650
Folpel 218 96.0 184 81.1 422.3 34.1 -15,894
Pyraclostrobin 131 57.7 45 19.8 0.89 0.27-8.1
Tebuconazole 225 99.1 169 74.4 11.4 1.1-810.2
Trifloxystrobin 227 100 214 94.3 14.6 1.3-577.0
Indoor surfaces (n=543)
Benalaxyl 534 98.3 351 64.6 115 0.62 —206.1
Boscalid 472 86.9 383 70.5 83.2 2.5-1,243
Cyflufenamide 535 98.5 502 92.4 29.3 1.3-289.7
Cymoxanil 262 48.2 76 14.0 112 12.7 -1,232.9
Folpel 498 91.7 328 60.4 468.8 30.8 - 8,667
Pyraclostrobin 515 94.8 380 70.0 54 0.27-61.7
Tebuconazole 543 100 496 91.3 81.4 4.4 -2,053
Trifloxystrobin 542 99.8 538 99.1 67.3 3.1-644.9

113



e Multilevel SEM analyses

Model 1 explaining the outdoor pesticide contamination is presented on Figure A. The local
vine density showed a significant positive association with the pesticide contamination (=0.72,
p=0.002). The daily wind speed, and the cleaning score showed significant negative
associations with the pesticide contamination (f=-0.50, p=0.010, and B=-0.37, p <0.001
respectively). The probability of a recent pesticide application and the cumulative rainfall in the
last month showed only suggestive associations (f=0.29, p=0.15, and (=-0.32, p=0.10
respectively). The fit 51.7, df=43,
RMSEA=0.030, CFI=0.99, TLI = 0.99).

indices satisfied the recommended levels (x2=

Figure A —Structure of MSEM (Model 1) for outdoor pesticide contamination. Are reported the
estimated standardized regression coefficient (standard error).
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Estimations from model 2 explaining the pesticide indoor contamination are summarized in
Figure B. At level 2, the household activity level and the past use of pesticide, showed
significant associations with indoor pesticide contamination (§ =-0.49, p <0.01, = 0.79, p
<0.001, respectively). It did not show evidence of a pathway through recent outdoor pesticide
deposits (B =0.04, p=0.81). The local crop density was significantly and positively associated
with the past use of pesticides (p=0.46, p <0.01) but also with the recent outdoor pesticide
deposits (B=0.47, p <0.05). At level 1, the frequency of contact and the cleaning score showed
significant negative associations with indoor pesticide contamination (f=-0.30, p <0.001, and
B=-0.40, p <0.001, respectively). The track-in score showed a significant positive association
with indoor pesticide contamination (f=0.16, p <0.001). The air renewal showed only a low
positive and only suggestive association ($=0.07, p=0.09). The fit indices satisfied the
recommended levels (x?= 297, df =199, RMSEA=0.039, CFI=0.96, TLI = 0.96).
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Figure B —Structure of MSEM (Model 2) for pesticide indoor contamination. Are reported the
estimated standardized regression coefficient (standard error).
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More information on the estimation of the latent variables (measurement models) are

presented in supplemental files.

DISCUSSION

The main objective of this observational study was to identify the determinants of outdoor and
indoor residential contamination to agricultural pesticides in a wine region. Results of our study
first confirm the contamination of the houses located near vineyards by some fungicides
frequently used on crops: quantification frequencies in the 543 samples collected indoor were

above 60% for seven of the eight pesticides we searched for.

Using MSEM, we highlighted that the recent and local agricultural activities are a major
contributor to contamination. We indeed observed a significant and strong association between
the surface area of vines within 500 meters of the dwelling and the measure of the outdoor
contamination, but also a positive and suggestive association between the probability score of
a recent pesticide application and the outdoor contamination. In addition, our results show that
levels of outdoor residential contamination depend on meteorological conditions. Atmospheric
dispersion of pesticides by wind and leaching of substances by rain seem to contribute
effectively to a decrease in the pesticide levels measured outside the dwelling. Weather
conditions that favor dispersion but also a greater degradability of substances outdoors may
explain why we found a higher median concentration of pesticides inside the house than in
gardens. But elevated wind and rainfall could also be related to a limitation of the local
sprayings, since the applications of pesticides are not recommended under those weather

conditions. The comparison of our results with those from previous studies is limited since only
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a few studies have attempted to quantify pesticide levels outside residences located near
fields. We found a study conducted by Figueiredo et al., in 2016, that have evaluated outdoor
and indoor air concentrations of different pesticides in 58 homes located within 250 m from
bulb fields in the Netherlands (31). The authors found 5-10 times higher pesticide
concentrations in outdoor air during application periods compared to non-use periods. They
also observed that wind direction, evapotranspiration and agricultural area surrounding the
homes were the most important determinants of air concentration of the applied pesticides.
These results confirm our first observations. Therefore, reducing the use of pesticides and
limiting their potential dispersion in the atmosphere (by improving the formulation of products,
adapting agricultural equipment, applying during appropriate atmospheric conditions) remain

the main lever for limiting the contamination of homes located in agricultural areas.

Thanks to our second model, we observed that the mean quantity of pesticides sold locally in
the last three years, expected to reflect the past use of pesticide in the vicinity, were strongly
associated with indoor pesticide contamination and depended on the local crop density. On
the contrary, we did not find any association between the indoor and the recent outdoor
pesticide contamination. These results suggest that pesticides emitted into the atmosphere
are likely to be transferred to the residential environment, and may accumulate over time on
certain surfaces. For example, this has been demonstrated in previous studies which found
that pesticide amounts applied near homes during the past year (32) or the crops’ surfaces in
the neighborhood (33-35) were positively associated with the level of some
organophosphates, organochlorines, pyrethroids compounds in house dust collected using

wipes or by vacuuming.

The track-in mechanism also showed a low positive association with the contamination of the
home by pesticides. The transfer of pesticides from outside to inside the home on clothes and
shoes has been well demonstrated for agricultural workers (take-home pathway) (36,37) but
has been far less documented for people not using pesticides at work. A previous study
conducted by Nishioka et al. (2001) found that track-in by an active dog and by the homeowner
were the most significant factors for intrusion of 2,4-D after lawn applications in the garden
with an observed concentration gradient that followed the traffic density pattern within the home
(38). The reduction of the track-in pathway by implementing hygiene behaviors could be an
effective strategy for reducing residential exposure to agricultural pesticides: removing shoes
before entering the home, placing a doormat in the entryway, storing outerwear in the front
entryway, washing hands, or limiting the presence of pets to certain rooms. Previous
intervention studies conducted in farmers’ families have confirmed the effectiveness of some

hygienic behaviors to reduce the take-home pathway (shoe removal, work clothing removal,
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laundering work clothes separately), although it was not always possible to identify the most

contributing actions (39-42).

Air renewal showed a low and suggestive association with the indoor pesticide contamination.
In previous literature, results regarding the influence of window openings and systems of
ventilation on the measure of exposure were quite inconsistent (14). If the natural air ventilation
and air infiltration in the building could have contributed to the indoor contamination, external
transfers of pesticides through these same pathways could also have compensated for the
incoming air, explaining the low association coefficient we observed. We can also wonder if
our score is truly valid for measuring outdoor-indoor air transfers. Further studies including air
monitoring are needed to better understand the role of airing and building sealing at a finer
temporal scale by taking into account the physico-chemical properties of the substances

applied.

According to our results, indoor contamination seemed to be efficiently limited by the action of
cleaning the surfaces and could be a way to reduce exposure of the occupants. Previous
studies conducted in North America in dwellings located in agricultural areas showed mixed
results regarding the effect of hygiene measures on levels of pesticide contamination (39,43).
These studies, however, focused on residential dust and did not evaluate the contamination

by pesticides on other surfaces.

We also found that the contamination of indoor surfaces by fungicides tended to be limited in
households composed of subjects numerous, young (especially children), and in employment.
The supposedly more important indoor activities in these households may have generated
resuspension in the air of particles deposited on these surfaces and consequently a possible
re-exposure of the occupants during these activities. In the same way, we can think according
to our results that a frequent contact with the surfaces could have caused the resuspension of
the deposited pesticide molecules (but also their removal by handling), which could explain the
lower concentrations that we observed for the less frequently touched surfaces. Previous
works have indeed found that indoor activities (walking, housekeeping...) could cause particle
resuspension (44). Nishioka et al. (2001) also found higher 2,4-D air levels in homes with active
children and pets. To implement a regular cleaning of dusted indoor surfaces could limit this
source of exposure. However, some cleaning habits, such as vacuuming, are likely to increase

resuspension of particles (44) and should be avoided in favor of a wet cleaning.

Finally, using MSEM enabled us to identify the determinants of the common factor of the
pesticide concentrations measured. However, these models prevented us to study the
differences in concentrations across the pesticides. Outside the home, the pesticide median

surface loadings varied between 0.9 ng/m? for pyraclostrobin and 422 ng/m? for folpel. Inside
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the dwelling, the highest median pesticide surface loadings were also found for folpel (469
ng/m?) and the lowest for pyraclostrobin (5.38 ng/m? respectively). These concentrations seem
to be explained by the quantities of fungicides sold in the area (cf. Table C in supplemental
files). Indeed, the highest concentrations were found for folpel, which was also the most sold
fungicide in the study area between 2019 and 2021. On the contrary, the least sold pesticides
in the department (benalaxyl, cyflufenamide and pyraclostrobin) were found in low
concentrations. This is not verified for boscalid and tebuconazole measured inside. In the case
of boscalid, the high dose of substance applied per hectare of crops and its important half-life
could explain the relatively high levels found in homes despite the low tonnages sold in the
department. Tebuconazole also presents an elevated half-life, and we cannot exclude a
contribution of domestic sources since this substance is used in wood treatment against
xylophages. Several parameters have been identified in the scientific literature as intervening
in emission and transport of pesticides into the atmosphere, such as the physicochemical
characteristics of the substances, the type of vegetation cover, the agricultural spraying
equipment and meteorological and topological parameters (45). Unfortunately, this study only
enables us to explore the effect of some of these determinants very partially. New insights
could come from the use of models describing spatial and temporal emission of pesticides into
the atmosphere and its dispersion from the agricultural parcels to the residence. Improving
knowledge of these factors is essential to better understand the possible impacts of some
exposure mitigation measures for residents such as limiting the use of volatile pesticides,
changing the cultural technic (types of sprayers, nozzles), applying pesticides during

appropriate weather, implement buffer zones without sprayings, etc.

Finally, our study provides a better understanding of the determinants of residential pesticide
exposure, including some determinants that have not or rarely been studied in the past, such
as meteorological data, household activity level, track-in, air renewal, cleaning habits and
contact frequency with surfaces. For this purpose, our study used MSEM, which allowed us to
simultaneously analyze the effect of several independent variables on a latent construct
reflecting the indoor contamination of indoor surfaces by agricultural pesticides. However, we
worked on a sample size considered as small for MSEM, which forced us to propose simple
multilevel models (26), notably by grouping certain determinants in the form of scores. This
approach appears appropriate to identify the most contributing groups of factors of residential
contamination. It could also be used to conceive interventions reducing pesticide exposure in
rural population. The disadvantage is that we have not been able to analyze individually certain
determinants that could, within these blocks, be more contributory than others to residential
contamination. However, this could be done for some of them in further analyses by using

more adapted statistical models. Also, conducting new MSEM analyses by type of indoor
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surfaces would allow us to better understand the potential sources of exposure of residents
but also to refine our knowledge of the determinants of contamination. Finally, extrapolation of
our results in other agricultural contexts should be made with caution and further research

studies would be needed to consolidate these first results.

CONCLUSION

The objective of this study was to identify the main determinants of residential contamination.
Using MSEM, we found that local and recent applications of pesticides were associated with
elevated measures of outdoor residential contamination. Meteorological data (rainfall and wind
speed) on the contrary seemed to decrease the level of pesticides measured on surfaces in
the garden. Then, we found that average tonnages of pesticides sold in the neighborhood were
strongly and positively associated with residential contamination, confirming the contribution
of the agricultural drift pathway, i.e. atmospheric transfers of pesticides from surrounding
parcels to residential areas, during and after pesticide sprayings. The track-in pathway (i.e.
outdoor-indoor transfer of pesticides by occupants and pests) and the air renewal also showed
low and positive associations with habitat contamination by pesticides. On the contrary,
cleaning habits, frequency of contact with the surfaces seemed to limit the contamination. We
also observed that contamination of surfaces was reduced in households composed of young,
numerous and active people, suggesting a possible more frequent resuspension of particles
deposited on surfaces due to more intense indoor activities (and possibly causing inhabitant
re-exposure). These results improve our knowledge of residential exposure to agricultural
pesticides and could be useful in designing interventions to reduce pesticide exposure in rural

populations.
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4.3. Analyse des déterminants de la contamination des surfaces
intérieures du logement par les pesticides d’origine viticole

4.3.1. Résumé de I’article

Application de la modélisation par équations structurales pour identifier les
déterminants de la contamination intérieure par les pesticides dans les régions

viticoles

4.3.1.1. Introduction

Dans la plupart des études observationnelles menées chez les résidents de zones agricoles,
la contamination des logements par les produits phytopharmaceutiques a été estimée en
mesurant les pesticides dans les poussiéres domestiques, collectée au niveau des sols ou des
tapis et dans une moindre mesure, sur des surfaces en hauteur. La poussiére constitue en
effet, un réservoir pour les composés semi-volatils et les particules ; elle représente également
une source d’exposition des résidents aux pesticides sur le long terme. D’autres surfaces telles
que les meubles ou des objets ont été bien moins explorées et constituent néanmoins d’autres
sources potentielles de contamination. Par ailleurs, les déterminants de I'exposition sont
insuffisamment connus. Si la proximité résidentielle aux champs et l'intensité des activités
agricoles au voisinage du logement ont été associées a la mesure de I'exposition, d’autres
facteurs relatifs aux occupants, au logement, aux conditions météorologiques ont été bien
moins étudiés. Une meilleure connaissance des sources d’exposition résidentielle aux
pesticides et une meilleure compréhension des déterminants de I'exposition apparaissent
nécessaires, dans une optique de prévention des expositions des riverains de zones agricoles
et de leurs impacts potentiels. L'objectif du présent travail était d’étudier les effets de facteurs
relevant de I'environnement extérieur, du logement et de ses occupants sur la contamination
résidentielle par les pesticides, mesurée au niveau de surfaces empoussiérées en hauteur, de
surfaces régulierement touchées et des sols, en recourant a des modeéles par équations

structurales multiniveaux (MSEM).

43.1.1. Meéthodes

Les données proviennent de I'étude PESTIPREV. Brievement, les pesticides ont été prélevés
a l'aide de lingette sur les surfaces intérieures de 31 logements situés a proximité immédiate
de parcelles de vignes, a savoir : des surfaces empoussiérées en hauteur (n=140), des sols
(n=131), des meubles (n=110), des surfaces régulierement touchées (n=256) et d’autres
surfaces (n=64). Par ailleurs, 280 prélevements ont aussi été réalisés a I'extérieur (sols,
mobilier, vitrages, objets). Les informations sur ces surfaces et les potentiels déterminants de

la contamination ont été recueillies par questionnaire ou dans un cahier d’observation. Les
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lingettes ayant servi & échantillonner les surfaces ont été placées dans des bouteilles ou des
feuillets d’aluminium, dans une glaciére et transportées au laboratoire pour y étre analysés par
LC/MS/MS (MRM) aprés extraction par ultrason. Huit fongicides ont été recherchés (benalaxyl,
boscalid, cymoxanil, pyraclostrobine, tébuconazole, trifloxystrobine en 2020 et 2021,
cyflufénamide et folpel en 2021 seulement).

Pour étudier la contamination résidentielle par les pesticides nous avons considéré trois types
de surfaces : les surfaces empoussiérées en hauteur, les sols, et les surfaces régulierement

touchées (mobilier, objets).

Lorsque les substances n’étaient pas quantifiées ou détectées dans les lingettes, nous avons
imputé des valeurs de concentrations surfaciques égales a la moitié de la limite de
guantification (LOQ) ou la limite de détection (LOD), divisée par la surface de la matrice
échantillonnée. La cyflufénamide et le folpel n'ayant pas été mesurés en 2020, nous avons
choisi de recourir & des modéles de régressions linéaires pour prédire les concentrations
manquantes a partir des concentrations mesurées pour les autres pesticides, excepté pour les
surfaces fréquemment touchées qui présentaient une proportion importante de données

manquantes (23%).

Pour caractériser I'environnement extérieur du logement, nous avons utilisé : les surfaces en
vignes dans les 500m autour de la maison (provenant de I'étude GEO-K-PHYTO), les
tonnages moyens de pesticides vendus dans la zone postale au cours des trois dernieres
années (extraits de la BNVD) et les concentrations en pesticides mesurées a I'extérieur du
logement sur les surfaces non nettoyées durant le mois précédent (n=208 échantillons). La
densité d’occupation, le nombre d’occupants, 'dge moyen des habitants, le nombre de
personnes en activité ont été utilisés pour décrire les foyers. Un score de nettoyage a été
calculé pour chacun des échantillons. Nous avons construit pour chaque zone échantillonnée
un score de portage par les occupants, traduisant le potentiel transfert de pesticides a
lintérieur du logement par les habitants eux-mémes (sur leur peau, leur vétement, leurs
chaussures) ou leurs animaux. Un score relatif au renouvellement d’air a été calculé pour

prendre en compte les pratiques d’aération du logement et la perméabilité du batiment.

Nous avons recouru a des MSEM pour étudier les associations entre les facteurs liés aux
occupants, aux batiments, a I'environnement local des logements et la contamination
résidentielle par les pesticides. Trois modeéles principaux ont été proposés pour expliquer la
contamination de chacune des surfaces considérées ainsi que trois modéles alternatifs. Nous
avons utilisé un estimateur du maximum de vraisemblance pour les données continues
normalement distribuées et un estimateur robuste du maximum de vraisemblance pour les

données non normalement distribuées. Les variables observées ont été centrées réduites.

125



L’ajustement du modéle aux données observées a été apprécié a l'aide des indicateurs
RMSEA, CFlI, TLI, AIC et BIC. Les valeurs du x2 et des degrés de liberté correspondants ont
été données a titre indicatif. L'ensemble des analyses a été réalisé avec le logiciel R (librairie

lavaan).

43.1.2. Résultats

Pour tous les pesticides, les plus faibles médianes des concentrations surfaciques ont été

retrouvées pour les sols et les plus élevées pour les surfaces horizontales en hauteur.

Dans notre premier modeéle, la contamination des surfaces horizontales en hauteur était
positivement et significativement associée aux usages passés de pesticides dans la zone
(B=0,47, p=0,037), au score de portage ($=0,22, p=0,033) et négativement associée au niveau
d’activité du foyer (p=-0,48, p=0,031). Le score de renouvellement d’air n’a pas montré
d’association avec la contamination (3=-0,03, p=0,74). Les indices d’ajustement de ce modéle
satisfaisaient les niveaux recommandés (x* (df) = 84 (68), RMSEA=0,045, CFI= 0,98, TLI =
0,97, AIC = 1284, BIC = 1430).

D’aprés notre deuxieme modeéle, la contamination extérieure (f=0,58, p<0,001) et le niveau
d’activité du foyer (=0,16, p<0,001) étaient significativement associés a la contamination des
sols. Le score de renouvellement d’air n'a montré qu'une association suggestive avec la
contamination (B=-0,23, p=0,07). Les scores de portage et de nettoyage n’ont pas montré
d’association avec la contamination (f=0,06, p=0,61 et f=0,10, p=0,43 respectivement). Le
modeéle présentait de mauvais indices d’ajustement (x? (df) = 285 (122), RMSEA=0,09, CFI=
0,84, TLI = 0,80, AIC = 1105, BIC = 1302).

Enfin, dans un modéle alternatif, 'usage passé de pesticides ($=0,79, p<0,001), le score de
renouvellement d’air (3=0,16, p=0,02), et le score de nettoyage ($=-0,36 ; p<0,001) ont été
retrouvés significativement associés a la contamination des objets fréquemment touchés. Le
score de portage n’a montré qu’une association suggestive avec la contamination de ces
surfaces (=0,12, p=0,06). Enfin, nous n’avons pas retrouvé d’associations entre le niveau
d’activité du foyer et la contamination des surfaces fréquemment touchées ($=-0,11, p=0,53).
Les indices d’ajustement de ce modéle satisfaisaient les niveaux recommandés (x? (df) = 134
(63), RMSEA=0,055, CFI=0,97, TLI = 0,95, AIC = 2122, BIC = 2306).

4.3.1.3. Discussion

L’objectif du présent travail était d’analyser les déterminants de la contamination résidentielle
par les pesticides agricoles, en considérant trois types de matrices, reflétant différentes
dimensions spatio-temporelles de la contamination résidentielle. Les fortes concentrations en

pesticides observées au niveau des surfaces empoussiérées en hauteur, et le fait que la
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contamination de ces surfaces soit majoritairement expliquée par les quantités annuelles
moyennes de pesticides vendues a proximité du domicile suggerent que cette matrice soit
capable de capter la contamination a long terme. Au contraire, les plus faibles concentrations
surfaciques en pesticides ont été mesurées au niveau des sols et le modele, malgré ses
mauvais indices d’ajustement, suggere que la contamination de ces surfaces soit expliquée
par les dépbts récents de pesticides ; cette matrice pourrait alors refléter la contamination
résidentielle a court terme. Enfin, les surfaces fréquemment touchées présentaient des
concentrations intermédiaires, qui s’expliquaient davantage par les tonnages annuels de
substances vendues a proximité du domicile que par les dépbts de pesticides mesurés a
I'extérieur. Ces surfaces pourraient ainsi refléter la contamination résidentielle & moyen terme

par les pesticides.

Nos résultats montrent par ailleurs que le renouvellement d’air contribue a augmenter les
concentrations en pesticides au niveau des objets fréquemment touchés ; ce qui pourrait
suggérer une contribution des pulvérisations agricoles a la contamination du logement durant
la période des épandages. A linverse, nous avons observé une association faible et non
significative entre le score de renouvellement d’air et la contamination par les pesticides des
surfaces en hauteur. Ces derniers résultats peuvent suggérer que, sur le long terme, les
mécanismes d’entrée et de sortie des pesticides tendent a s’équilibrer. Enfin, les résultats du
modéle de contamination des sols doivent étre interprétés avec prudence compte tenu de son
faible ajustement avec les données observées. D’autres études mesurant les pesticides dans
I'air a une échelle temporelle fine apparaissent nécessaires pour générer des données nous
permettant de concevoir des mesures préventives, portant par exemple sur le réglage des

systemes de ventilation et les pratiques d’aération des résidents.

Concernant le mécanisme de portage, il est apparu associé a la contamination des surfaces
en hauteur et des surfaces fréquemment touchées, mais pas a la contamination des sols. Une
limite importante de notre travail est que nous ne savions pas si une pulvérisation de pesticides
avait précédé le dernier nettoyage des sols ou l'inverse. Il pourrait donc étre compliqué d’établir
une association entre ces deux facteurs et la contamination, alors méme que la contamination
des sols par les pesticides serait principalement due a des applications récentes et que les
sols constituent les surfaces les plus nettoyées a I'intérieur de la maison. Agir sur les facteurs
associés au portage pourrait représenter un levier efficace pour réduire la contamination
résidentielle par les pesticides agricoles et pourrait passer par des mesures telles que se
déchausser, restreindre la présence des animaux a lintérieur et les laver réguliérement,
entreposer les vétements d’extérieur dans I'entrée, se laver les mains en rentrant dans
'habitation, ne pas étendre le linge a I'extérieur pendant ou juste apres les épandages

agricoles, etc.
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Enfin, le score de nettoyage a montré une association négative avec la contamination des
surfaces fréquemment touchées : un nettoyage humide fréquent pourrait étre un levier trés

efficace pour réduire la contamination de la maison par les pesticides.

Finalement, le recours a des MSES nous a permis d’identifier les déterminants de I'exposition
résidentielle aux pesticides et d’étudier leur contribution relative. En revanche, du fait de notre
faible taille d’échantillon, nous avons d( proposer des modeéles simplifiés, en calculant
notamment des scores. Des analyses secondaires pourront étre conduites afin d’étudier I'effet
de certaines composantes de ces scores. Enfin, I'extrapolation des résultats obtenus dans
notre étude a d’autres contextes agricoles devrait étre faite avec prudence, et de nouvelles

études seraient nécessaires pour confirmer ces résultats.

43.1.4. Conclusion

L’objectif principal de ce travail était d’identifier les déterminants de la contamination
résidentielle par les pesticides agricoles en utilisant des MSEM. Nos résultats suggérent
I'existence d’un gradient temporel de la contamination résidentielle a travers les matrices : les
surfaces empoussiérées en hauteur capteraient la contamination par les pesticides sur le long
terme, les surfaces fréquemment touchées sur le moyen terme et les sols sur le court terme.
Nous avons observé une contribution du renouvellement d’air et du mécanisme de portage a
la contamination résidentielle par les pesticides. Cependant, nos résultats suggérent
également que les flux d’air sortant pourraient a terme compenser les flux d’air entrants. Un
nettoyage humide fréquent était associé a une réduction de la contamination, de méme que le
niveau d’activité du ménage, que nous pensons étre associé a une remise en suspension des
composés de pesticides. Finalement, cette étude améliore notre connaissance des
déterminants de la contamination résidentielle aux pesticides agricoles et ses résultats
pourraient étre utilisés pour concevoir des études d’intervention visant a prévenir I'exposition

des résidents aux pesticides agricoles.

4.3.2. Article 5 (en cours de finalisation)
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ABSTRACT

Indoor residential contamination by agricultural pesticides and its determinants has been
incompletely characterized in the scientific literature. The objective of this work was to study
the effects of factors related to the outdoor environment, the dwelling and its occupants on
residential pesticide contamination considering three indoor surfaces (dusted high horizontal
surfaces, frequently touched surfaces and bare floors). These surfaces were expected to
reflect different spatiotemporal dimensions of residential contamination. We used data from 31
households located near vineyards included in the PESTIPREV study. Eight fungicides were
searched in wipes used to collect pesticides residues in 2020 and 2021 on dusted high
horizontal surfaces (n=116), frequently touched surfaces (n=272), and bare floors (n=128).
Structural equations modeling was used to study direct relationships between the factors of
interest and indoor pesticide contamination considered as a latent construct estimated from
the pesticide surface loadings. Only two models presented the fit indices required (dusted high
horizontal surfaces and frequently touched surfaces). We found significant associations

between the pesticide contamination of high horizontal surfaces and the past local use of
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pesticides (=0.47, p=0.037), the track-in score (f=0.22, p=0.033) and the household activity
level (3=-0.48, p=0.031), whereas the air renewal score of the room showed no effect on
contamination (B=-0.03, p=0.74). Pesticide contamination of frequently touched surfaces was
positively associated with the past local use of pesticides (=0.79, p <0.001), the air renewal
score (3=0.16, p=0.02) and the track-in score (3=0.12, p=0.06). On the opposite, the cleaning
score [B=-0.36, p <0.001) showed negative associations with contamination. Finally, the
household activity level showed nonsignificant association with contamination (=-0.11,
p=0.53). These analyses refine our knowledge about the sources and determinants of indoor
contamination, and will help us to conceive prioritized interventions to mitigate exposure of

rural populations.

INTRODUCTION

In recent years, research on residential exposure to agricultural pesticides and its impacts on
health has expanded considerably (1). Observational studies have been conducted in order to
assess pesticide contamination of homes located close to fields, and identify its main
determinants. Most of these studies have evaluated residential contamination measuring
pesticides in house dust collected from floors or carpets with a vacuum cleaner (2-7), and
rarely from elevated surfaces using wipes (8.9). If house dust is a repository for semi-volatile
compounds or particle-bound matter and can be therefore considered as an indicator of long-
term indoor pesticide contamination, it may also be a major source of residential exposure
(10). Pesticide compounds adsorbed to dust may enter the human body by inhalation of
suspended and resuspended particles, through non-dietary ingestion of dust (especially in
infants and toddlers), and by absorption through the skin of particles adhering indoor surfaces
(10). Other non-dusty surfaces (objects, furniture) have rarely been studied but could represent
additional sources of pesticide exposure for the occupants, especially through dermal and
incidental ingestion. In 2016, Siriwat et al. used wipes to sample toys and beds in 65
residences located in Northeast Thailand and confirmed the contamination of these surfaces

by chlorpyrifos, an insecticide intensively used on fields in the region (9).

Determinants of residential contamination by agricultural pesticides are, moreover,
insufficiently known. Observational studies have shown that indoor pesticide contamination of
dwellings located in agricultural areas was frequently and positively associated with the
residential proximity to fields and the intensity of the sprayings in the vicinity (11). But data
regarding some other potential factors related to the occupants, the dwelling characteristics,
or the local meteorological conditions have been far less studied and could play, however, an

important role in residential contamination.
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Better characterizing the indoor residential contamination and its determinants is therefore
needed. We conducted an observational study (the PESTIPREV study) with the objective of
identifying determinants of residential pesticide exposure of people living in the Bordeaux wine
region (12). In a previous work, we used multilevel structural equation modeling (MSEM) to
study simultaneously the effects of multiple factors on indoor pesticide contamination,
considered as a single latent construct estimated from the concentrations of all pesticides
measured inside the home. MSEM seem a peculiarly appropriate approach to identify the
sources and determinants of residential contamination to pesticides, in order to conceive
ultimately prioritized interventions to mitigate exposure of rural populations. We finally found
that the indoor residential contamination was positively associated with the past use of
pesticides in the zone, the air renewal in the dwellings, and the track-in mechanism (referring
to the pesticide residues transfer inside the room by residents on their clothes, hands, shoes
and by pets). At the opposite, the contact frequency with a surface, the level of activity in the
household, and cleaning tended to limit pesticide contamination inside the home (Teysseire et
al., submitted). It seemed interesting to us to refine this first analysis by considering three
different types of indoor surfaces, reflecting different spatiotemporal dimensions of residential
contamination. The objective of the present work was to study the effects of local
environmental, building and occupant factors in the pesticides contamination of dusted high

horizontal surfaces, frequently touched surfaces and bare floors, using MSEM.

METHODS

e The PESTIPREV study

Data come from the PESTIPREV study, an observational study aiming to identify the
determinants of residential pesticide exposure in wine-growing areas in order to propose
preventive mitigation measures for rural populations. Detailed information on the protocol of
this study can be found elsewhere (Teysseire et al., submitted). Briefly, 31 residence
households located in the Bordeaux region, on the edge of one or more parcels of vines
sprayed with conventional pesticides, without occupants employed in jobs involving
manufacturing or handling pesticides, were included in 2020 (n=3) and 2021 (n=28). The study
included a home visit (one per household) with a series of wipes samples collected in five
zones of the house : the main entrance, the living room, the kitchen, an adults’ bedroom, and
one children’s bedroom (if present). We sampled dusted high horizontal surfaces (shelves,
doors or window frames) (n=140), bare floors (n=131), furniture (n=110), a series of frequently
touched surfaces that might represent the handling of pesticides (light switches, decorative
objects, toys and digital equipment) (n=256), and some other surfaces (decorative objects,

soles of shoes worn indoor) (n=64). Outside, we sampled several surface types: floors,
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furniture, window glazing, and objects (n=280). During the home visit, we collected with a
guestionnaire addressed to the participants and a structured observation notebook, data
related to the surfaces, the building, the occupants’ characteristics and behaviors. All wipes
were placed into bottles (2020 campaign) or aluminum foils (2021 campaign) in electric cooler
at -20 °C immediately after sampling and stored at -18 °C in the laboratory until analysis. Wipe
samples were ultrasonically extracted using acetonitrile and the final extracts were analyzed
by LC/MS/MS using Multiple Reaction Monitoring mode (MRM). We searched for six fungicides
frequently applied on the vine in 2020 (benalaxyl, boscalid, cymoxanil, pyraclostrobin,
tebuconazole, trifloxystrobin) and eight in 2021 (cyflufenamide and folpel added). Limits of
guantification (LOQ) for each pesticide ranged between 0.02-0.10 for trifloxystrobin and 5.0 ng

for folpel.

e Measures

Residential contamination

Three kinds of surfaces, representing different potential sources of exposure, were considered
for the analysis. First, we selected dusted high horizontal surfaces not cleaned in the last three
months (n=116 wipes from 30 dwellings). We hypothesized that, as had been demonstrated
for carpet dust, these surfaces were protected from sunlight and microbial degradation, and
were likely to accumulate particles over a prolonged period (13). Finally, we considered bare
floors (n=128 wipes from 31 dwellings) and frequently touched surfaces, including objects but

also furniture used by the occupants (n=280 wipes from 31 dwellings).

The quantities of pesticides found in wipes were used to calculate the surface loadings of each
pesticide, i.e. the quantity of substance reported to the surface area, expressed as a mass per
unit area (ng/m?). When pesticides were detected but not quantified, we imputed a surface
loading value equal to half of the LOQ divided by the surface area. When pesticides quantities
were inferior to the limit of detection (LOD), we imputed a surface loading value equal to half
of the LOD (a third of the LOQ) divided by the surface area. Then, pesticide surface loadings

were log-transformed to satisfy the normality assumption.

We only considered observations with no missing data regarding the determinants of interest.
Folpel and cyflufenamide were not searched in the samples collected in the first three
dwellings. Missing data regarding their surface loadings represented respectively 15%, 8%
and 23% of the total data regarding dusted high horizontal surfaces, floors and frequently
touched surfaces. Given the low percentage of missing data for floors and elevated surface
samples and the low number of observations for these matrices, we imputed the missing
concentrations data by performing linear regressions. We therefore predict the log-

concentrations of cyflufenamide and folpel from the log-concentrations of the six other
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pesticides. For the analysis of the frequently touched surface contamination, we only

considered samples with complete data from 2021 (n=272).
Local environment of the Home

The numerical and continuous variable ‘surface area of vineyards within 500 m of the home’
was used to characterize the local vine density. Data were obtained from the GEO-K-PHYTO
study.

In the absence of data on local agricultural practices, average annual tonnages of pesticides
purchased in the home postal area over the last three years were used to approximate the
past quantities of pesticides locally applied. Data was obtained from the Banque Nationale des
Ventes de produits phytosanitaires agricoles des Distributeurs (BNVD) (14).

For each dwelling, the outdoor pesticide deposits, expected to be due to the recent and local
pesticides applications, were characterized by the average pesticide surface loadings we
measured on outdoor surfaces, not cleaned in the past month (n=208 samples from 31

dwellings).
Occupants and dwelling characteristics

The numerical variables used to characterize the household activity level were the house
density (number of inhabitants per m2), the total number of occupants, the mean age of

occupants, and the number of workers in the home.

For each surface, a cleaning score was calculated adding the values of two ordinal variables:
the period of the last cleaning (five levels from 0: no cleaning to 5: cleaning < 2 days) and the

mode of cleaning (four levels from 0: no cleaning to 4: wet cleaning).

A track-in score were calculated for each sampled zone from seven categorical variables:
direct communication with the garden, room capacity, presence of animals in the room,
presence of a doormat at the main entrance, shoes removal in the room, frequency of outdoor
activities and laying out the laundry. Each variable considered had three levels for which we
attributed a value from O (low probability of track-in) to 2 (high probability of track-in), with the
exception of the item ‘room's capacity’ (five levels from 0 to 5) and the presence of a doormat

in the entry (two levels 0/2). The score was obtained summing the values of each item.

Similarly, an air renewal score was calculated for each zone sampled considering categorical
variables related to the occupants airing habits (airing habits during the day, opening windows
at night) and to the air sealing of the building (year of building, isolation, windows and doors
density in the room, ventilation system). Each item had three levels ranging between 0 (low
probability of air transfer) and 2 (high probability of air transfer), with the exception of the item

‘window opening at night’ (two levels 0/2). The air renewal score was obtained adding the value
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of all the components related to the air sealing of the building and those related to the airing
habits and combined them as follows in order to balance their respective weights: air renewal

score = air sealing score + 1.5*airing score.

e Statistical Analyses

Descriptive statistics were computed on the households (occurrence and proportion, or
medians, min, and maximum). For each pesticide quantified, we calculated the frequencies of
detection and quantification, and the median, minimum and maximum surface loadings. For

each surface type, correlations were presented on correlograms.

We examined the association between factors related to the occupants, the buildings, the local
environments and the residential contamination by pesticides performing MSEM. Two levels
were considered: the sample (level 1) and the house (level 2) due to the repeated measures
of pesticides across dwellings. We proposed three main models to explain residential
contamination regarding high horizontal surfaces (Model 1a), frequently touched surfaces
(Model 2a), and floors (Model 3a). Moreover, we performed a sensibility analysis by testing
three alternative models (Model 1b, Model2b, Model3b respectively). In all cases, we
postulated that pesticide contamination could be considered as an unobserved phenomenon
represented by a latent construct estimated from the concentrations of fungicides found on
these surfaces. The household activity level was also considered as a latent variable estimated
from the house density, the number of occupants, the mean age of the household, and the

number of workers in the household.

In Model 1a (Figure A), we hypothesized that contamination of high horizontal surfaces,
assumed to reflect long-term residential contamination, could be explained at level 1 (n=116
samples) by the air renewal score and the track-in score. At level 2 (n= 30 dwellings), pesticide
contamination was explained by the household activity level and by the average quantity of
pesticides bought in the postal zone during the last three years, itself explained by the local
vine density. In an alternative model (Model 1b, available in supplemental file), pesticide
exposure at level 2 would not only be explained by the past use of pesticides but also by the
outdoor pesticide deposits, expected to reflect recent local pesticide applications. The local
surfaces of vines explained both the recent outdoor pesticide deposits by pesticides and the

past use of pesticides in this model.

We proposed then the Model 2a (Figure B), explaining the pesticide contamination of bare
floors at level 1 (n = 272 samples) by the air renewal score, the track-in score and the surface
cleaning score and at level 2 (n= 28 dwellings), by the recent outdoor pesticide deposits and
the household activity level. We proposed an alternative model 2b (available in supplemental

file) were floors contamination would also be explained at level 2 by the past use of pesticides.
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Finally, in Model 3a (Figure C), we hypothesized that pesticide contamination of frequently
touched surfaces could be explained at level 1 (n = 272 samples) by the air renewal score, the
track-in score and the surface cleaning score. At the level 2 (n= 28 dwellings), pesticide
contamination was explained by the household activity level, the past use of pesticides around
the home and by the outdoor pesticides contamination. The local surface of vines was
expected to explain both the past and the recent applications of pesticides. We proposed an
alternative model 3b (Figure ), in which contamination would only be explained at level 2 by
the past use of pesticides and not by the recent outdoor pesticide deposits.

Before performing MSEM, we standardized observable variables of the model when needed
to ensure the comparability of variances. We used a Maximum Likelihood estimator (ML) for
continuous data, with approximately normal distribution (Models 1a and 1b) and a robust
estimator of the Maximum Likelihood (MLR) for continuous data, non-normally distributed
(Models 2a, 2b, 3a, 3b). As the scores used in the analysis contained more than five
categories, and categories were approximately symmetric ; we considered it as continue
variables (15). The standardized regression coefficients of the measured and latent variables
on the latent constructs were reported with their level of significance (p-value). Standardized
regression coefficients express the change of the dependent variable in standard deviation
units for one unit change of the exposure variable. We considered as a small effect, a
standardized coefficient inferior to 0.1, as a medium effect, a coefficient around 0.3 and as a
strong effect, a coefficient superior to 0.5. Model fit was evaluated using : the root mean square
error of approximation (RMSEA) (the value < 0.08 indicating an acceptable fit and a value
<0.06 meaning a good fit), the comparative fit index (CFI) and the Tucker-Lewis index (TLI) (a
value>0 .90 was considered as an acceptable fit and>0.95 as good fit) (16). Chi-square statistic

value and the corresponding degrees of freedom are reported only for information (17).

Statistical analyses were performed using R software (version 4.1.2) (18). Correlograms were
made with corrplot package (19). Multilevel SEM analyses were performed using the lavaan
package (20).

RESULTS
e Description of the dwellings

The main characteristics of the 31 households included in PESTIPREV have been reported in
Table A.
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Table A - Characteristics of the households included in the study (N=31 households, N=94
occupants)

N (%) Med [min — max]
Dwellings (n=31)
Total number of occupants 3[1-5]
Home configuration
single-level 15 (48.4)
Total surface (m?) 130 [70-280]
Distance between home and nearest vine field (m) 15.1[0.2 - 83.8]

Quantities of the 8 selected pesticides bought in the
postal zone (kg)
Occupants (n=94)

1867.1[431.6 - 6741.4]

Age
adults ( = 18 years) 68 (71.0)
Sex
women 43 (45.7)
Social categories
self-employed (craftsmen, salesmen, managers) 7 (10.3)
managers and higher intellectual professionals 26 (38.2)
intermediate professions 4 (5.9)
employees 3(4.4)
laborer 8 (11.8)
retired 14 (20.6)
people without professional activity 6 (8.8)

A table describing the distribution of the air renewal, track-in, and cleaning scores is presented

in supplemental files.

e Pesticide measures inside and outside the dwellings

The detection and quantification frequencies and the distribution of the surface loading values

are presented in Table B per pesticide and surface type.

For all surfaces, the detection frequencies were much lower for cymoxanil (between 38 % and
69%) than for the other pesticides (>80%). Expect for tebuconazole and trifloxystrobin that
have been detected in all samples, pesticide detection frequencies were lower for frequently

touched surfaces than for the high horizontal surfaces or floors.

Similarly, for all the surfaces, the highest quantification frequencies were observed for
cyflufenamide, tebuconazole and trifloxystrobin and the lowest for cymoxanil. Pesticide
guantification frequencies were systematically lower for the frequently touched surfaces

compared with the other matrices.

Finally, the higher median surface loadings were systematically observed for folpel whereas
pyraclostrobin always presented the lowest concentrations. For all pesticides, the lowest
median surface loadings were observed for floors, and the highest for dusted high horizontal

surfaces.

Average pesticide surface loadings found outdoor are presented in supplemental file.
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Table B —Pesticides on surfaces in the dwellings included in the PESTIPREV study (n=3 in 2020 and n=28 in 2021): quantification frequency and distribution of the

values
Detection of pesticides Quantification of pesticides Surface Ioadln_g_s of quantified
Substance . pesticides
Occurrence f?ee(;iztr']%r; Occurrence () Quantification Median Q5-Q95
(n) (%) frequency (%) (ng/m?2) (ng/m?)
High horizontal surfaces (n=116)
Benalaxyl 116 100 98 84.5 30.3 3.1-359.9
Boscalid 105 90.5 99 85.3 239.0 16.2 — 3,898
Cyflufenamide 2 98 100 96 98.0 87.1 6.1-546.7
Cymoxanil 69 59.5 23 19.8 293.2 60.3 - 970.2
Folpel & 97 99.0 81 69.8 2,372 203.3-12,242
Pyraclostrobin 114 98.3 90 77.6 13.8 2.2-107.0
Tebuconazole 116 100 116 100 584.2 32.9-8,401
Trifloxystrobin 116 100 116 100 211.1 13.4-825.4
Floors (n=128)
Benalaxyl 128 100 98 76.6 1.8 0.16-9.5
Boscalid 117 91.4 87 68 6.0 1.8-52.8
Cyflufenamide 128 100 117 100 8.0 0.82-57.9
Cymoxanil 88 68.8 29 22.7 25.1 5.0 - 525
Folpel 121 94.5 74 63.2 100 11.7-144.2
Pyraclostrobin 123 96.1 95 74.2 0.61 0.16 — 3.96
Tebuconazole 128 100 128 100 26.4 2.7— 3395
Trifloxystrobin 128 100 128 100 18.4 1.5-233.4
Frequently touched surfaces
(n=272)°
Benalaxyl 263 96.7 136 50.0 13.7 0.96 —74.7
Boscalid 226 83.1 175 64.3 99.8 5.0 - 856.7
Cyflufenamide 264 97.1 233 85.7 27.2 1.8-205.6
Cymoxanil 104 38.2 23 8.4 82.7 13.6 -1,211
Folpel 235 86.4 120 44.1 400.9 56.1-2,656
Pyraclostrobin 252 92.6 162 59.6 7.2 0.53-49.6
Tebuconazole 272 100 226 83.1 63.6 5.9-825.6
Trifloxystrobin 272 100 267 98.2 52.2 2.8-334.1

2 measured in only 28 dwellings in 2021 (n=98 samples), ° measured in only 28 dwellings in 2021 (n=117 samples), ¢ measured in 28 dwellings in 2021
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e Multilevel SEM analyses

Model 1a explaining the pesticide contamination of high horizontal surfaces is presented in
Figure A. The past use of pesticide, the household activity level, and the track-in score showed
significant associations with pesticide contamination (=0.47, p=0.037, B=-0.48, p=0.031, and
=0.22, p=0.033 respectively). The local crop density was significantly associated with the past
use of pesticides (B=0.54, p<0.001). The air renewal score of the room was not associated
with pesticide exposure (=-0.03, p=0.74). The fit indices of the model were considered as
good (x2 (df) = 84 (68), RMSEA=0.045, CFI=0.98, TLI = 0.97, AIC = 1284, BIC = 1430).

Figure A —Structure of the MSEM model (Model 1a). Are reported the estimated standardized
regression coefficient (standard error).

Level 2: house, n=30

Outdoor environment

Local crop | -94(-15) _ | Past use of agricultural

density pesticides ¢
48(.23)*
Pesticide
contamination of high
Occupants = surfaces
Household -.48(.22)*
activity level
Trackdn - 2” Pesticide
) contamination of
" high surfaces
Air renewal |— -.03(.10)™
Building Level 1: sample, n=116

P-value: * <0.10, * <0.05, ** <0.001, "s=0.10

Model 2a is presented in Figure B. At level 2, we found that outdoor pesticide deposits were
positively and strongly associated with floor contamination (f=0.58, p<0.001) whereas
household activity level also showed a strong but negative association with the floor
contamination (f=-0.48, p=0.02). At level 1, the air renewal score only showed a suggestive
positive association with the floor contamination (8=-0.23, p=0.07). The track-in and cleaning
scores were not associated with pesticide contamination (=0.06, p=0.61, and =0.10, p=0.43,
respectively). The fit indices showed a poor adjustment of the model (x? (df) = 285 (122),
RMSEA=0.09, CFI=0.84, TLI = 0.80, AIC = 1105, BIC = 1302).
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Figure B —Structure of the MSEM model (Model 2a). Are reported the estimated standardized
regression coefficient (standard error).
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P-value: * <0.10, * <0.05, ** <0.001, "= 0.10

Figure C summarizes estimations from model 3a explaining the pesticide contamination of
surfaces frequently touched. At level 2, we found a strong positive association between the
past use of pesticides and the contamination of frequently touched surfaces (=0.68, p=0.002)
It did not show evidence of a pathway through recent outdoor pesticide deposits (B =0.12,
p=0.59). We did not find significant association with the household activity level either (B =-
0.22, p=0.23). The local crop density was significantly associated with the past use of
pesticides (p=0.45, p=0.007) but also with the recent outdoor pesticide deposits (f=0.47,
p<0.01). At level 1, the cleaning and air renewal scores showed significant associations with
pesticide contamination (B=-0.35, p<0.001, and $=0.16, p=0.02, respectively), whereas the
track-in score showed only a suggestive association (f=0.11, p=0.09). The fit indices satisfied
the recommended levels (x2= 347, df =150, RMSEA=0.058, CFI=0.92, TLI = 0.91, AIC = 2337,
BIC = 2611).
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Figure C—Structure of the MSEM model (Model 3a). Are reported the estimated standardized
regression coefficient (standard error).
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More information on the estimation of the latent variables (measurement models) are
presented in supplemental files.

The alternative models 1b and 2b presented lower value of fit indices than models 1a and 2a.
The results of these alternative models are presented in supplemental files. Only Model 3b
Figure D) seemed more adjusted to the observed data than the initial model and presented fit
indices considered as good (x2 (df) = 134 (63), RMSEA=0.055, CFI=0.97, TLI = 0.95, AIC =

2122, BIC = 2306).

Figure D—Structure of the MSEM model (Model 3b). Are reported the estimated standardized
regression coefficient (standard error).
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At level 2, we still found a strong positive association between the past use of pesticides and
the contamination of frequently touched surfaces ($=0.79, p<0.001). We still did not find
significant association with the household activity level (f=-0.11, p=0.53). At level 1, the
cleaning score and the air renewal score showed significant associations with pesticide
contamination (f=-0.36; p<0.001, and B=0.16, p=0.02, respectively), whereas the track-in
score showed only a suggestive association (=0.12, p=0.06).

DISCUSSION

The objective of the present work was to analyze the determinants of residential contamination
by agricultural pesticide, considering three different matrices types. We expected that
distinguishing high horizontal surfaces, floors, and frequently touched surfaces would help us
to spatially and temporally disentangle residential contamination. Our first results confirm
partially this hypothesis. The strong positive association observed between the average annual
guantity of pesticides sold near the home (assumed to approximate the real amount of
pesticides applied over a season spraying) and the high horizontal surface contamination,
combined with the observed much higher pesticide surface loadings measured on these
surfaces, confirm the capacity of high horizontal surfaces to capture long-term pesticide
contamination. On the contrary, the lowest pesticide surface loadings were measured for floor
samples and the model, despite its poor fit indices, suggests a positive association between
outdoor recent pesticides deposits and indoor floor contamination. This therefore suggests that
pesticides amounts measured on bare floors would reflect residential short-term
contamination. Finally, frequently touched surfaces presented intermediate pesticide surface
loadings and were more explained by the annual substance tonnages sold near the home than
the pesticide deposits measured outdoors. These surfaces could actually reflect the medium-

term contamination of the residence by pesticides.

Two mechanisms are potentially responsible for the intrusion of agricultural pesticides into
homes: the inflow of air and the track-in phenomenon. It is quite complex to study the
contribution of airborne pesticide transfers to residential contamination because the factors
that favor the penetration of substances (airing habits, permeability of the building) also
constitute transfer routes towards the exterior (21). This is certainly the reason why the study
of the association between the air renewal score and the residential pesticide contamination
gave mixed results (21). The positive association observed between the air renewal score and
the frequently touched objects contamination could suggest a contribution of the drift pathway
during the period of agricultural sprayings. On the opposite, we observed a low and non-
significant association between the air renewal score and the pesticide contamination of high

horizontal surfaces. These last results may suggest that, over the long term, the mechanisms
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of aerial pesticide intrusion and extrusion equalize. Finally, the results from the floor
contamination model should be interpreted with cautious, given its poor adjustment with the
observed data. Few studies have explored the variability of pesticide concentrations in the
indoor air following a spray event. In 2016, Figueiredo and al. measured indoor air
concentrations of different pesticides in homes located near bulb fields and in control homes
during 24 hours after a spraying event and during a non-use period (22). The authors showed
that, for most pesticides, concentrations were significantly higher in the use period than they
were in the non-use period. The article does not address the potential determinants of pesticide
concentrations. More studies measuring pesticides in air at a fine temporal scale are needed
to generate data enabled us to design preventive measures, including ventilation system

settings and resident ventilation practices.

The track-in score showed a significant positive association with pesticide contamination of
high horizontal and frequently touched surfaces, but no significant association with floor
contamination, although we expected it would represent an important contribution. A major
limitation of our study is that we did not have access to information on the nature and date of
the last pesticide applications. We did not know whether a pesticide spraying had preceded
the last floor cleaning, or the reverse. Therefore, it might not be possible to establish an
association between these two factors and contamination when, precisely, pesticide floor
contamination would be mainly due to recent applications and remains one of the most cleaned
surfaces inside the house. This would partly explain the poor fit of our second model. In order
to better study the role of recent track-in, it would be more appropriate to control these
parameters as it was done in a study conducted by Nishioka et al. (2001). The main objective
of this study was to describe quantitatively the effect of transport factors of 2.4-D after lawn
applications in the garden. The authors observed that track-in by an active dog and by the
homeowner were the most significant factors for intrusion of 2.4-D (23). The authors also found
that resuspended floor dust was a major source of 2.4-D on other surfaces in the home like
tables or widows’ sills. In our case, resuspension seems indeed an important phenomenon to
consider: outdoor pesticides transferred on indoor floors by occupants or their pets, could have
become airborne through resuspension and redeposited on the furniture or high horizontal
surfaces we sampled. Act on track-in can therefore represent a lever in the reduction of the
residential contamination by agricultural pesticides. Some preventive measures could be
considered such as removing shoes inside the home, limiting the presence of pets inside,
washing pets regularly, storing outerwear in the entrance, washing hands when reentering the
home, do not perform outdoors activity or hang laundry outside during or just after agricultural

sprayings.
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Resuspension is an important phenomenon to consider if we want to understand pesticide
transfers between the surfaces and the air compartment. The phenomenon could have been
captured by the household activity level variable. It indeed has been demonstrated in the
literature that indoor activities (walking, housekeeping...) could cause particle resuspension
form surfaces (21.23). In our study, house activity level showed significant strong negative
associations with the pesticide contamination of floors and high horizontal surfaces, but not
significant for frequently touched surfaces. In that case, contamination due to the deposits
could have compensated the resuspension effects.

Finally, the cleaning score showed a negative association with the contamination of frequently
touched surfaces. For the reasons given above, it has not been possible to study properly the
impact of cleaning on bare floors. According to our results, a frequent wet cleaning could be a

very efficient lever in order to reduce pesticide contamination of the home.

In the end, the PESTIPREV study represents a high spatial resolution observational study.
Using MSEM, we were able to identify the determinants of residential contamination by
agricultural pesticides, and to examine their relative weight. The results will be useful to identify
levers to mitigate pesticide exposure of rural populations. However, this new work has several
limitations. Firstly, the number of observations remains small for MSEM and forced us to
propose simple models to test. Scores were constructed to capture some processes explaining
residential pesticide intrusion and extrusion. Secondary analyses could be performed using
the data generated from the PESTIPREV study to identify the most contributing factors into
these scores in order to propose, prioritized potential preventive measures. Finally,

extrapolation of these results in other agricultural settings should be done with caution.

CONCLUSION

The main objective of this work was to identify the determinants of residential contamination
by agricultural pesticides using MSEM, considering three matrices: high horizontal surfaces,
floors, and frequently touched surfaces. High horizontal surfaces presented the higher
pesticide surface loadings and their contamination were strongly and positively associated with
the past amounts of pesticides purchased locally. Intermediate pesticide concentrations were
found for frequently touched surfaces, and past use of pesticides seemed to explain the
contamination in that case. Finally, pesticide levels were lower for bare floors and associated
with pesticide concentrations found outside the dwelling, but not significantly. Our results
suggest the existence of a temporal gradient of residential contamination across matrices: high
horizontal surfaces would capture pesticide contamination over the long term, frequently
touched surfaces over a medium term, and floors over a short term. We found a contribution

of air inflows and the track-in residential pesticide contamination. However, our results also
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suggest that air outflows could finally compensate contamination due to air intrusion over time.
A frequent wet cleaning was associated with a reduction of the contamination, as was the
household activity level, which we think is associated with resuspension of pesticide
compounds. Finally, this study improves our knowledge of the determinants of residential
contamination to agricultural pesticides and its results could be used to design intervention
studies to prevent pesticide exposure of the residents.
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4.4. Discussion du chapitre 4

L’'objectif principal de notre étude était d’identifier les principaux déterminants de la
contamination par les pesticides de logements situés a proximité immédiate de vignes. En
recourant a des MSEM, nous avons pu étudier simultanément les effets de facteurs relevant
de I'environnement, de la typologie du bati et des occupants du foyer sur la contamination de
surfaces intérieures et extérieures du domicile. Ainsi, nous avons montré que la contamination
du jardin était principalement expliquée par les récentes pulvérisations de produits
phytosanitaires sur les parcelles viticoles a proximité. Par ailleurs, nous avons établi que des
conditions météorologiques dispersives (pluies et vents) étaient de nature a abaisser les
concentrations des pesticides recherchés. La contamination intérieure, quant a elle, était
globalement expliquée par les achats moyens de pesticides dans la zone, reflétant des
applications locales plus anciennes. D’aprés nos résultats, deux mécanismes semblent
contribuer au transfert des pesticides présents dans I'environnement a lintérieur des
logements, a savoir le portage des pesticides par les occupants ou leurs animaux, ainsi que
le renouvellement d’air dépendant de la perméabilité du bati et des pratiques d’aération des
habitants. Néanmoins, nos résultats suggérent que la contribution du renouvellement d’air
pourrait s’estomper au cours du temps et devenir au contraire, un mécanisme d’extrusion des
pesticides. Par ailleurs, plusieurs facteurs étaient de nature a diminuer les concentrations des
pesticides observées sur les surfaces du logement, a savoir : la fréquence de contact avec les
surfaces, le nettoyage des surfaces, et le niveau d’activité du foyer. Ce dernier facteur
semblerait associé a la remise en suspension des pesticides adsorbés sur les surfaces ou la
poussiere. Des activités domiciliaires intenses pourraient donc étre associées a une exposition

des occupants.

Ces premiers résultats peuvent servir de base a I'élaboration de mesures de prévention des
populations a risque. Ainsi, il apparait que la réduction de [l'utilisation des produits
phytosanitaires et la limitation de leur potentiel de dispersion dans I'atmosphére constituent le
principal levier pour limiter la contamination des habitations situées en zones agricoles. Ces
mesures de gestion relévent principalement de la réglementation et de la diffusion des bonnes
pratiques phytosanitaires auprés des exploitants viticoles. En parallele de ces mesures,
plusieurs actions de prévention pourraient étre mises en place par les riverains eux-mémes. Il
pourrait par exemple étre conseillé de : limiter les activités extérieures pendant ou juste aprés
les épandages, se déchausser dans la maison, placer des paillassons au niveau des portes
communiquant avec le jardin, entreposer les vétements d’extérieur dans I'entrée principale, se
laver les mains en pénétrant dans le logement, limiter la présence d’animaux domestiques a
certaines pieces, laver régulierement les animaux, ne pas étendre son linge a I'extérieur

pendant ou juste aprés les épandages. Par ailleurs, un nettoyage fréquent a I'humide
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semblerait efficace pour diminuer la contamination du logement. Ce nettoyage devrait
notamment inclure les surfaces empoussiérées en hauteur qui constituent un potentiel
réservoir de contaminants, susceptibles d’étre remis en suspension. L’efficacité et
'acceptabilité de telles mesures préventives nécessiteraient cependant d’étre préalablement

évaluées, en menant par exemple une étude interventionnelle aupres de la population ciblée.

Il existe néanmoins plusieurs limites aux analyses que nous avons réalisées. Tout d’abord,
ces résultats ont été obtenus sur de petits échantillons. Il est généralement considéré que les
MSEM s’appliquent a des échantillons de grande taille, sans qu’aucun consensus n’ait été
trouvé sur le nombre minimal observations nécessaires, celui-ci dépendant trés largement de
la complexité du modéle testé (nombre de variables latentes et observées). La modeste taille
de nos différents échantillons n’a toutefois pas généré de probléme de convergence ou des
solutions non admissibles. On ne pas exclure cependant une sous-estimation des erreurs
standards (91).

Une autre limite potentielle concerne la représentativité des conditions de réalisation de notre
étude. Ce travail a en effet été mené dans le vignoble bordelais qui se caractérise par des
paysages, un climat et des pratiques culturales particuliéres. L’année 2021 a constitué en
outre une année singuliére : le vignoble bordelais a été touché par un climat marqué par des
gelées sévéres en avril, suivies de pluies d’été, d'orages de gréle et d’'une trés forte pression
du mildiou. Les pratiques phytosanitaires en ont été impactées. Enfin, les caractéristiques des
foyers inclus (configuration du logement, habitudes de vie des occupants) pourraient
également étre spécifiques de la zone étudiée. Pour toutes ces raisons, les résultats de notre
étude ne peuvent étre généralisables a d’autres contextes agricoles. Toutefois, on pourrait
s’attendre a ce que les déterminants de la contamination résidentielle aux composés
phytosanitaires demeurent les mémes dans d’autres écosystemes agricoles, mais que ce soit
leur contribution respective a la contamination qui soit modifiée. En effet, les facteurs que nous
avons étudiés avaient été initialement inclus dans nos MSEM sur la base des connaissances
scientifiques que nous en avions pour I'ensemble des cultures. Ces modeles théoriques
resteraient a priori valables pour expliquer la contamination résidentielle aux pesticides dans
d’autres contextes agricoles que celui de la viticulture. Cela pourrait étre testé dans de futures

études observationnelles.

Enfin, notre connaissance des déterminants de la contamination aux pesticides reste
imparfaite. De nouvelles analyses pourraient étre conduites dans le futur a partir des données
générées par I'étude PESTIPREV en recourant par exemple a des modeles linéaires mixtes
afin d’analyser individuellement certaines composantes des scores de nettoyage, de portage,
ou d’aération. Mieux comprendre les contributions respectives de ces facteurs nous

permettrait en effet de cibler davantage les mesures de prévention & proposer aux riverains,
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et augmenter par conséquent leur acceptabilité. Par ailleurs, le schéma d’étude de
PESTIPREV s’est montré inadapté pour étudier finalement le réle du renouvellement d’air sur
la contamination durant la saison des épandages agricoles. La conduite d’'une étude
observationnelle incluant a la fois des prélévements actifs d’air intérieur et extérieur ainsi que
des préléevements surfaciques, réalisés dans les jours précédant et suivant un épandage
déclaré, permettrait de générer des données qui nous aideraient a identifier des mesures de
prévention relevant des pratiques d’aération des habitants, du réglage des systémes de
ventilation ou de rénovation du bati. Par ailleurs, le recours a une unique variable latente pour
caractériser la contamination aux pesticides ne nous a pas permis d’étudier les facteurs
responsables des différences de concentrations observées entre les substances
phytosanitaires. La nécessaire simplification des modeles ne nous a pas permis d’inclure
certains paramétres complexes, par exemple la typologie des obstacles présents entre les
parcelles viticoles environnantes et la maison, ni d’étudier de maniére fine I'effet des variations
temporelles des conditions météorologiques. Enfin, 'absence de connaissances sur les
pratiques agricoles nous a obligé a employer des indicateurs indirects pour caractériser les
pratiques phytosanitaires mises en ceuvre sur les parcelles adjacentes aux logements.
Comme évoqué précédemment, une solution partielle pour pallier certaines de ces limites
pourrait étre de mener des analyses secondaires en recourant a des modéles linéaires mixtes.
Une autre méthode serait de recourir & de la modélisation mécaniste pour simuler les
émissions théoriques de produits phytopharmaceutiques liés aux épandages phytosanitaires
effectués a proximité des logements. Un des objectifs de ce travail de thése était de développer
une méthode exploratoire basée sur la modélisation mécaniste pour étudier des déterminants
de I'exposition résidentielle aux pesticides, complémentaire de ceux investigués dans notre

approche statistique initiale. Cette méthode est développée dans le chapitre 5 de ce mémoire.
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5. Apports d’une approche mécaniste dans I'étude de
I’exposition des riverains de sites viticoles aux pesticides

5.1. Introduction du chapitre 5

Comme développé dans le précédent chapitre, le recours a des modéles par équations
structurales pour expliquer la contamination résidentielle par les pesticides agricoles, constitue
une approche innovante. Ces modeles nous ont finalement permis d’identifier certains
déterminants du facteur commun aux concentrations en pesticides mesurées dans
'environnement résidentiel, ce qui constitue une approche pertinente pour proposer des
leviers de réduction de la contamination efficaces a I'égard de multiples substances.
Cependant, cette méthode s’est montrée peu adaptée a I'étude de certains facteurs relevant
des composés phytopharmaceutiques (propriétés des substances), des pratiques agricoles
(doses de pesticides appliquées, matériel agricole, caractéristique du couvert végétal, etc.),
des conditions météorologiques pendant et aprés I'application (orientation et vitesse des vents,
pluviométrie, humidité, rayonnement, etc.) et de 'aménagement du territoire (présence et type
d’'obstacles entre les parcelles et la maison). Ces facteurs constituent pourtant de potentiels
leviers d’action pour limiter la contamination résidentielle par les pesticides appliqués en

agriculture.

C’est pourquoi nous avons choisi de compléter notre premiére analyse statistique par une
approche exploratoire en recourant a des modeles déterministes et mécanistes permettant de
reproduire, par les équations de la physique et de la chimie, les phénoménes d’émission et de
dispersion des pesticides dans I'atmosphére et de prédire in fine des concentrations de
substances phytopharmaceutiques dans l'air et/ou dans les dépdts. Ces modeéles sont
classiqguement utilisés, a une échelle locale, dans le cadre de recherches sur le devenir de ces
substances dans I'environnement, notamment pour évaluer la contamination d'eaux de
surface (92). Ceux-ci sont également employés dans un cadre réglementaire pour évaluer les
risques des produits phytopharmaceutiques pour I'environnement et pour 'homme, et
notamment pour la population dite des « résidents » (cf. 1.1.4) (31). Mais, comme montré dans
'étude de scope que nous avons réalisée, ces modéles n’ont été que trés rarement utilisés
dans les études épidémiologiques ou d’exposition pour la caractérisation ou la compréhension
de I'exposition des populations riveraines de sites agricoles. Une récente étude menée aux
Pays-Bas (OBOMod) a eu recours a la modélisation dans I'objectif d’évaluer I'exposition des
riverains de champs de bulbes (93). Pour cela, cing modéles indépendants ont été combinés
afin de simuler 14 applications de pesticides sous différentes conditions météorologiques. Les
concentrations prédites ont ensuite été comparées aux mesures environnementales

effectuées dans I'air extérieur, I'air intérieur et les poussiéres des logements inclus dans cette
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étude. Les auteurs montraient que la combinaison de ces modeles leur permettait d’expliquer
environ 30 a 95 % de la variabilité temporelle et spatiale des concentrations atmosphériques
mesurées, illustrant la pertinence de tels modeéles pour évaluer I'exposition externe des

résidents.

L’objectif de cette étape du travail de thése était d’élaborer une méthode basée sur de la
modélisation mécanistique et déterministe, afin de concevoir un panel d’indicateurs de risque
de contamination des habitations de riverains par les pesticides épandus sur les parcelles de

vignes adjacentes au logement.

A terme, les indicateurs obtenus seront comparés aux concentrations en pesticides mesurées
sur les surfaces extérieures des sites expérimentaux inclus dans I'étude PESTIPREYV, afin
d’étudier de potentiels déterminants de la contamination résidentielle, complémentaires de
ceux étudiés précédemment et ayant trait aux pratiqgues agricoles (composés
phytopharmaceutiques, couvert végétal, matériel), aux conditions météorologiques, ou a la

configuration spatiale des sites expérimentaux.

5.2. Méthode de calcul des indicateurs de risque de contamination
5.2.1. Méthode générale

Comme déja évoquée, I'absence de données sur les épandages réellement effectués a
proximité des domiciles visités (nature des produits, type de matériel agricole utilisé, conditions
d’application) constitue une limite de I'étude PESTIPREV. Par conséquent, nous avons décidé
de modéliser des applications théoriques des huit pesticides sélectionnés sur les parcelles
adjacentes aux logements, a J-1, J-7 et J-14 du jour J de la visite, et d’étudier la dispersion
atmosphérique de ces substances dans I'environnement atmosphérique des foyers. Dans
notre approche, nous avons distingué la contamination résidentielle causée par la dérive des
pesticides agricoles pendant I'application et la contamination engendrée par la volatilisation
des substances apreés les épandages. En effet, comme indiqué en introduction, ce sont deux
voies d’émissions potentielles des composés vers 'atmosphére qui se distinguent par I'état
des composés (gouttelettes pour la dérive et vapeur pour la volatilisation) et leurs processus
d’émission. Les outils de modélisation permettant de décrire ces processus sont donc

différents.

L’intensité de la dérive dépend majoritairement du matériel d’épandage utilisé et des
conditions météorologiques pendant I'application. Elle ne dépend en revanche pas ou peu des
propriétés physico-chimiques des substances appliquées (13). Le potentiel de contamination
résidentielle par la dérive agricole sera donc, pour un site expérimental donné, identique pour

toutes les molécules étudiées et comprendra deux composantes : 1) une composante relative
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a la dérive aérienne, liée a la présence de gouttelettes de pesticides dans I'atmosphére, et 2)
une composante relative a la dérive sédimentaire, liée aux dépbts de gouttes liquides sur les
surfaces. En I'absence de modeéle décrivant la dérive des gouttelettes de pulvérisation en
conditions viticoles, nous avons choisi d’utiliser un modéle décrivant les conditions
atmosphériques a I'échelle locale classiquement utilisé pour calculer la dispersion de polluants
atmosphériques, le modéele OpenFoam (94), que nous devons coupler a un modéle de
dispersion de particules atmosphérique, le modéle MODDAS (95) qui, lui, permet de décrire
les trajectoires des gouttes dans un domaine spatial donné et les conditions atmosphériques
décrites par OpenFoam. Les sorties de ce couplage de modéles permettent d’accéder, pour
chaque site expérimental, aux valeurs des concentrations et des dépdts cumulés liés a la

dérive au jour de la visite du domicile (cf. parties 5.2.3.1 et 0).

A Tinverse, la volatilisation est largement dépendante de la nature physico-chimique des
substances (13). Ce paramétre, ainsi que les conditions météorologiques différentes d’'un site
expérimental a I'autre, constitueront les principales sources de variation des résultats issus de
la modélisation. Par souci de simplification, nous considérerons uniquement le potentiel de
volatilisation des substances depuis la parcelle viticole adjacente, faisant ainsi 'hypothése que
le phénomene de dispersion des pesticides depuis la parcelle jusqu’aux zones d’habitation,
principalement influencé par les conditions météorologiques du site expérimental, ne
discriminera pas les pesticides entre eux. Par conséquent, les flux de volatilisation au niveau
de la parcelle constitueront des proxys des niveaux de concentration en pesticides retrouvés
a I'extérieur des logements dans I'air et des dépots. Les processus d’émission et de transferts
atmosphériques des gouttelettes se différenciant de ceux concernant la phase gaz, nous
devons utiliser dans ce cadre un autre modele que OpenFoam et MODDAS. Nous nous
servirons du modéle Volt'air-Veg pour simuler, pour chaque pesticide et chaque site
expérimental, les flux cumulés de volatilisation depuis le jour de I'application jusqu’au jour de
la visite du domicile (cf. 5.2.4.1).

Au total, nous calculerons trois indicateurs de contamination résidentielle par les pesticides:
deux indicateurs de contamination liés a la dérive (aérienne et sédimentaire) et un indicateur
de contamination relatif a la volatilisation. Chacun de ces trois indicateurs sera obtenu en
pondérant les concentrations ou flux de pesticides prédits par la modélisation pour chacune
des conditions expérimentales rencontrées, par la proportion du temps que la maison a passé

sous le vent des parcelles adjacentes, de la maniére suivante:
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8
Indicateur dérive aérienne;, = Z C(x, Z)kt X Tt
k=1
Oou:

C : Concentrations des pesticides dans l'air (ug/m?3) au jour J du prélévement, a hauteur d’homme (z)
au niveau de la maison (x)

T : proportion du temps passé sous le vent venant de la parcelle pendant la journée d’application

t: le jour d’application (J-1, J-7 ou J-14)

j : le site expérimental

k : orientation du bati (N/NE/E/SE/S/SO/O/NO)

On calculera I'indicateur de contamination par dérive sédimentaire de la maniére suivante :

8
Indicateur dérive sédimentaire;; = z D(x); X Ty
k=1
Oou:

D : dépot de pesticides (ug/m?) au jour J du prélévement, au niveau de la maison (x)

T : proportion du temps passé sous le vent venant de la parcelle pendant la journée d’application
t : le jour d’application (J-1, J-7 ou J-14)

j : le site expérimental

k : orientation du bati (N/NE/E/SE/S/SO/O/NO)

On calculera l'indicateur de contamination par volatilisation de la maniére suivante :

8
Indicateur volatilisation,; j , = Z F; X T,
k=1
Oou:

F : flux de pesticides cumulé au jour de la visite, exprimé en ng/m2

T : proportion du temps passé sous le vent venant de la parcelle pendant la journée d’application

i : le pesticide considéré

j : le site expérimental

t : délai depuis I'application de pesticides (J-1, J-7 ou J-14) (jours)

k : orientation du bati (N/NE/E/SE/S/SO/O/NO)

Ces trois indicateurs peuvent étre mis en relation avec une exposition par contact cutané avec
les pesticides. De plus, les indicateurs de contamination de I'air par la dérive agricole ou la
volatilisation sont également associés a de potentielles expositions des résidents par

inhalation des pesticides présents dans l'air.

La Figure 10 résume la méthode générale employée pour calculer les indicateurs de

contamination.

153



Figure 10 - Méthode générale de calcul des indicateurs de contamination des logements par les
pesticides
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5.2.2. Estimation de la proportion du temps passé sous le vent des parcelles
limitrophes

Afin d’estimer la proportion du temps que la maison a passé sous le vent des parcelles

limitrophes, nous avons préalablement d(, pour chacun des 31 sites expérimentaux inclus

dans PESTIPREYV, traduire une configuration spatiale en trois dimensions en huit

configurations en deux dimensions (2D), définies selon leur orientation principale

(N/NE/E/SE/S/SO/OINO), comme illustrée sur la Figure 11 ci-dessous.

La proportion de temps passé sous le vent de la parcelle limitrophe a ensuite été établie pour
chaque secteur de vents a partir des mesures de vents enregistrées par les stations INRAE et

MétéoFrance les plus proches géographiguement de nos sites expérimentaux.
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Figure 11 — Représentation schématique la segmentation des sites expérimentaux selon leur
secteur de vent

ﬁ site expérimental
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Au total, 23 sites se trouvaient a proximité de quatre stations appartenant a 'INRAE, situées
a Cadaujac (n=6), Prigonrieux (n=2), Toulenne (n=9) et Villenave-d’Ornon (n=6). Les stations
appartenant a 'INRAE fournissaient le nombre total de kilomeétres de vents sur la journée, par
secteur de vent. La proportion de temps passé sous le vent de la parcelle a donc été estimée,
par secteur de vent, en divisant le nombre de kilométres de vent enregistrés pour une direction
donnée par le nombre de kilometres de vent total mesurée sur la période d’observation, quelle

gue soit sa direction.

Huit sites expérimentaux se trouvaient a proximité de la station météorologique de Pauillac
appartenant & MétéoFrance. Celle-ci fournissait quant a elle la direction du vent moyen sur 10
mn maximal horaire, exprimé en degrés, a un pas de temps horaire. Nous avons traduit cette
information en vent de secteur (N/NE/E/SE/S/SO/O/NQO). La proportion de temps passé sous
le vent de la parcelle a été estimée, pour chaque période d’intérét, en divisant le nombre
d’occurrences obtenues pour une direction de vent donnée par le nombre total d’'occurrences

observées sur cette méme période.

5.2.3. Modélisation de la dérive agricole des pesticides

Le calcul des deux indicateurs associés a la dérive des gouttelettes de pulvérisation n’a pas
pu étre finalisé dans le cadre de la thése, mais nous présentons ci-aprés I'approche retenue.

Celle-ci se base sur la simulation des champs de vent et de turbulence pour chacune des
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configurations spatiales identifiées (simulations réalisées) et sur la simulation de la dispersion

des gouttelettes dans chacune de ces situations (simulations a réaliser).

5.2.3.1. Calcul des champs de vents a I’'aide d’OpenFoam

Edité en 2004, OpenFOAM (Open Field Operation and Manipulation) est un outil de simulation,
disposant d’un large éventail de fonctionnalités permettant de résoudre des problémes allant
des écoulements complexes de fluides impliquant des réactions chimiques, des turbulences
et des transferts de chaleur, a I'acoustique, la mécanique des solides et I'électromagnétisme
(94). Dans notre cas, OpenFOAM a été sélectionné pour ses capacités a prédire des champs
de vents dans I'atmosphére en prenant en compte la présence éventuelle d’obstacles. Le
modele nous permet ainsi de prédire les champs de vent et de turbulence en deux dimensions

selon des coordonnées (X, z).

Préalablement a I'emploi d’OpenFOAM, nous avons exprimé la configuration en trois
dimensions de chacun des sites expérimentaux, sous la forme de huit configurations en 2D,
définies selon leur orientation principale (N/NE/E/SE/S/SO/O/NO). Certaines configurations
en 2D ne comportaient pas de vignes a proximité immédiate du logement. Le reste des
situations a été assimilé a une suite de couverts végétaux (ou canopée), a savoir : une vigne,
un chemin enherbé, un éventuel obstacle, et enfin un gazon appartenant au jardin du site

expérimental. La Figure 12 illustre cette étape.

Nous avons ensuite établi, pour chacun des sites expérimentaux, les caractéristiques de

chacune des configurations, a savoir :

e Les caractéristiques de la vigne (parcelle longue de 100m, hauteur de vigne de 1,5m) ;

e la présence ou non d’obstacles entre la parcelle et le jardin (murs, haies végétatives,
bosquets) ;

e les caractéristiques de I'obstacle (si présent) :

- lindice de surface foliaire de I'obstacle (LAI). Le LAI est un indicateur sans
dimension reflétant la densité d’un couvert végétal. Il se calcule en divisant la
surface totale supérieure des feuilles d’'une plante ou d’'un peuplement forestier
par la surface du sol sur laquelle la végétation se développe. Il varie de 0 pour
un sol nu a plus de 15 pour une forét tropicale ou de coniféres (96). Le Tableau
2 précise les valeurs du LAI retenues pour les différents obstacles végétatifs
dans notre cas. Les obstacles bétis (murs) comme des couverts végétaux ayant
une valeur de LAI égale a 100.

- les dimensions de I'obstacle (hauteur h et épaisseur e).

- I'éloignement de I'obstacle par rapport a la parcelle (d=x—Xa).
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Figure 12 — Représentation spatiale en 2D des sites expérimentaux inclus dans [I’étude
PESTIPREV
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Au total, neuf configurations simplifi€ées ont été retenues pour couvrir 'ensemble des situations
observées dans les 31 foyers. Des champs de vents ont été générés a I'aide d’'OpenFoam
pour chacune de ces neuf configurations, pour trois conditions de vents différentes (v = 5, 12
et 18 km/h respectivement & 10 m au-dessus du sol), soit 27 scénarios générés. Ceux-ci sont
présentés de facon détaillée dans le Tableau 2 ci-dessous.
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Tableau 2 — Scénarios retenus pour la simulation des champs de vent et de turbulence
(simulations OpenFoam)

Scénarios Vent Obstacle entre la source et le récepteur

N° Nom v (km/h) Type LAI d (m) h (m) e (m)
1 Ssola 5 Absence - - - -
2 Ssolb 12 Absence - - - -
3 Ssolc 18 Absence - - - -
4 Soclairla 5 Haie clairsemée 3 5 2,50 1
5 Soclairlb 12 Haie clairsemée 3 5 2,50 1
6 Soclairlc 18 Haie clairsemée 3 5 2,50 1
7 Soclair2a 5 Haie clairsemée 5 5 15 10
8 Soclair2b 12 Haie clairsemée 5 5 15 10
9 Soclair2c 18 Haie clairsemée 5 5 15 10
10 Sodensela 5 Haie dense 8 5 2,50 1
11 Sodenselb 12 Haie dense 8 5 2,50 1
12 Sodenselc 18 Haie dense 8 5 2,50 1
13 Sodense2a 5 Haie dense 8 15 2,50 1
14 Sodense2b 12 Haie dense 8 15 2,50 1
15 Sodense2c 18 Haie dense 8 15 2,50 1
16 Somurla 5 Mur 100 10 1,50 1
17 Somurlb 12 Mur 100 10 1,50 1
18 Somurlc 18 Mur 100 10 1,50 1
19 Somur2a 5 Mur 100 5 2 1
20 Somur2b 12 Mur 100 5 2 1
21 Somur2c 18 Mur 100 5 2 1
22 Somur3a 5 Mur 100 15 2 1
23 Somur3b 12 Mur 100 15 2 1
24 Somur3c 18 Mur 100 15 2 1
25 Sobosqgla 5 Bosquet 5 5 20 35
26 Sobosqlb 12 Bosquet 5 5 20 35
27 Sobosqglc 18 Bosquet 5 5 20 35

La Figure 13 ci-aprés illustre des champs de vent et les composantes verticales du vent
simulés par OpenFoam dans le cas du scénario 1 (sans haie) et du scénario 7 (en présence
d’une haie). Elle montre que la présence de la haie modifie I'écoulement d’air qui en retour va

modifier le transport des gouttelettes.
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Figure 13 — Exemples des champs de vent (a) et des composantes verticales du vent (b)
simulés par OpenFoam dans le cas des scénarios 1 et 7
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5.2.3.1. Calcul de la trajectoire des gouttelettes de pesticides avec
MODDAS

Le modele MODDAS (MOdel of Dispersion and exchAnge or gaseous and particulate
pollutants over the Short range) est un modéle de dispersion et d’échange de polluants gazeux

et de particules développé par 'INRAE (95). Il s’agit d'un modéle lagrangien stochastique basé
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sur la simulation, en deux dimensions, des trajectoires de particules fluides sous l'effet de la
turbulence. MODDAS est utilisé pour estimer les concentrations atmosphériques ainsi que les
dépdbts de polluants a proximité des sources d’émission, c’'est-a-dire sur des distances
inférieures a 5 km. L’effet de la végétation sur le dépdt des particules est pris en compte via
les effets d’impaction et de sédimentation. A ce jour, les réactions chimiques dans
'atmosphére ne sont pas prises en compte, ce qui se justifie a cette échelle locale, puisque
les temps de présence des polluants dans 'atmosphére restent relativement courts. La Figure
14 présente un exemple de sorties du modéle MODDAS pour des particules de pollen émises
par une parcelle de mais (97). Ce modéle est particulierement utile pour déterminer I'efficacité

d’aménagements sur la dispersion des polluants.

Figure 14 - Exemple de sorties du modéle MODDAS pour des particules de pollen émises par
une parcelle de mais (représentée en vert) (source : Jarosz et al., 2004)

Dans notre cas, MODDAS sera utilisé avec, pour paramétres d’entrée de turbulence, les
données de sortie du modéle OpenFOAM. Les scénarios testés dans MODDAS sont ceux
présentés dans le Tableau 2 précédent ; le schéma général du modeéle restant celui illustré
par la Figure 12. Les caractéristiques des différentes canopées utilisées dans les simulations

MODDAS ont été résumées dans le Tableau 3 ci-aprés.
Tableau 3 - Caractéristiques des différentes "canopées" dans les simulations de la dispersion

des gouttelettes (simulations avec MODDAS). Les caractéristiques de la canopée correspondent
a celles indiguées dans la Figure 12.

Canopeée Vigne (1) Zone enherbée (2) Obstacle (3) Jardin (4)
LAlc 2,5 5 [3-100] 5

he (m) 1,5 0,10 [1,5-20] 0,10

Xc (M) 100 [5-15] [106-140] 300
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Une autre donnée d’entrée importante nécessaire pour simuler la dispersion atmosphérique
des gouttelettes est le type de matériel utilisé (pulvérisateur, buse) ; en effet, celui-ci va
conditionner la distribution granulométrique des gouttelettes, 'angle et la vitesse d’éjection des
gouttelettes depuis les buses, ainsi que la hauteur d’éjection des gouttelettes. Les
caractéristiques des principaux pulvérisateurs utilisés en viticulture sont présentées dans le
Tableau 4 ci-dessous a partir des informations obtenues dans le cadre d'un projet de

recherche en cours a 'INRAE.

Tableau 4 - Caractéristiques des principaux pulvérisateurs utilisés en viticulture

Diamétre gouttes Vitesse Angle
Pulvérisateur ( m?* d’éjection d’éjection
W (km/h) ©)

. . - mu_log =93.6
pulvérisateur pneumatique voQtes sigma_log =38.8 320 20-315

- . - mu_log =138.1 i
pulvérisateur jet porte voltes sigma_log =99.5 103 20-315

- . mu_log =93.6 )
pulvérisateur pneumatique face par face sigma_log =38.8 40 0-180
pulvérisateur jet porté face par face mu_log =138 .1 20 0-180

sigma_log =99.5

* paramétres de la loi log-normale choisie pour représenter la distribution granulométrique des
gouttelettes (moyenne et écart type respectivement)

Dans notre approche, il a été décidé de conduire une analyse principale pour le pulvérisateur
le plus utilisé dans les vignobles du Bordelais (en cours de définition) et une analyse de
sensibilité pour un pulvérisateur aux caractéristiques contrastées. Dans les deux cas, nous
simulerons I'émission d’un million de particules, dont les sources ont été réparties de fagon

homogéne dans le couvert de la vigne, sur une distance de 100 m de long.
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5.2.4. Modélisation de la volatilisation post-application des pesticides
5.2.4.1. Calcul des flux d’émissions des pesticides par volatilisation

La modélisation des émissions depuis la parcelle a été réalisée a I'aide du modéle Volt’ air-
Veg développé par 'INRAE. Initialement concu pour I'étude de la volatilisation de 'ammoniac
depuis les sols aprés I'épandage de lisier ou d’engrais de synthése, le modéle Volt’ air a été
adapté pour I'étude des produits phytosanitaires (98,99). Il a par la suite été couplé au modele
SurfAtm pour prendre en compte la volatilisation depuis le couvert végétal, d’abord en grande
culture, puis plus récemment en viticulture (100,101). Cette nouvelle version dénommée Volt’
air-Veg (publication en cours) s’attache a décrire les mécanismes d’échange des composés
dans trois compartiments distincts: le sol, 'atmosphére et la plante et permet de calculer les
concentrations en ammoniac ou en pesticide gazeux aux interfaces plantes-atmosphére et
sol-atmosphére, et a partir de ces concentrations, les flux de volatilisation émis par une
parcelle. Le modéle fournit des valeurs de flux de volatilisation a un pas de temps horaire, sur
plusieurs semaines. Les paramétres d’entrée du modéle Volt’air sont présentés dans la Figure
15 ci-dessous auxquelles doivent étre rajoutées les informations sur le couvert végétal (LA,
hauteur). Il est important de noter qu’'une description des processus d’adsorption et de
pénétration des produits dans les feuilles est prise en compte dans le modéle, mais ce, selon
une approche empirique établie pour des substances présentant des valeurs de LogKow
comprises entre 2,43 et 3,85. Ainsi, I'adsorption par la plante des substances présentant un
LogKow < 2,43 est considérée comme nulle, ce qui peut induire une surestimation de leur
potentiel de volatilisation. Au contraire, 'adsorption des substances présentant un LogKow >
3,85 est considérée comme totale, pouvant alors indure une sous-estimation de leur potentiel
de volatilisation. Par ailleurs, la formulation des produits utilisée peut modifier le comportement
des substances sur les feuilles, ainsi qu’observé expérimentalement dans le cas de fongicides
appliqués sur des feuilles de blé (102). Cependant, la prise en compte de cet effet dans le
modele est difficile, car il reste mal connu. Ainsi, cet effet est négligé pour les produits pour
lesquels aucune donnée n’est disponible (ce qui est le cas pour les substances étudiées dans

PESTIPREV) ce qui peut engendrer une incertitude sur la prédiction des flux de volatilisation.
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Figure 15 - Différents processus et paramétres impliqués dans le calcul des flux de volatilisation
par le modeéle Volt’Air (Source : INRAE)
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Plusieurs campagnes de mesures de la volatilisation des pesticides en conditions réelles
d’application, ainsi que des mesures réalisées en laboratoire ont été effectuées afin de valider
et de calibrer les prédictions du modele Volt'air-Veg. De plus, afin de tester ce modéle dans
les conditions pédoclimatiques girondines, nous avons acquis un jeu de données
d’observations lors d’'une application de cyflufénamide réalisée dans une exploitation viticole
girondine dont les données sont en cours d’analyse. Un jeu de données ayant été obtenu avec
ce méme produit dans le bassin méditerranéen, nous utilisons ici, pour la cyflufénamide un
calage obtenu dans ce contexte sur le LogKow dans l'attente de I'exploitation du jeu de

données girondin (103).

Les données d’entrée du modeéle, nécessaires a la modélisation des situations observées au

niveau des sites expérimentaux, sont énumérées ci-apres :

e Les données météorologiques pour chacun des 31 sites expérimentaux (températures,
pressions de vapeur d’eau, rayonnement global incident, vitesse du vent et pluies) ont été
obtenues auprés de MétéoFrance a partir du modéele SAFRAN, au pas de temps horaire,
a I'échelle de mailles géographiques de dimensions 8km x 8km (104). Chaque foyer a
ensuite été rattaché a la maille Safran correspondante.

e Les caractéristiques physico-chimiques des molécules (Tableau 5) ont été
recherchées dans la base PPDB (Pesticide Properties DataBase) développée par
I'Université d’Hertfordshire, consultable en ligne (105). Plusieurs molécules ne se situent
pas dans la gamme de validité du modéle concernant la paramétrisation de la pénétration
des composés (log(Kow)): la cyflufénamide, le cymoxanil et la trifloxystrobine. Dans une
moindre mesure, la pyraclostrobine présente une valeur de log(Kow) légérement

supérieure a la valeur supérieure de la gamme de validité du modéle. D’apres les résultats
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obtenus par Capoglu (2020), mentionnés ci-dessus, la valeur du log(Kow) de la
cyflufénamide a été ramenée a 3,1.

¢ Nous avons considéré un sol composé de cing couches sur 1 métre de profondeur (avec
une densité de 1390 kg/m? et une texture 21%, 43%, 36% en argile, limon, sable
respectivement (données issues de la campagne de mesures réalisée sur I'exploitation
girondine).

e Le couvert végétal (vignes) a été caractérisé par :

o Une longueur de parcelle sous le vent égale a 100m,

o Une hauteur de cep de vigne de 1,5 m,

o Une valeur de LAI égale a 2.

e Concernant 'application des produits phytosanitaires, nous avons donc choisi de
construire des scénarios théoriques, basés sur :

o Des pulvérisations effectuées, un jour (J-1), une semaine (J-7) ou deux semaines
(J-14) avant la visite (épandage théorique a 8h00).

o Une pulvérisation aux doses maximales homologuées de substances actives
(méme s’il est courant qu'en début de stade végétatif, les concentrations en
pesticides soient inférieures aux concentrations maximales homologuées). Les
doses homologuées ont été calculées a partir des informations fournies par les
guides ACTA (106) .

Au total, trois applications seront simulées a J-1, J-7 et J-14 pour chacun des 31 sites

expérimentaux représentant au total 93 simulations a 'aide de Volt'air-Veg.
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Tableau 5 - Caractéristiques physico-chimiques des pesticides inclus dans I'étude PESTIPREV

Substances (n=8)

Propriétes Benalaxyl Boscalid Cyflufenamide Cymoxanil Folpel Pyraclostrobin  Tebuconazole Trifloxystrobine
Masse molaire 325,40 343,21 412,36 198,18 296,56 387,82 307,82 408,37
Demi-vie (jours)? 33,20 484,40 210,00 1,70 1,65 41,90 365,00 0,34
Log-Kow P 3,54 2,96 4,70 0,67 3,02 3,99 3,70 4,50

Koc (m3/kg) 4,998 na na na 0,304 9,304 na na

Kfoc (m3/kg) na 0,772 1,592 0,020 na na 0,769 2,287

Pv (mPa) ¢ 5,72 x10%  7.2x10°04 3.54x1002 1.5x1002 2.10x1002 2.60x1005 1.30 x10%3 3.40 x1003
Sw(g.L?) 2,86 x1092 4,60 x10-03 5,20 x1004 7,80 x10°1 8,00 x10-04 1,90 x1003 3,60E x1002 6,10 x1004
Dose appliquée 150 600 25 90 1520 100 108 65

indicative (g.ha')

2 demi-vie dans le sol, mesurée en laboratoire & 20°C, ® mesuré a 20°C et a PH=7, ¢ vapeur de pression & 20°C (mPa), na : donnée non disponible
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5.2.5. Relations entre les indicateurs de volatilisation et les concentrations de
pesticides mesurées a I’extérieur des logements

Afin d’étudier I'éventuelle relation pouvant exister entre les indicateurs de contamination
generés et les concentrations moyennes de pesticide mesurées a I'extérieur des logements,
nous avons calculé le coefficient de corrélation de Pearson et la p-valeur associée a 'aide du
logiciel R (package R Hmisc). Pour les besoins de I'analyse, seules les surfaces extérieures
n’ayant pas été lavées par les occupants durant le mois ayant précédeé la visite ont été prises
en compte. Lorsque les quantités de pesticide mesurées sur les surfaces étaient supérieures
a la LOD, mais inférieures a la LOQ, nous avons choisi d'imputer une quantité de pesticides
égale a la moitié de la LOQ. Lorsque les quantités de pesticide mesurées sur les surfaces
étaient inférieures a la LOD, nous avons choisi d'imputer une quantité de pesticides égale a la
moitié de la LOD (elle-méme considérée comme égale a un tiers de la LOQ).

5.3. Reésultats préliminaires concernant la modélisation des
émissions par volatilisation

5.3.1. Flux de volatilisation simulés avec Volt’air-Veg

Finalement, le recours au modéle Volt’air-Veg nous a permis de simuler, pour les 31 logements
inclus dans PESTIPREYV, les flux de volatilisation des huit pesticides d’intérét pour des
applications de pesticides réalisées a J-1, J-7 et J-14 par rapport a la date de prélevement des
domiciles. La Figure 16 ci-dessous fournit un exemple de représentation graphique des
données de sortie du modeéle, pour une application a J-14. La distribution des flux cumulés de
volatilisation pour des applications a J-1, J-7 et J-14 est fournie par pesticide dans le Tableau

6 ci-apres.
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Figure 16 - Exemple de flux de volatilisation simulés avec Volt’air-Veg (pour une application a J-
14) en haut : flux de Benalaxyl (ug/m?/s), au milieu : flux cumulés (kg/ha), en bas : flux cumulés
rapportés a la dose appliquée a I’hectare (%)
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Tableau 6 - Flux de volatilisation des pesticides cumulés, générés a partir du modéle Volt’air-Veg

Flux de volatilisation cumulés
(ng/m2)

Date de pulvérisation*

J-1
(N=31)

J-7
(N=31)

J-14
(N=31)

Benalaxyl

Moy (o)

Med [Min, Max]
Boscalid

Moy (o)

Med [Min, Max]
Cyflufénamide

Moy (o)

Med [Min, Max]
Cymoxanil

Moy (o)

Med [Min, Max]
Folpel

Moy (o)

Med [Min, Max]
Pyraclostrobine

Moy (o)

Med [Min, Max]
Tébuconazole

Moy (o)

Med [Min, Max]
Trifloxystrobine

Moy (o)

Med [Min, Max]

1,82E-02 (1,22E-02)
1,53E-02 [4,12E-03 ; 4,94E-02]

3,44E-04 (3,09E-04)
2,55E-04 [6,36E-05; 1,41E-03]

6,82 E-04 (5,76E-04)
5,20E-04 [1,31E-04; 2,56E-03]

8,31E-03 (6,00E-03 )
6,80E-03 [1,79E-03; 2,49E-02 ]

2,01E-02 (1,75E-02)
1,51E-02 [3,78E-03; 7,89E-02]

2,68E-11 (2,37E-11)
1,60E-11 [8,79E-12; 1,01E-10]

1,76E-05(1,58E-05)
1,30E-05 [3,25E-06 ; 7,23E-05]

8,44E-09 (8,89E-09)
5,00E-09 [2,30E-09; 3,61E-08]

3,83E-02 (9,42E-03 )
3,69E-02 [2,26E-02 ; 6,22E-02 ]

1,04E-03 (6,40E-04)
7,97E-04 [4,32E-04; 3,27E-03]

1,88E-03 (9,21E-04)
1,54E-03[8,57E-04; 4,91E-03]

1,89E-02 (5,63E-03)
1,73 E-02 [1,04E-02; 3,44E-02]

5,78E-02 (3,20E-02)
4,60E-02 [2,52E-02 - 1,67E-01]

1,11E-10 (4,91E-11)
9,57-11 [2,11-10 - 2,19-10]

5,31E-05 (3,28E-05)
4,07E-05 [2,21E-05 - 1,68E-04]

6,46E-09 (2,40E-09)
5,86E-09 [3,71E-09 - 1,32E-08]

4,00E-02 (8,37E-03)
4,02E-02 [2,83E-02; 5,90E-02]

1,23E-03 (6,03E-04)
1,16E-03 [6,41E-04; 3,17E-03]

2,14E-03 (8,05E-04)
2,09E-03 [1,23E-03; 4,47E-03]

2,01E-02 (4,87E-03)
2,03E-02 [1,36E-02; 3,18E-02]

6,72E-02 (2,89E-02)
6,46E-02 [3,67E-02; 1,56E-01]

2,0E3-10 (6,91E-11)
1,75E-10 [1,20E-10; 3,84E-10]

6,31E-05 (3,10E-05)
5,91E-05 [3,28E-05; 1,63E-04]

6,11E-09 (2,36E-09)
5,36E-09[2,96E-09; 1,16E-08]

* J la date de visite du domicile
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5.3.2. Calcul des indicateurs de contamination

Pour chaque pesticide, l'indicateur de contamination par volatilisation a été obtenu en
pondérant les flux cumulés a J-1, J-7 et J-14 par le temps total passé sous le vent de la
parcelle.

La distribution de la variable « temps passé sous le vent de la parcelle » durant les 24 heures,

les 7 jours et les 14 jours précédant la visite, est graphiquement représentée par la Figure 17 ;

les parametres de distribution sont fournis dans le Tableau 7.

Figure 17 - Distribution de la variable proportion du Temps passé sous le vent de la parcelle
(%) sur les trois périodes d’observations (24h, 7j et 14] avant la visite) (N=31)
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Tableau 7 - Distribution de la variable Temps passé sous le vent de la parcelle (%) sur les trois
périodes d’observations (24h, 7j et 14 j avant la visite) (N=31)

Période d’observation

Pendant les 24h Pendant les 7] Pendant les 14j
précédant lavisite précédant lavisite précédant lavisite
(N=31) (N=31) (N=31)
Temps passé sous le vent (%)
Moy (o) 49,6 (35,8) 41,5 (31,7) 44,15 (27,7)
Med [Min ; Max] 40,10 ; 100] 48.0[2,4 ; 99,4] 39.5[2,8; 97,0]
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La distribution des valeurs prises par lindicateur de contamination par volatilisation, est

donnée dans Tableau 8 présenté ci-apres. Plusieurs observations peuvent étre faites a partir

de l'analyse de ces données :

des valeurs moyennes d’indicateurs d’ordre de grandeur assez différents entre
composés, variant de 10! pour la pyraclostrobine a 102 pour le bénalaxyl et le folpel ;
une certaine variabilité de l'indicateur pour un pesticide donné entre les logements,
traduisant I'effet des conditions pédoclimatiques sur la volatilisation et la proportion du
temps passé sous le vent du foyer ;

une valeur de l'indicateur plus importante a J-7 qu’a J-1 pour tous les composés sauf
la trifloxystrobine, et des valeurs d’indicateurs proches a J-7 et J-14, en accord avec la
dynamique du flux de volatilisation illustrée en Figure 16 ;

un écart type qui semble diminuer de J-1 a J-14.
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Tableau 8 - Distribution des valeurs prises par I'indice de contamination par volatilisation

Date de pulvérisation*

Indice volatilisation (ng/m?)

J-1
(N=31)

J-7
(N=31)

J-14
(N=31)

Benalaxyl

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Boscalid

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Cyflufénamide

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Cymoxanil

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Folpel

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Pyraclostrobine

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Tébuconazole

Moy (o)

Med [Min ; Max]
Trifloxystrobine

Moy (o)

Med [Min ; Max]

1,03E-02 (1,26E-02)
6,71E-03[0; 4,83E-02]

1,94E-04 (2,66E-04)
1,09E-04 [1,08E-03]

3,86E-04 (5,18E-04)
2,24E-04 [0; 2,08E-03]

4,72E-03 (5,94E-03)
2,98E-03 [0; 2,32E-02]

1,13E-02 (1,54E-02)
6,46E-03 [0; 6,22E-02]

1,21E-11 (1,21E-11)
8,42E-12 [0; 4,80E-11]

9,94E-06 (1,36E-05)
5,56E-06 [0; 5,53E-05]

3,92E-09(4,20E-09)
2,35E-09 [0; 1,52E-08]

1,87E-02(1,50E-02)
1,49E-02 [9,20E-04; 6,18E-02]

5,52E-04 (7,31E-04)
3,44E-04 [2,18E-05; 3,25E-03]

9,65E-04 (1,10E-03)
6,53E-04 [4,12E-05 4,88E-03]

9,28E-03 (8,07E-03)
7,16E-03 [4,46E-04; 3,42E-02]

3,02E-02 (3,73E-02)
1,97E-02 [1,24E-03; 1,66E-01]

5,62E-11 (5,47E-11)
4,12E-11 [01,80E-12; 2,18E-10]

2,82E-05 (3,75E-05)
1,76E-05 [1,11E-06; 1,67E-04]

3,16E-09 (2,87E-09)
2,57E-09 [1,44E-10; 1,31E-08]

1,77E-02 (1,19E-02)
1,37E-02 [1,29E-03; 4,48E-02]

5,37E-04 (4,14E-04)
4,04E-04 [4,08E-05; 1,58E-03]

9,35E-04(6,67E-04)
7,09E-04 [7,15E-05; 2,29E-03]

8,89E-03 (6,01E-03)
6,62E-03 [6,61E-04; 2,25E-02]

2,94E-02 (2,17E-02)
2,22E-02 [2,24E-03; 7,75E-02]

8,67E-11 (5,98E-11)
7,09E-11 [4,95E-12; 2,65E-10]

2,75E-05 (2,12E-05)
2,07E-05 [2,08E-06; 8,10E-05]

2,65E-09 (1,85E-09)
1,82E-09 [1,44E-10; 7,27E-09]

* J la date de visite du domicile
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5.3.3. Relations entre les
’extérieur

Le Tableau 9 présente la distribution des concentrations surfaciques moyennes en pesticides

indicateurs et

retrouvées a I'extérieur de chaque logement (N=31).

Tableau 9 - Distribution des concentrations surfaciques extérieures moyennes par logement

(N=31)

Concentrations surfaciques extérieures

Substance moyennes par logements (ng/m?)
(N=31)
Benalaxyl
Moy (o) 23,1 (59,9)
Med [Min; Max] 4,56 [0,617; 314]
Boscalid
Moy (o) 32,3 (57,7)
Med [Min; Max] 6,62 [0,860; 284]
Cyflufénamide*
Moy (o) 61,9 (82,0)
Med [Min; Max] 34,5 [3,93; 346]
NA 3(9,7%)
Cymoxanil
Moy (o) 228 (514)
Med [Min; Max] 19,0 [6,63; 2340]
Folpel*
Moy (o) 4340 (8820)
Med [Min; Max] 851 [41,5; 31600]
NA 3(9,7%)
Pyraclostrobine
Moy (o) 1,96 (4,87)
Med [Min; Max] 0,549 [0,0629; 27,0]
Tébuconazole
Moy (o) 441 (1290)
Med [Min; Max] 46,8 [3,36; 6320]
Trifloxystrobine
Moy (o) 174 (488)
Med [Min; Max] 34,9 [2,30; 2700]

les concentrations mesurées a

* les données manquantes correspondent aux trois logements inclus en 2020, pour lesquels
ces deux pesticides n'ont pas été recherchés.

La Figure 18 présentée ci-dessous fournit une représentation graphique, par pesticide, des
concentrations moyennes mesurées a I'extérieur des 31 logements en fonction des indicateurs
de contamination par volatilisation que nous avons calculés pour une application 14 jours avant

la date de la visite.
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Figure 18 - Représentations graphiques des concentrations moyennes en pesticides mesurées
a l’extérieur des logements en fonction des indicateurs de contamination par volatilisation pour
une application 14 jours avant la date de visite (N=31 logements)
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L’analyse des résultats peut étre également menée en comparant les résultats obtenus entre
pesticides. La Figure 19 ci-dessous présente les indicateurs calculés en moyenne sur tous les
foyers pour chaque pesticide, mis en regard avec les concentrations moyennes mesurées sur
les 31 foyers. Une tendance se dessine alors avec un indicateur plus élevé pour le composé
quantifié en plus grande quantité (le folpel) et I'indicateur le plus faible pour le composé le
moins quantifié (la pyraclostrobine).

Figure 19 — Indicateurs moyens calculés par pesticide (ng/m2) pour une application 14 jours

avant la date de visite en fonction des concentrations moyennes mesurées en extérieur par
pesticide (ng/m2), tous foyers confondus.
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Enfin, pour chaque pesticide, les coefficients de corrélation entre les indicateurs de risque de
volatilisation pour des applications & J-1, J-7 et J-14 et les concentrations moyennes mesurées

a I'extérieur du logement et sont présentés dans le Tableau 10 ci-apreés.

Tableau 10 - Indice de corrélations (p-valeur) entre les indicateurs de volatilisation (ng/m?2) et les
concentrations surfaciques extérieures moyennes (ng/m?)

Coefficients de corrélations (r) entre les indicateurs et les concentrations
moyennes extérieures, et p-valeur associée (p)

Indicateur J-1 Indicateur J-7 Indicateur J-14
Substances

r p r p r p
Benalaxyl 0,13 0,52 0,13 0,48 0,34 0,06
Boscalid 0,01 0,96 0,11 0,54 0,32 0,08
Cyflufénamide -0,12 0,55 -0,03 0,88 0,09 0,64
Cymoxanil 0,16 0,41 0,19 0,30 0,55 0,00
Folpel -0,02 0,93 0,07 0,74 0,22 0,27
Pyraclostrobine 0,62 0,00 0,60 0,00 0,64 0,00
Tébuconazole 0,10 0,60 0,06 0,76 0,32 0,08
Trifloxystrobine -0,10 0,59 0,02 0,91 0,31 0,09
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Quelle que soit la date d’application, les indicateurs de risques de volatilisation de la
pyraclostrobine ont été retrouvés significativement corrélés aux concentrations de cette
substance dans le jardin (r = 0,60). On retrouve également, pour le cymoxanil, un coefficient
de corrélation significatif (r = 0,55) ente les valeurs prises par I'indicateur de volatilisation pour
une application a J-14 et les concentrations de ce pesticide mesurées a I'extérieur. Enfin, des
coefficients de corrélations plus faibles, d’'une valeur proche de 0,30, ont été retrouvés entre
les indicateurs de risque de volatilisation pour une application & J-14 et les concentrations
extérieures mesurées pour le benalaxyl, le boscalid, le tébuconazole et la trifloxystrobine. On
note toutefois des corrélations de plus en plus élevées dés lors que I'on allonge le délai entre

'application et le jour J de la visite.

5.4. Discussion du chapitre 5

Le principal objectif de ce travail exploratoire était d’élaborer une méthode de calcul
d’indicateurs de risque de contamination résidentielle par les pesticides appliqués localement
sur la vigne. Finalement, trois indicateurs de risques ont été proposés, afin de distinguer la
dérive des gouttelettes de pulvérisation (aérienne et sédimentaire) et la volatilisation post-
application. Nous avons été en mesure d’identifier des outils capables de fournir les grandeurs
nécessaires pour construire ces indicateurs, a savoir la concentration en gouttelettes dans l'air
et le dépdt des gouttelettes (modéles OpenFOAM et MODDAS), ainsi que les flux d’émission
par volatilisation (modéle Volt'air Veg). Certains de ces outils nous permettront de prendre en
compte la configuration spatiale des sites expérimentaux (localisation des parcelles
environnantes, des obstacles). Par ailleurs, la proportion de temps passé sous le vent des
parcelles adjacentes au logement est utilisée pour calculer les différents indicateurs proposeés.
Finalement, il est attendu que ce travail apporte des connaissances nouvelles sur les
phénoménes d’émissions et de dispersion de pesticides, a une échelle temporelle et spatiale
fine. La comparaison des indicateurs aux niveaux de contamination réellement mesurés a
I'extérieur des logements a pour objectif d’étudier le réle de certains déterminants non explorés
jusqu'a présent (pratiques agricoles, conditions météorologiques, topographies des sites
expérimentaux), mais également de mieux comprendre les difféerences de profils de
contamination entre les pesticides (principalement liées a leurs caractéristiques physico-

chimiques et aux pratiques agricoles).

A ce jour, la modélisation des apports de pesticides par la dérive aérienne et sédimentaire a
'aide de MODDAS n’a pas encore pu étre finalisée et seuls les champs de turbulence ont pu
étre généreés avec OpenFOAM. Cependant les résultats préliminaires issus de la modélisation
des flux d’émissions par Volt'air-Veg illustrent la faisabilité de notre méthode et nous

fournissent de premiers éléments sur la contribution du phénomene de volatilisation a la
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contamination résidentielle par les pesticides. Des corrélations significatives ou suggestives
ont ainsi été retrouvées entre les indicateurs de contamination par volatilisation pour des
applications a J-14 et les concentrations extérieures mesurées pour 'ensemble des pesticides,
excepté pour le folpel et la cyflufénamide. Aucune corrélation significative ou suggestive n’a
en revanche été retrouvée pour des applications a J-1 et J-7. Ces résultats sont a interpréter
avec beaucoup de précautions. Néanmoins il semblerait que pour ces substances, les apports
de pesticides par volatilisation depuis les parcelles limitrophes participent a la contamination
du logement, mais faiblement, a distance des périodes d’application. Quant au folpel et a la
cyflufénamide, aucun lien n’a été observé, ce qui pourrait avoir plusieurs origines : 1) une
contribution bien plus importante de la dérive a la contamination résidentielle et/ou 2) une
contribution bien plus importante des applications plus éloignées des logements, 3) une
incertitude sur I'évaluation du flux de volatilisation de ces composés a I'aide du modéle Volt'air-
Veg, 4) des processus non pris en compte dans notre approche (dégradation sur la surface
ou lessivage des pesticides), 5) une représentativité incompléte des échantillons extérieurs
(une partie des échantillons prélevés était située dans des zones parfois protégées des vents).
Toutefois, ces points peuvent aussi avoir affecté de maniére plus ou moins importante
'analyse des résultats des autres pesticides. Des analyses secondaires devront étre menées

afin de tester ces hypothéses.

La méthode que nous proposons comporte plusieurs limites. Une des limites principales tient
notamment au fait que nous n’avons pas eu accés aux données concernant les épandages de
pesticides proches des logements. Dans cette situation, notre approche permet de proposer
une évaluation de la contamination résidentielle potentielle des foyers de I'étude si le produit
en question a été utilisé sur les parcelles limitrophes. Par ailleurs, nous avons établi une série
d’hypothéses, souvent majorantes, appropriées a la création d’indicateurs de potentiel de
contamination. Nous avons par exemple modélisé des applications de pesticides aux doses
maximales autorisées. Des analyses de sensibilité pourraient étre conduites secondairement
en faisant diminuer les doses appliquées a I'hectare. D’autres limites de ce travail sont
inhérentes aux modeéles utilisés. Ceux-ci ne prennent pas en compte, par exemple, les
processus concurrents de I'émission et de la dispersion des pesticides tels que de dégradation
des substances dans I'environnement, notamment aprés leur dépét a la surface dans le laps
de temps entre I'application et le jour de la visite, leur lessivage par les pluies, ou encore la
dissipation du produit dans la plante. Certains des pesticides étudiés présentaient des valeurs
de Log(Kow) sortant de la gamme de valeur pour laquelle la relation empirique a été élaborée.
Il serait intéressant de mener des analyses de sensibilité pour ces substances, en leur
attribuant des valeurs de Log(Kow) correspondant aux valeurs limites de la gamme mais

également de mener des études secondaires sur le devenir des pesticides sur les feuilles.
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Dans le cas de la volatilisation, nous avons également choisi de ne pas modéliser, dans cette
premiere étape, le transfert atmosphérique des pesticides de la parcelle jusqu’aux habitations,
puisque nous avions fait I'hypothése que ce phénomeéne ne discriminerait pas les pesticides
entre eux. Dans de futurs travaux, le couplage de Volt'air-Veg aux modéles FIDES (107) ou
MODDAS nous permettrait d’étudier les évolutions temporelles et spatiales des concentrations
pesticides dans l'air et les dépbts gazeux au niveau des sites expérimentaux, mais aussi
d’étudier I'effet de la présence d’obstacles entre la parcelle de vignes et le domicile. Une
réflexion pourrait également étre poursuivie afin de modéliser les transferts d’air extérieur vers
l'intérieur afin de construire des indicateurs de risque de contamination a l'intérieur méme des

logements.
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6. Discussion générale

6.1. Principaux résultats

Ce travail de thése nous apporte de nouvelles connaissances sur les déterminants de la
contamination résidentielle par les pesticides des personnes vivant a proximité de parcelles
viticoles traitées. En recourant a une approche MSEM, nous avons finalement montré que la
contamination du jardin par les pesticides agricoles était positivement et significativement
associée aux surfaces en vignes situées dans un rayon de 500 m autour du logement. Une
association suggestive a également été retrouvée entre notre indicateur de probabilité d’'un
épandage récent a proximité du logement et la contamination du jardin par les pesticides. En
revanche, des conditions météorologiques dispersives (pluies et vents) étaient de nature a
limiter les concentrations surfaciques observées a I'extérieur. A lintérieur du logement, la
contamination par les pesticides était positivement associée aux quantités annuelles
moyennes de composés phytosanitaires vendues dans la zone postale du domicile, ainsi qu’au
transfert potentiel de pesticides depuis I'extérieur par les occupants eux-mémes. Le
renouvellement d’air, résultant de la perméabilité du bati et des pratiques d’aération des
habitants, a montré des résultats nuancés : si ce phénoméne semblait associé a une
contamination du logement lors de la saison des épandages agricoles, il pourrait devenir au
cours du temps, un mécanisme d’extrusion des pesticides. Par ailleurs, le niveau d’activité du
foyer, la fréquence de nettoyage et la fréquence de contact avec les surfaces étaient associés
a une diminution de la contamination. Toutefois, certains de ces facteurs pourraient étre a

I'origine d’'une exposition des occupants.

6.2. Apports de [I'étude PESTIPREV a la connaissance de
I’exposition des riverains de sites agricoles

Ce travail vient compléter d’autres études passées ou en cours portant sur I'exposition de
riverains de sites agricoles dont les schémas d’études, le plus souvent basées sur des
mesures de pesticides dans les poussiéeres de tapis, éventuellement d’air, ou les matrices
biologiques, apparaissent davantage adaptés a la comparaison de groupes (riverains/non
riverains), a l'étude des déterminants de I'exposition interne ou a lidentification de
déterminants de la contamination, a I'échelle du logement entier. En France, I'étude nationale
PESTIRIV, pilotée par I'Anses et SPF, brievement présentée en introduction, alimentera notre
connaissance de I'exposition des riverains de zones viticoles (57,58). L’étude PESTIRIV
comporte plusieurs points de complémentarité avec notre étude : elle inclut une évaluation de
'imprégnation des individus aux pesticides (urines et cheveux) alors que I'étude PESTIPREV
est centrée sur I'évaluation de I'exposition externe des riverains (patchs, lavages de mains).

Concernant les mesures environnementales, I'étude PESTIRIV comprend des mesures de la
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contamination de l'air extérieur et intérieur ainsi que des prélevements de poussiéres par
aspirateur alors que nous avons opté pour de multiples prélevements de surfaces par lingettes.
Enfin, 'étude PESTIRIV comprend des mesures de pesticides dans les aliments autoproduits,
dont la contribution a I'exposition totale n’a a ce jour été que peu documentée dans les
populations rurales. Les résultats complémentaires des études PESTIRIV et PESTIPREV,
nous apporterons des connaissances sur les déterminants des expositions des riverains de
cultures viticoles, indispensables a la mise en ceuvre d’'une démarche de prévention globale

considérant 'ensemble des sources et des voies d’exposition aux pesticides.

6.3. Perspectives de travalil
6.3.1. Améliorer la compréhension des déterminants de I’exposition

Nous avons identifié plusieurs perspectives au travail mené dans cette thése. Tout d’abord, il
nous semble primordial d’améliorer notre connaissance des sources et des déterminants de
I'exposition résidentielle aux pesticides viticoles, en poursuivant I'analyse des données
recueillies dans I'étude PESTIPREV. Nous allons ainsi continuer nos travaux de modélisation
des émissions de pesticides épandus a proximité des logements. Les résultats préliminaires
concernant le calcul de lindicateur de contamination par volatilisation ont été présentés ci-
avant mais le calcul des deux indicateurs associés a la dérive des gouttelettes de pulvérisation
n’'a pas pu étre finalisé dans le cadre de la thése. Une fois obtenus, ces indicateurs seront
comparés aux concentrations en pesticides mesurées sur les surfaces extérieures des sites
inclus dans I'étude PESTIPREV, afin d’étudier le réle de déterminants de la contamination
résidentielle ayant trait aux pratiqgues agricoles, aux conditions météorologiques, ou a la
configuration spatiale des sites expérimentaux. Il est également prévu de conduire des
analyses secondaires a partir des données de PESTIPREV en recourant par exemple a des
modéles linéaires mixtes pour analyser individuellement I'influence de certaines composantes
des scores de nettoyage, de portage, ou d’aération sur les concentrations en pesticides
mesurées sur les surfaces intérieures des logements. Mieux comprendre les contributions
respectives de ces facteurs nous permettrait en effet de cibler davantage les mesures de
prévention a proposer aux riverains. Enfin, certains des échantillons que nous avons recueillis
sur le terrain sont encore en cours d’analyse au laboratoire (échantillons de poussiéres, d’air,
lingettes ayant servi au prélevement des animaux, eaux issues des lavages de mains). A partir
de ces nouvelles données, nous pourrons par exemple étudier la contribution de certaines
activités a la contamination par voie cutanée des occupants (jardinage, autres activités en

extérieur, nettoyage) ou les principaux déterminants de la contamination des animaux.

Par ailleurs, de nouvelles campagnes expérimentales pourraient étre conduites. La réalisation,

dans des logements jouxtant des parcelles de vignes, de mesures de pesticides dans l'air
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intérieur, l'air extérieur et sur les surfaces, de maniére répétée pendant plusieurs jours aprés
un épandage viticole, permettrait de comprendre, & une échelle temporelle fine, les
mécanismes d’intrusion et d’extrusion des pesticides dans les logements, les transferts de
composeés entre les différentes matrices du logement, ou encore les phénoménes de
dégradation ou de lessivage des produits phytosanitaires a I'extérieur. Enfin, il semblerait
important, pour appréhender sur le long terme I'exposition des riverains de sites agricoles, de
mener des études complémentaires sur la dégradation des pesticides dans les
environnements intérieurs. Comme suggeré par nos travaux, la persistance des pesticides au
niveau de certaines matrices comme les surfaces empoussiérées en hauteur pourrait étre a
l'origine d’expositions des occupants sur une période prolongée, en dehors des périodes

d’épandage, par resuspension des molécules accumulées.

6.3.2. Proposer des mesures de prévention

L’étude PESTIPREV a principalement été conduite dans une optique de prévention. Une
perspective de ce travail serait de concevoir un dispositif d’'intervention visant a réduire les
expositions résidentielles aux pesticides des personnes résidant en zone viticole, en
s’appuyant sur les connaissances acquises dans le cadre de ce travail sur les déterminants
de I'exposition. A notre connaissance, ce type d’intervention n’a jamais été conduite chez des
populations riveraines de cultures, non impliquées dans les activités agricoles. Toutefois, nous
avons identifié dans la littérature scientifique, plusieurs projets de ce type, ayant ciblé les
familles de travailleurs agricoles. Cette population se rapproche de la nbétre au sens ou ces
personnes ne sont pas nécessairement impliguées dans des taches qui les exposeraient
professionnellement aux pesticides et elles résident bien souvent a proximité des zones de
cultures. Finalement, nous avons identifié neuf publications relatives a cing études
interventionnelles, dont 'une a été menée au Chili (108) et le reste aux Etats-Unis, en
Californie (109,110), en Caroline du Nord (111,112) ou dans I'état de Washington (113-116).
Ces études d’intervention ont été conduites avec deux objectifs: 1/ améliorer les
connaissances sur les pesticides et les mesures permettant de limiter I'exposition
paraprofessionnelle des familles de travailleurs agricoles et/ou 2/ réduire I'exposition aux
pesticides des sujets. Les interventions mises en ceuvre incluaient systématiquement des
programmes d’information ou d’éducation des populations cibles, déployées a différents
niveaux (communautés, groupes organisationnels (entreprises, groupes religieux), petits
groupes privés, individus). Des conseils étaient délivrés pour réduire les expositions
paraprofessionnelles tels que : passer régulierement I'aspirateur dans la voiture et a la maison,
laver les vétements de travail des adultes séparément des vétements des enfants, laver les
jouets des enfants régulierement ... Parfois, les investigateurs de ces interventions

dispensaient aux travailleurs agricoles du foyer des équipements de protection individuelle
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(gants jetables, combinaisons) ou du matériel visant a limiter la contamination du logement
(sacs a linge et bacs a chaussures pour ranger les tenues de travail dans la voiture ou la
maison). Toutes les études recensées incluaient une évaluation du dispositif d’intervention
proposé (essais randomisés et études quasi expérimentales). Les études ayant cherché a
étudier I'évolution des connaissances acquises suite aux interventions ont employé des
questionnaires, administrés aux participants avant et aprés l'intervention. L’évaluation des
études visant a réduire I'exposition des individus reposait quant a elles sur des mesures de
pesticides réalisées, avant et aprés l'intervention, dans les urines des sujets ou bien dans leur
environnement (logements, voitures des travailleurs agricoles). L'essentiel de ces évaluations
reposait a la fois, sur les évolutions observées des différents critéres retenus, avant et aprés
l'intervention, et sur la comparaison de ces critéres entre le groupe ayant bénéficié de
lintervention et le groupe contrdle. Globalement, les études mentionnées ont montré
I'efficacité de telles interventions a I'égard de I'amélioration des connaissances des sources
d’exposition aux pesticides et des moyens de réduire les expositions (108,111-114). Les
résultats restaient plus mitigés en ce qui concernait la réduction des expositions (108—
110,115,116).

Bien que ces études interventionnelles aient été mises en place auprés de sujets différents de
ceux faisant I'objet de ce travail de thése, elles restent trés utiles pour alimenter notre réflexion
sur la construction d’'une étude d’intervention chez les riverains de zones viticoles. Dans notre
cas, une telle intervention pourrait reposer sur la délivrance de conseils visant a agir sur les
déterminants les plus contributifs a I'exposition des riverains. En effet, privilégier les actions
de prévention, ciblées et proportionnées, simples a mettre en ceuvre, et aussi peu
contraignantes que possible apparait essentiel pour favoriser la compréhension et 'adhésion
dans le temps des populations ciblées. A cet égard, il serait intéressant de définir les modalités
de notre intervention en collaboration avec des experts de la prévention et de la promotion de
la santé afin de maximiser la stratégie a adopter (action sur les comportements et perceptions
de la population, utilisation de données probantes relatives a I'acceptabilité sociale de mesures
de prévention, analyse d’intéréts et de positionnements d’acteurs locaux et des parties
prenantes). Dans un deuxieme temps, l'efficacité du dispositif d’intervention pourrait étre
évaluée a travers deux aspects : 1) la modification des connaissances, des attitudes et des
comportements de la population cible, et 2) la réduction des mesures d’exposition d’autre part.
La mise en ceuvre d'un essai randomisé pourrait étre envisagée. Plusieurs points
méthodologiques seront a discuter. Tout d’abord, le choix des molécules a rechercher pourrait
étre fait d’aprés les mémes critéres que ceux retenus pour I'étude PESTIPREV. La temporalité
de I'étude devra orienter le choix des matrices & échantillonner, qu'il s’agisse de matrices

environnementales ou biologiques. Plusieurs études ci-avant avaient évoqué la difficulté de
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montrer des changements sur des périodes courtes d’intervention (comprises entre un et
qguatre mois) (108,110). Par ailleurs, une difficulté majeure de ce type d’étude est que les
expositions des individus aux pesticides peuvent varier considérablement d’'une année a
lautre et au cours d’'une méme saison agricole. Celles-ci peuvent également varier selon la
localisation géographique de la résidence. Un changement global de I'exposition aux
pesticides chez les sujets peut donc ne pas étre lié aux mesures mises en ceuvre, mais plutot
a un changement des pratiques phytosanitaires dans le voisinage. La comparaison des
niveaux d’exposition avant et aprés une intervention ou entre deux groupes nécessiterait donc
de prendre en compte certaines variables d’ajustement caractérisant l'usage récent de

pesticides dans le voisinage des habitations.
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8.2.1.2. Appendix B - Table of health outcomes investigated in the
epidemiological studies in the articles selected for scoping review

(N=98)

Health outcomes n (N=98) %

Blood cancer 14 14.3
Parkinson's disease 10 10.2
All cancer (types not specified) 5 5.1
Liver cancer 5 51
Brain cancer 5 51
Breast cancer 5 51
_Centra! nervous system (CNS) and miscellaneous intracranial and 5 51
intraspinal neoplasms '

Kidney cancer 5 5.1
Preterm births 5 5.1
Limb reduction defects 4 4.1
Hypospadias 4 4.1
Neural tube defect (anencephaly/iniencephaly) 4 4.1
Neuroblastoma and other peripheral nervous cell tumors 4 4.1
Gene polymorphism 4 4.1
Congenital heart defects 4 4.1
Fetal growth indicators (birth lenght, head circumference, ...) 4 4.1
Gastrointestinal anomalies 3 3.1
Low birth weight 3 3.1
Cognitive performance 3 3.1
Bone cancer 3 3.1
Autism spectrum disorders 3 3.1
Craniofacial congenital malformations 3 3.1
Spina bifida 3 3.1
Full-Scale Intelligence Quotient (FSIQ) 3 3.1
Sarcomas 3 3.1
Retinoblastoma 2 2.0
Colorectal cancer 2 2.0
Pancreas cancer 2 2.0
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Health outcomes

n (N=98)

%

Small penis

Bladder cancer

Biological effect

Carcinomas and melanomas

Other respiratory symptoms
Urogenital congenital malformations
Amyotrophic lateral sclerosis

All types of malformations

Fetal death

Prostate cancer
Attention-deficit/hyperactivity disorder (ADHD)
Asthma

Anotia/microtia

Birth outcomes (all included)
Anorectal atresia/stenosis
Anomalies of the urinary system
Anomalies of the lung

Allergy

Respiratory congenital malformations
Testicular germ cell tumors (TGCT)
Gastroschisis

Malignant melanoma

Mortality

Multiple congenital anomalies
Musculoskeletal defects

Intrauterine growth retardation
Neonatal death under 24 hours
Hypertrophic pyloric stenosis
Choanal Atresia or stenosis
Neurological disorders (all included)
Reproductive health outcomes (testicular size, breast size)
Acute pesticide intoxications
Encephalocele

Diaphragmatic hernia
Cryptorchidism

Craniosynostosis

Preeclampsia

Lung cancer

Cognitive Decline

Genome-wide methylation

PP R RPRPRRRPRRPRRPRPRRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPRPREPREPEENNNMNNNNNNDN

2.0
2.0
2.0
2.0
2.0
2.0
2.0
2.0
2.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0

209



8.2.1.3. Appendix C - Preferred Reporting Items for Systematic reviews and
Meta-Analyses extension for Scoping Reviews (PRISMA-ScR)
Checklist

REPORTED
SECTION ITEM | PRISMA-ScR CHECKLIST ITEM ON PAGE #

TITLE
Title Identify the report as a scoping review.
ABSTRACT
Provide a structured summary that includes (as
applicable): background, objectives, eligibility
Structured o X ;
summary 2 criteria, sources of e_wdence, charting metho@s, 2
results, and conclusions that relate to the review
questions and objectives.
INTRODUCTION
Describe the rationale for the review in the context
Rationale 3 of whgt is alrgad_y known. Explain why the revie_w 3.5
questions/objectives lend themselves to a scoping
review approach.
Provide an explicit statement of the questions and
objectives being addressed with reference to their
Objectives 4 key elements (e.g., population or participants, 3.5
concepts, and context) or other relevant key
elements used to conceptualize the review
questions and/or objectives.
METHODS
Indicate whether a review protocol exists; state if
Protocol and and where it can be accessed (e.g., a Web
: : 5 . . : : . : 5-7
registration address); and if available, provide registration
information, including the registration number.
Specify characteristics of the sources of evidence
Eligibility criteria 6 used as eligibility cr_iter?a (e.g., years consid_ered, 5.7
language, and publication status), and provide a
rationale.
Describe all information sources in the search (e.g.,
Information databases with dates of coverage and contact with
% 7 . . - 5-7
sources authors to identify additional sources), as well as
the date the most recent search was executed.
Present the full electronic search strategy for at
Search 8 least 1 database, including any limits used, such 5-7
that it could be repeated.
Selection of State the process for selecting sources of evidence
sources of 9 (i.e., screening and eligibility) included in the 5-7
evidencet scoping review.
Describe the methods of charting data from the
included sources of evidence (e.g., calibrated forms
Data charting or forms that have been tested by the team before
10 . g 5-7
processt their use, and whether data charting was done
independently or in duplicate) and any processes
for obtaining and confirming data from investigators.
List and define all variables for which data were
Data items 11  sought and any assumptions and simplifications 5-7
made.
Critical appraisal If done, provide a rationale for conducting a critical
of individual 12 appraisal of included sources of evidence; describe  Non
sources of the methods used and how this information was applicable
evidence§ used in any data synthesis (if appropriate).
Synthesis of 13 Describe the methods of handling and summarizing 5.7
results the data that were charted.
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REPORTED
SECTION ITEM | PRISMA-ScR CHECKLIST ITEM ON PAGE #

RESULTS
. Give numbers of sources of evidence screened,
Selection of S . . )
assessed for eligibility, and included in the review,
sources of 14 . . . 7
. with reasons for exclusions at each stage, ideally
evidence . .
using a flow diagram.
Characteristics of For each source of evidence, present
sources of 15  characteristics for which data were charted and 7-16
evidence provide the citations.
C.m'f:al appraisal If done, present data on critical appraisal of Non
within sources of 16 . . . :
) included sources of evidence (see item 12). applicable
evidence
Results of For each included source of evidence, present the
individual sources 17  relevant data that were charted that relate to the 7-16
of evidence review questions and objectives.
Synthesis of Summarize and/or present the charting results as
18 : : o 7-16
results they relate to the review questions and objectives.
DISCUSSION
Summarize the main results (including an overview
Summary of of concepts, themes, and types of evidence
: Y 19  available), link to the review questions and 16-21
evidence s .
objectives, and consider the relevance to key
groups.
Limitations 20 Discuss the limitations of the scoping review 21.92
process.
Provide a general interpretation of the results with
Conclusions 21 | respect to the review gquestions and objectives, as 22
well as potential implications and/or next steps.
FUNDING
Describe sources of funding for the included
. sources of evidence, as well as sources of funding Non
Funding 22

for the scoping review. Describe the role of the applicable
funders of the scoping review.

JBI = Joanna Briggs Institute; PRISMA-ScR = Preferred Reporting Items for Systematic reviews and
Meta-Analyses extension for Scoping Reviews.

*Where sources of evidence (see second footnote) are compiled from, such as bibliographic databases,
social media platforms, and Web sites.

T A more inclusive/heterogeneous term used to account for the different types of evidence or data
sources (e.g., quantitative and/or qualitative research, expert opinion, and policy documents) that may
be eligible in a scoping review as opposed to only studies. This is not to be confused with information
sources (see first footnote).

I The frameworks by Arksey and O’Malley (6) and Levac and colleagues (7) and the JBI guidance (4,
5) refer to the process of data extraction in a scoping review as data charting.

8 The process of systematically examining research evidence to assess its validity, results, and
relevance before using it to inform a decision. This term is used for items 12 and 19 instead of "risk of
bias" (which is more applicable to systematic reviews of interventions) to include and acknowledge the
various sources of evidence that may be used in a scoping review (e.g., quantitative and/or qualitative
research, expert opinion, and policy document).

From: Tricco AC, Lillie E, Zarin W, O'Brien KK, Colquhoun H, Levac D, et al. PRISMA Extension for

Scoping Reviews (PRISMA-ScR): Checklist and Explanation. Ann Intern Med. ;169:467—-473. doi:
10.7326/M18-0850
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8.2.2. Article 2
8.2.2.1. Appendix A - Grid for quality assessment of the reviewed studies

Reference of the article:

1) Representativeness of the population included
L1 Population poorly characterized (0)
[J Population non-representative (specific populations as children or pregnant women)
1)
1 Population representative (including both children and adults living in the vicinity of
fields) (2)
1 Not applicable (N/A)

2) Reliability of exposure measurement
[ Single matrix or search for non-specific pesticide compounds (0)
L1 Multiple matrices or repeated measurements in the same matrix (1)
[J Multiple matrices and repeated measurements in multiple matrices (2)
1 Not applicable (N/A)

3) Reliability of spatial determinants measurement
1 Questionnaires (0)
[J Simple scores generated with GIS (1)
1 Complex scores generated with GIS or field investigations (2)
[J Not applicable (N/A)

3) Reliability of non-spatial determinants measurement
[ Self-administrated questionnaires (0)
L] Interviews (1)
[ Investigations at home or combination of several approaches (2)
[J Not applicable (N/A)

4) Consideration of other sources of exposure for the pesticides studied (occupational,
paraoccupational, dietary, and household factors)

[J No (0)
[ Partially (1)
1 Totally (2)
[J Not applicable (N/A)
Comments:
Category:
O A (0-25)
Total score = / = % O B (26-50)
O C (51-75)
[J D (76-100)
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8.2.2.2. Appendix B - Detailed score of quality for the reviewed studies

Population Reliability of Reliabil_ity of Reliability of Consideration
Reference adequacy exposure d spayal non-spatlal of the other Total Score Category
measurement eterminants determinants sources of
measurement measurement exposure
(Babina et al., 2012) 1 0 1 0 1 30% C
(Béranger, 2014) 2 1 2 2 2 90% A
(Bradman et al., 2011) 1 1 2 2 2 80% A
(Butler-Dawson, 2018) 1 1 0 1 2 50% B
(Chevrier et al., 2013) 1 0 2 0 2 50% B
(Coronado et al., 2011) 2 2 2 2 0 80% A
(Dereumeaux et al., 2018) 1 0 2 1 2 60% B
(Fernandez et al., 2020) 1 0 0 0 1 20% D
(Galea et al., 2015) 2 2 2 2 2 100% A
(Gibbs et al., 2017) 0 2 1 N/A 0 38% C
(Glorennec et al., 2017) 1 1 1 0 2 50% B
(Gunier et al., 2011) 2 1 1 1 2 70% B
(Gunier et al., 2013) 1 0 1 1 1 40% C
(Gunier et al., 2014) 0 1 2 N/A N/A 50% B
(Harley et al., 2019) 1 1 2 2 2 80% A
(Harnly, et al., 2009) 1 1 2 1 2 70% B
(Hogenkamp et al.; 2004) 0 0 1 1 1 30% C
(Hung et al., 2018) 1 1 1 1 0 40% C
(Kock et al., 2002) 1 2 1 1 1 60% B
(Muhoz-Quezada et al., 2012) 1 1 0 0 2 40% C
(Plascak, et al., 2018) 2 1 2 1 2 80% A
(Royster et al., 2002) 0 0 1 1 1 30% C
(Sammartano et al., 2019) 2 0 0 0 2 40% C
(Siriwat et al., 2019b) 1 1 N/A 1 0 38% C
(Takser et al., 2004 0 0 0 1 1 20% D
(Tao et al., 2019) 1 0 0 0 0 10% D
(Ward et al., 2006) 1 1 2 N/A 2 75% A
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8.2.3. Article 3
8.2.3.1. Pesticides products

Table S 1. Selected pesticides along with physico-chemical properties and ecotoxicological

values.

Pesticide Substance Approval Banned Log
Name CAS DT50? DT90?
type group status* date Kow

Acylamino 71626-11-

Benalaxyl Fungicide ) Not approved 2021 66.8 222 3.54
acid 4
, o ) 188425-
Boscalid Fungicide Carboxamide 85.6 Approved 254 1000 2.96
_ o _ 57966-95-
Cymoxanil Fungicide Acetamid . Approved 35 - 0.67
. 175013-
Pyraclostrobin Fungicide Strobilurin 18:0 Approved 33.3 234 3.99
Fungicide,
. 107534-
Tebuconazole = Plant growth Triazole e Approved 47.1 177 3.7
regulator
. . o o 141517-
Trifloxystrobin Fungicide Strobilurin 917 Approved 1.69 20.9 4.5
2 field

8.2.3.2. Pesticide analysis procedure
e Chemicals and materials

Solvents were HPLC-grade quality. Acetonitrile (JT Baker), Methanol (JT Baker), and
ammonium acetate (5 mM pH7 JT Baker) were supplied by Atlantic Labo (Eysines, France).
The acetic acid was 99.7% purity (Sigma-Aldrich, St Quentin Fallavier, France). Milli-Q grade
water was prepared from a Milli-Q system (Millipore SA, St Quentin les Yvelines, France)
according to the following criteria: total organic carbon < 2 ppb, resistivity 18,2 MQ at 20 °C.
All the pesticides and internal standards were of a high purity grade (purity > 98%) from
Cluzeau Info Labo (Ste Foy la Grande, France). Nitrogen gas was > 99.9995% purity, supplied

by Messer (France SAS, Carbon Blanc, France).

The summary of the optimized parameters HPLC-MS/MS defined for each substance is
presented in Table S2. For analyzed compounds, a high-performance liquid chromatography
separation was realized with an HPLC Infinity 1290 using a C18 kinetex column (1.7um C18
100A 100x2.1mm Phenomenex, Torrance CA, USA). The detection was performed using a
triple quadrupole 6495B from Agilent Technologies (Santa Clara, CA, USA). After separation,
the compounds were ionized with an electrospray-type source in positive mode. Nitrogen was

the collision gas, allowing analysis in tandem mass spectrometry in dynamic MRM mode. Two
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transitions were used to identify each substance: a quantifier transition (QT1) from the
fragmentation of the precursor ion into the product ion and a qualifier transition (QT2) from the
product ion. The ratio of quantifier and qualifier transitions QT1/QT2 should remain the same
and is a part of the validation method.

Table S 2: Optimized conditions for HPLC-MS/MS analysis with acetic phase including the
guantifier transition (QT1) and qualifier transition (QT2), the Collision cell exit potential (CE),
Retention time (RT), lonization mode and ratios of QT1/QT2. Isotopically labeled standards are
reported in purple.

ACETIC ACID PHASE
Quantifier CE Qualifier CE RT lonization
Substances transition (QT1) QT transition (QT2) CT (min) mode QT1/QT2

Atrazine d5 221.1->179.0 16 - - 8.43 +
Benalaxyl 326.1->148.1 20 326.1->91.1 54 11.09 + 1.1
Boscalid 343.0->306.9 16 343.0->139.9 16 9.79 + 4.3
Cymoxanil 221.1->175.9 4 221.1->149.9 4 5.56 + 1.9
Pyraclostrobin 388.0->194.0 10 388.0->163.1 25 11.32 + 14
Tebuconazole 308.2->70.1 25 308.2->125.0 45 10.94 + 13.5

Tebucé’gazo'e 314.19->71.8 16 - - | 109 +

Terb“éﬁgaz'”e 235.0->179.0 12 - - | 963 +
Trifloxystrobin 409.1->186.0 12 409.1->145.0 52 11.78 + 1.4

e Extraction procedure

Wipe and hand washing water samples were stored at -20°C as per the previous extraction
procedure. Two different methods were developed depending on the matrix type (i.e., wipe

and hand washing water).
Wipe Extraction

The extraction was conducted on a whole wipe. First, a mixture of isotopically labeled
standards previously prepared in methanol was added to the sample. Two sequential
extractions were performed by adding 2 x 50mL of acetonitrile into a 100mL glass bottle. The
ultrasonic extraction (VWR) was conducted over 15 min. An amount of 10mL of the final extract

solution was evaporated under nitrogen flux until a 200uL final volume was reached.
Hand washing water extraction

For hand washing sample water, a mixture of isotopically labeled standards previously
prepared in methanol was added to the 1mL sample. Then, 120uL was directly injected and
analyzed by LC/MS/MS (Dynamic MRM mode).
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e Analytical procedure
HPLC-MS/MS

An HPLC Infinity 1290 from Agilent Technologies (Santa Clara, CA USA) was used coupled to
a quadrupole mass spectrometer 6495B from Agilent Technologies. The column used to
separate the substances after the 5 pL injection was a Kinetex column (100 x 2.1 mm ; 1,7 pm,
Phenomenex, Torrance CA, USA) with a reverse phase C18 kept at 45°C and a mobile phase
gradient (0.5 mL.min) adapted to the analytical method (Table S 3).

Table S 3: Mobile phases used in the column of HPLC-MS/MS

Mobile phase A B

Milli-Q water + 0,1 % acetic acid +
5mM ammonium acetate

Acetic acid phase Methanol

During analysis, the gradient changes from a 100% aqueous phase to a 100% organic phase
in 14 min. The gradient changes back to the 100% aqueous phase in 2 min to condition the
system before the next injection. After separation, the substances were ionized by an
electrospray source in positive mode. Nitrogen was used in the collision cell to conduct the
mass spectrometry analysis with the dynamic mode MRM.

e QA and QC
Blanks

A blank sample was conducted for every series of samples prepared to identify potential
contamination during extraction steps. The blanks went through the entire analytical process.
Four substances were affected by contamination issues: one of them was concerned by one-
time blank contamination (benalaxyl), whereas recurring contaminations were noticed for the
others. For those late substances, the HPLC instrument residual contaminations were
identified as responsible for the blank contamination. To avoid any false quantification, the
concentrations measured in the blank samples were deducted from the wipe and hand washing
sample concentrations. Blanks were also used to calculate limits of quantification when

necessary (see below).
Matrix reference material and absolute recoveries

An artificial spiked wipe or mineral water (Vittel, France) with the target compounds was used
in each batch of sample extractions to control potential matrix effects during extraction and
ensure correct recoveries. The wipe and hand washing water reference material consists of
wipe samples or mineral water, with no pesticide contamination, spiked with a mixture of
isotopically labeled standards and native substances at known concentrations. The spiked

samples were then extracted following the protocol described above.
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The quality of substance recovery after extraction was assessed by calculating recoveries as

follows:

— Cmeasured_Ci
Recoveryy, = e (@)
spiked

where Cmeasured iS the final concentration of the spiked substances measured in the matrix reference material; Ci is
the concentration measured in the unspiked matrix; and Cspiked iS the spiked concentration.

The substances presented recoveries ranging from 80 to 110% with variabilities below 20%
for the wipe matrix and from 92% to 105% with variabilities below 15% for hand washing water
(Table S4).

Limits of quantification

Two types of limits of quantification were calculated and combined to determine a final LOQ

for each substance.

A limit of quantification was calculated from the matrix reference material spiked (wipe or
mineral water) with known concentrations. For each substance, the ratio of the amount of
injected substance reported to the initial extracted sample must exhibit a signal-to-noise ratio
(S/N) of at least over 10. The noise zone used to quantify the S/N value is usually selected just
before the peak. Limits of quantification were validated using a batch of matrix reference
samples spiked at the concentration identified as LOQ. Parameters of the analysis (quantifier
and qualifier transitions, QT1/QT2, S/N ratio) were verified to validate the limit of quantification.

The final limits of quantification were then compared to blank concentrations multiplied by 10
(Blank-LOQ). The highest concentration between Blank-LOQ and the final LOQ was chosen
as consolidated LOQ. The final consolidated limits of quantification are reported in Table S4.

Table S 4: Recoveries and limits of quantification for all the substances.

. . - e Extraction Final limit of

Extraction Final limit of quantification o I 1

Substance recovery (%) (ng per wipe) recovery (./0) quant|f|cat|qn (ng L)

) : Hand washing Hand washing water

wipe wipe
water

benalaxyl 90 0.06 96 0.2
boscalid 102 0.06 99 8.0
cymoxanil 83 1.00 105 60.0
pyraclostrobin 101 1.50 93 0.4
tebuconazole 106 0.05 97 0.7
trifloxystrobin 110 0.02 100 0.5

Validation of analysis

Instrumental precisions and performances were verified before every batch of matrix (wipe and
hand washing water) analysis using a mixture of native substances and isotopically labeled
standards at known concentrations. Those calibration curves obtained were used to calculate

the concentrations of substances in the samples. Quantification recoveries were therefore
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verified by comparing calculated concentrations after analysis based on calibration curves and
initial concentrations. As internal-labeled standards and native substances might have a slight
difference in responses, a response coefficient (Ki) was calculated before every sequence of
analysis to correct the variations between ILS and substance:

Kl — mxXAILS (b)

myLs X Ay

Ki: response coefficient of the substance compared to its associated internal-labeled standard
myx. mass of the substance x in the mixture solution

As: internal-labeled standard area

miLs: mass of the internal-labeled standard in the mixture solution

Ax: area of the substance x

From this response coefficient, the mass of each substance can be calculated using the
following equation:

_ Kl:XmIL_gXAx (C)

=
ArLs

mx: mass of the substance of interest in the sample

Ki: response coefficient of the substance compared to its associated internal-labeled standard
mEI: mass of internal-labeled standard added to the sample before extraction

Ax: area of the substance of interest

AETI: area of internal-labeled standard

A long-term quality control of blanks and calibration has been conducted by the laboratory to
assess the stability of analytical quality in order to identify potential anomalies and validate
analytical series. In addition, the comparison of the areas of the internal-labeled standard
obtained for matrix samples and spiked matrix reference material was automatically performed
to identify potential additional matrix effects of specific samples (wipe and hand washing

water).

8.2.3.3. Pesticide quantification frequencies and median concentrations of
guantified pesticides by type of sample
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Figure S1 — Pesticide quantification frequencies and median concentrations of quantified pesticides by type of sample for the three houses included in the
PESTIPREV study.
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8.2.4. Article 4

8.2.4.1.

Information on pesticides

Properties and use information of the eight pesticides researched in wipes

Substance Benalaxyl Benalaxyl-M Boscalid Cyflufenamide Cymoxanil Folpel Pyraclostrobin Tebuconazole Trifloxystrobin
CAS Number 71626-11-4  98243-83-5 188425-85-6 180409-60-3  57966-95-7 133-07-3 175013-18-0 107534-96-3 141517-21-7
Properties
Molecular mass 325.40 325.40 343.21 412.36 198.18 296.56 387.82 307.82 408.37
Pv (mPa) @ 5.72x10%*  05.95 x10%? 7.2x10°4 3.54x1002 1.5x10°02 2.10x10°? 2.60x1005 1.30 x10%3 3.40 x10%®
DTso soil (days) ® 33.2 98.5 484.4 210 17 1.65 41.9 365.00 0.34
Use
Use ¢ FU FU FU FU FU FU FU FU, PG FU
black root,
blue mold, and powdery owder downv and downy and owder black spot,
late blight, mildew, late p y powdery y powdery black rot, P Y botrytis, downy
Examples of targets . mildew, gray . powdery : ) mildew, black
downy blight, gray : mildew : mildew, leaf mildew and powdery
: mold, botrytis mildew spot .
mildew mold spot mildew, leaf
spot.
Possible association . benalaxy_l, folpel . .
- folpel pyraclostrobin folpel cymoxanil, ! trifloxystrobin tebuconazole
on vines . boscalid
pyraclostrobin
Indicative dose applied g 75 600 25 90 1520 100 108 65
on the vine (g/ha)
Use on other crops d Veg CFV C, F, Veg C, F, Veg Veg - C, F, Veg C, F, Veg C, F, Veg
Mean quantities sold
in Gironde between 761 310 1,390 1,200 7,008 107,418 336 2,392 4,925

2018 and 2020 (kg)

a Vapor pressure at 20 °C (mPa), ® Aerobic Soil Half-Life (Avg, Days) (lab at 20 °C), ¢ FU: fungicide, PG : Plant Growth regulator, ¢ F: Fruit-growing, V=Vegetable growing,

C=Cereals
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8.2.4.2. Description of the outdoor environment

Description of the outdoor environment (n=28 dwelling, 227 samples)

N (%) Mean [min — max]
Dwelling environment (n=28)
Phytosanitary risk
low or very low 3 (10.7)
medium 8 (28.6)
high or very high 17 (60.7)
Relative humidity
<60% 0 (0)
[60 — 70%][ 2(7.1)
270% 26 (92.9)
Period of the last spraying
> 1 week 9 (32.1)
< 1 week 7 (25.0)
< 1day 12 (42.9)
Weather
Cumulative rainfalls (mm) the month before the visit 123.4 (40.3 — 216.6)
Average wind speed (m/s) the day before the visit 2.2(1.1-3.5)
Average relative humidity (%) the week before the visit 78.7 (66.2 — 84.2)
Outdoor samples (n=127)
Cleaning score 2.49 (0-7)

Distribution of the score ‘probability of a recent pesticide application’ (N=28 dwellings)

Probability of a recent pesticide application

Occurence (N)

Score

8.2.4.3. Description of the air renewal, track-in, and cleaning scores

e Frequency of contact with the indoor surfaces
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Frequency of contact with indoor surfaces (N=543)

N (%)
Frequency of contact
rarely or never 126 23.2
several times a month 4 0.7
several times a week 18 3.3
every day or almost every day 395 72.7

e Airrenewal score

At the level of each sample zone, we obtained an air renewal score by combining elements

related to 1/ the air sealing of the building and 2/ the airing habits of the occupants (cf. tables).

The mean, minimum and maximum values of the score were respectively equal to 5.9, 0 and

10.5.

Descriptive analysis of the air sealing of the building (n = 543 sample zones)

N (%)
Year of building
<1945 224 (41.3)
1946 - 1999 188 (24.1)
> 2000 131 (30.2)
Isolation
No 356 (65.6)
Yes, partially 187 (34.4)
Yes, totally 0 (0)
Window and doors density (m2number of doors and windows)
<10 196 (36.1)
]10 — 15] 216 (39.8)
>15 131 (24.1)
Type of windows/doors glazing
Only single glazed windows/doors 502 (92.4)
Double and single glazed windows/doors mixed 22 (4.1)
Only double-glazed windows /doors 19 (3.5)
Ventilation system
No ventilation devices 337 (62.0)
Natural ventilation (ventilation grids) 9 (1.7)
Single or double flow ventilation 197 (36.3)
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Descriptive analysis of the airing habits of the occupants (h =543 sample zones)

N (%)
Airing habits during the day
Rarely or never 34 (6.3)
Several times a week 60 (11.0)
Daily 449 (82.7)
Opening windows at night
Yes 120 (22.1)

Distribution of the air renewal score (N=543 sampled zones)

— )

e Track-in score

The mean, minimum and maximum values of the score were respectively equal to 8.9, 2 and
17.
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Descriptive analysis of the track-in score’s components (n =543 sample zones)

N (%)
Communication with the garden
No passage 260 (47.9)
Passage (secondary entrance) 179 (33.0)
Passage (main entrance) 104 (19.2)
Room capacity (number of persons)
1 70 (12.9)
2 266 (49.0)
3 42 (7.7)
4 151 (27.8)
5 14 (2.6)
Animals in the room
Rarely or never 267 (49.2)
Occasionally, frequently 52 (9.6)
Systematically 224 (41.3)
Shoes removal
Rarely or never 317 (58.4)
Occasionally, frequently 13 (2.4)
Systematically 213 (39.2)
Doormat at the main entrance
No 439 (0.80)
Outdoor activities
Rarely or never 53 (9.8)
Several times a week 152 (28.0)
Daily 338 (62.2)
Laying out the laundry
Rarely or never 122 (22.5)
Occasionally, frequently 145 (26.7)
Systematically 276 (50.8)

Distribution of the track-in score (N=545 sampled zones)

il
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e Cleaning score
The mean, minimum and maximum values of the score were respectively equal to 3.8, 0 and
8.

Descriptive analysis of the cleaning score’s components (n =543 sample zones)

N (%)
Period of the last cleaning
more than 6 months 196 (36.1)
between 3 and 6 months 42 (7.7)
between 1 and 3 months 41 (7.6)
between 1 week and 1 month 77 (14.2)
less than a week 116 (21.4)
less than two days 71(13.1)
Cleaning mode
No cleaning 173 (31.9)
Dry cleaning by wiping 233 (42.9)
Dry cleaning by vacuuming 57 (10.5)
Wet cleaning 80 (14.7)

Distribution of the cleaning score (N=543 sampled zones)

[

8.2.4.4. Descriptive analysis of the components estimating the latent
variable ‘household activity level’

Distribution of the components estimating the latent variable ‘household activity level’

Med [min —max]

House density (inhabitant/m?) 0.023 [0.002-0.052]
Total number of occupants 3 [1-5]

Mean age of occupants 41 [18-82]
Number of workers 2 [0-4]

8.2.45. Pesticide surface loadings per surface type sampled outdoor

225



Pesticide surface loadings per surface type sampled outdoor (h=227)

Exterior window . Frequently Element of the
. Furniture . Floors Pool area Other surfaces
glazing touched objects vegetable garden
(N=94) (N=41) (N=29) (N=24) (N=20) (N=17) (N=2)
Benalaxyl
Mean (SD) 8.26 (15.8) 197 (539) 24.7 (40.6) 4.71 (3.63) 19.5 (35.4) 14.3 (29.7) 7.59 (8.15)

Median [Min-Max]
Boscalid

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Cyflufenamide

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Cymoxanil

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Pyraclostrobin

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Folpel

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Tebuconazole

Mean (SD)

Median [Min-Max]
Trifloxystrobin

Mean (SD)

Median [Min-Max]

2.35[0.230-91.9]

248 (755)
13.5 [2.34-2,520]

10.8 (17.1)
5.25[0.286-119]

74.0 (106)
23.7 [11.7-388]

1.99 (2.38)
0.982 [0.314-6.51]

676 (1500)

297 [18.7-12,300]

131 (702)
5.04 [0.331-5,570]

35.7 (85.5)
10.5 [0.208-657]

18.8 [0.414-2,460]

99.7 (247)
14.4 [1.26-1010]

190 (363)
28.3 [0.460-1,480]

1,750 (4,670)
80.9 [3.21-17,700]

23.6 (66.2)
1.94 [0.254-200]

12,200 (36,900)
744 [45.9-166,000]

950 (4930)
21.1[0.245-28,400]

283 (768)
44.8 [0.612-4,410]

17.0[0.126-187]

51.7 (78.3)
21.6 [10.5-278]

97.0 (92.8)
75.3 [1.15-315]

916 (1150)
427 [28.0-3140]

3.09 (2.61)
2.45[0.742-8.43]

4,840 (8,480)
638 [43.7-31,500]

231 (731)
38.5[2.02-3,770]

154 (254)
37.0 [1.34-1,070]

4.06 [0.431-14.9]

16.7 (14.9)
11.8 [2.85-51.3]

28.2 (34.5)
17.5 [1.07-154]

123 (205)
35.0 [10.9-718]

1.65 (2.96)
0.652 [0.238-10.3]

1,900 (2,790)
809 [27.3-12300]

177 (514)
12.3 [0.571-2420]

166 (449)
16.6 [0.536-2080]

6.37 [0.571-91.2]

694 (na)
694 [694-694]

12,200 (36,000)

486 [108-121,000]

3,020 (9340)

16.2 [2.16-31,100]

29.3 (32.9)
11.4 [1.75-92.2]

2.11[1.41-81.4]

60.6 (107)
13.7 [2.90-251]

58.9 (156)
13.5 [0.879-617]

513 (619)
137 [21.1-1,280]

0.796 (0.303)
0.861 [0.375-1.19]

1,380 (1560)

1,090 [73.4-5,440]

257 (435)
55.0 [2.75-1,260]

518 (1920)
10.0 [3.87-7,450]

7.59[1.82-13.4]

51.6 (36.1)
51.6 [26.1-77.2]

70.1 (43.3)
70.1[39.5-101]

1,400 (1940)
1,400 [30.9-2,770]

3.77 (4.52)
3.77[0.575-6.96]

27,300 (38,300)
27,300 [188—
54,400]

258 (211)
258 [109-407]

339 (452)
339 [19.7-658]
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8.2.4.6.

guantification

Heat maps of outdoor and

indoor pesticide frequencies of

Heat map of outdoor pesticide frequencies of quantification (%)
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Heat map of indoor pesticide frequencies of quantification (%)
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8.2.4.7. Coefficients of the SEM measurement model
e Qutdoor contamination

Correlogram of pesticide surface loadings (log-transformed) for outdoor surfaces

Clog_Bosca_ng_m2_|
. Clog_Pyra_ng_m2_|

Clog_Tebu_ng_m2_|

“X

Clog_Tebu_ng_m2_|

. Clog_Cymo_ng_m2_|
0 Clog_Folpel_ng_m2_|
@ Clog_Bena_ng_m2_|
0 Clog_Cyflu_ng_m2_|
. Clog_Triflo_ng_m2_|

rsunn @ DGO GO ® o
e B® ©66OO |
o DO OOO® |

0
e BODD OO |,
s BDOD® @@ o

e BOOOO® @ |
) -0.8
Clog_Triflo_ng_m2_| .
-1

The latent variable ‘pesticide contamination of outdoor surfaces’ was estimated from the
surface loadings of five pesticides searched in the PESTIPREYV study. Tebuconazole was not
included considering its possible non-agricultural use in wood treatment. Moreover,
cyflufenamide and trifloxystrobin were excluded giving their highly correlated concentrations
with other pesticides. Correlations were added between cymoxanil and folpel because they

are frequently applied simultaneously on the vine.

Model 1 (outdoor contamination): coefficients of the SEM measurement model

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standa_lr(_nzed
error coefficient
Pesticide SL benala_xyl 1.000 - - 0.828
conamnaiono S-S Ligz o oost oo osd
cymoxani . . . .

°”td‘(’lg\r/§|”f)aces SL folpel 1.110 0.089 0.000 0.777
SL tebuconazole 1.186 0.102 0.000 0.729
Pesticide SL benala_xyl 1.000 - - 0.753
contamnination of SL boscalid _ 0.474 0.169 0.005 0.777
indoor surfaces SL cymoxanil 1.184 0.297 0.000 0.889
(level 2) SL folpel 1.214 0.317 0.000 0.852
SL tebuconazole 0.646 0.275 0.019 0.562
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e Indoor contamination

Correlogram of pesticide surface loadings (log-transformed) for indoor surfaces
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The latent variable ‘pesticide contamination of indoor surfaces’ was estimated from the surface
loadings of seven pesticides searched in the PESTIPREV study. Tebuconazole was not

included considering its possible non-agricultural use in wood treatment. Correlations were

o

o

6

added for pesticides frequently applied simultaneously on vine and/or arable crops. The latent
variable ‘recent outdoor pesticide deposits’ was estimated from surface loadings of the same

pesticides as those retained for the estimation of the latent variable ‘pesticide contamination
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of indoor surfaces. The following table presents the factor loadings of the parameters used to

estimate the latent variables.

Table - Model 2 (indoor contamination): coefficients of the SEM measurement model

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standqrgjlzed
error coefficient
SL benalaxyl 1.000 - - 0.945
icid SL boscalid 1.039 0.039 0.000 0.735
Con; en‘:‘itlf]ztign of SLcymoxanil 0.860 0.027 0.000 0.608
indoor surfaces SL cyflufenamide 0.763 0.025 0.000 0.540
(level 1) SL folpel 0.951 0.028 0.000 0.673
SL pyraclostrobin 0.932 0.032 0.000 0.660
SL trifloxystrobin 0.814 0.027 0.000 0.576
SL benalaxyl 1.000 - - 0.805
Pesticide SL boscalid _ 0.659 0.200 0.001 0.604
contamination of SL cymoxanil . 0.460 0.173 0.008 0.495
indoor surfaces SL cyflufenamide 0.661 0.154 0.000 0.743
(level 2) SL folpel . 1.074 0.182 0.000 0.939
SL pyraclostrobin 0.436 0.124 0.000 0.705
SL trifloxystrobin 0.687 0.159 0.000 0.732
SL benalaxyl 1.000 - - 0.787
SL boscalid 0.710 0.149 0.000 0.813
Recent outdoor SL cymoxanil _ 0.866 0.160 0.000 0.886
deposits SL cyflufenamide 0.915 0.232 0.000 0.693
SL folpel 1.155 0.260 0.000 0.758
SL pyraclostrobin 0.653 0.130 0.000 0.840
SL trifloxystrobin 1.410 0.244 0.000 0.936
House density 1.000 - - 0.755
Household Number of occupants 1.243 0.251 0.000 0.910
activity level Mean age -1.171 0.251 0.000 -0.875
Number of workers 0.980 0.252 0.000 0.730
8.2.5. Article 5

8.2.5.1. Description of the air renewal, track-in, and cleaning scores

Description of the air renewal, track-in, and cleaning scores for samples collected on high
horizontal surfaces (n=116), floors (n=128) and frequently touched surfaces (n=272)

High horizontal Frequently touched

Floors
Score surfaces (n=128) surfaces
(n=116) (n=272)

Air renewal score

Mean (SD) 6.1(1.8) 6.0 (1.8) 5.9 (1.8)

Median [Min-Max] 6 [0-10.5] 6 [0-10.5] 6 [0-10.5]
Track-in score

Mean (SD) 9.2 (3.6) 9.4 (3.6) 8.4 (3.0)

Median [Min-Max] 9 [2-17] 9 [2-17] 9 [2-16]
Cleaning score

Mean (SD) 0 (0) 5.5(0.8) 4.0 (3.0)

Median [Min-Max] 0 [0-0] 6 [0-7] 5 [0-8]
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8.2.5.2.

Pesticide surface loadings in outdoor wipe samples (ng/m?)

Outdoor pesticide surface loadings

Pesticide surface loadings (ng/m?)

Substance
(N=208)

Benalaxyl

Mean (SD) 41.2 (230)

Median [Min, Max] 5.02 [0.126, 2460]

Missing 88 (42.3%)
Boscalid

Mean (SD) 115 (367)

Median [Min, Max] 21.6 [1.11, 2520]

Missing 153 (73.6%)
Cyflufenamide

Mean (SD) 63.6 (175)

Median [Min, Max] 13.4 [0.337, 1480]

Missing 53 (25.5%)
Cymoxanil

Mean (SD) 692 (2350)

Median [Min, Max] 82.9 [3.94, 17700]

Missing 148 (71.2%)
Folpel

Mean (SD) 4600 (18600)

Median [Min, Max] 456 [22.9, 166000]

Missing 72 (34.6%)
Pyraclostrobin

Mean (SD) 8.94 (33.2)

Median [Min, Max] 0.828 [0.196, 200]

Missing 170 (81.7%)
Tebuconazole

Mean (SD) 511 (3320)

Median [Min, Max] 11.6 [0.571, 31100]

Missing 45 (21.6%)
Trifloxystrobin

Mean (SD) 130 (632)

Median [Min, Max] 14.5[0.208, 7450]

Missing 11 (5.3%)
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Outdoor pesticide surface loadings (N=208)

Pesticide surface loadings (ng/m?)

(N=208)

Mean (SD) Median [Min, Max] Missing
Substance
Benalaxyl 41.2 (230) 5.02 [0.126, 2460] 88 (42.3%)
Boscalid 115 (367) 21.6[1.11, 2520] 153 (73.6%)
Cyflufenamide 63.6 (175) 13.4 [0.337, 1480] 53 (25.5%)
Cymoxanil 692 (2350) 82.9 [3.94, 17700] 148 (71.2%)
Folpel 4600 (18,600) 456 [22.9, 166,000] 72 (34.6%)
Pyraclostrobin 8.94 (33.2) 0.828 [0.196, 200] 170 (81.7%)
Tebuconazole 511 (3320) 11.6[0.571, 31,100] 45 (21.6%)
Trifloxystrobin 130 (632) 14.5[0.208, 7450] 11 (5.3%)

8.2.5.3. SEM measurement models

e Contamination of high horizontal surfaces

Correlogram of pesticide surface loadings (log-transformed) for high horizontal surfaces
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The latent variable ‘pesticide contamination of high horizontal surfaces’ was estimated from
the surface loadings of six pesticides searched in the PESTIPREYV study. Tebuconazole was

not included considering its possible non-agricultural use in wood treatment. Moreover,

)
@

@

cyflufenamide was excluded giving that its surface loading was highly correlated with other
pesticide concentrations. Correlations were added for pesticides frequently applied
simultaneously on the vine (boscalid-pyraclostrobin and pyraclostrobin-folpel). The latent

variable ‘recent outdoor pesticide deposits’ was estimated from the surface loadings of the six
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pesticides retained for the estimation of the latent variable ‘pesticide contamination of high

surfaces’.

Model 1: coefficients of the SEM measurement models

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standa}r(jlzed
error coefficient

SL benalaxyl 1.000 - - 0.818
Pesticide SL boscalid 1.046 0.138 <0.001 0.696
contamination of ~ SL cymoxanil 0.887 0.100 <0.001 0.789
high surfaces SL folpel 0.935 0.088 <0.001 0.906
(level 1) SL pyraclostrobin 1.090 0.118 <0.001 0.800
SL trifloxystrobin 1.076 0.099 <0.001 0.911
SL benalaxyl 1.000 0.886
Pesticide SL boscalid 0.871 0.274 0.001 0.709
contamination of ~ SL cymoxanil 0.783 0.219 <0.001 0.855
high surfaces SL folpel 1,084 0.294 <0.001 0.861
(level 2) SL pyraclostrobin 0.384 0.184 0.037 0.856
SL trifloxystrobin 0.529 0.147 <0.001 0.845
House density 1,000 0.765
Household activity Number of occupants 1,209 0.227 <0.001 0.913
level Mean age -1,147 0.221 <0.001 -0.897
Number of workers 0.979 0.238 <0.001 0.729

e Frequently touched surfaces

Correlogram of pesticide surface loadings (log-transformed) for frequently touched surfaces
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The latent variable ‘pesticide contamination of frequently touched surfaces’ was estimated
from the surface loading of six pesticides searched in the PESTIPREV study. Tebuconazole
was not included considering its possible non-agricultural use in wood treatment. Moreover,
cyflufenamide was excluded giving that its surface loading was highly correlated with
trifloxystrobin. Correlations were added for pesticides frequently applied simultaneously on the

vine (boscalid-pyraclostrobin and pyraclostrobin-folpel). The latent variable ‘recent outdoor
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pesticide deposits’ was estimated from the surface loadings of the six pesticides retained for

the estimation of the latent variable ‘pesticide contamination of high surfaces’.

Model 2 (frequently touched surfaces): coefficients of the SEM measurement models

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standa}r(jlzed
error coefficient
SL benalaxyl 1.000 - - 0.910
Frequently SL boscalid 0.935 0.067 0.000 0.721
touched surface  SL cymoxanil 0.916 0.041 0.000 0.899
contamination  SL folpel 0.832 0.039 0.000 0.888
(level 1) SL pyraclostrobin 0.902 0.059 0.000 0.762
SL trifloxystrobin 0.901 0.048 0.000 0.838
SL benalaxyl 1.000 - - 0.868
Frequently SL boscalid 0.685 0.218 0.002 0.632
touched surface  SL cymoxanil 0.363 0.105 0.001 0.650
contamination  SL folpel 0.807 0.158 0.000 0.838
(level 2) SL pyraclostrobin 0.398 0.158 0.011 0.614
SL trifloxystrobin 0.768 0.161 0.000 0.835
SL benalaxyl 1.000 - - 0.808
SL boscalid 0.708 0.143 0.000 0.831
Outdoor o) ¢y moxanil 0.922 0.180 0.000 0.726
pesticide 4 ' ' ' '
deposits SL folpel . 1,171 0.221 0.000 0.795
SL pyraclostrobin 0.640 0.125 0.000 0.845
SL trifloxystrobin 1.328 0.236 0.000 0.904
House density 1,000 - - 0.743
Household Number of occupants 1,313 0.271 0.000 0.946
activity level Mean age -1,137 0.251 0.000 -0.835
Number of workers 1,027 0.256 0.000 0.752
e Floors

Correlogram of pesticide surface loadings (log-transformed) for floors
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The latent variable ‘pesticide contamination of frequently touched surfaces’ was estimated

from the surface loading of six pesticides searched in the PESTIPREV study. Tebuconazole

was not included considering its possible non-agricultural use in wood treatment. Moreover,

trifloxystrobin was excluded. Correlations were added for pesticides frequently applied

simultaneously on the vine (boscalid-pyraclostrobin and cymoxanil-folpel). The latent variable

‘outdoor pesticide deposits’ was estimated from the surface loading of the six pesticides

retained for the estimation of the latent variable ‘pesticide contamination of high surfaces’.

Model 3 (floors): coefficients of the SEM measurement models

Latent variable Indicator Estimate Stg?r%?rd p-value Siine?ﬁg?;?d

SL benalaxyl 1.000 - - 0.878
SL boscalid 1.086 0.102 0.000 0.838
Floor SL cyflufenamide 0.937 0.087 0.000 0.855
CO”(tIZ‘\rg{‘f)“O” SL cymoxanil 0.595 0.073 0.000 0.728
SL folpel 0.872 0.099 0.000 0.745
SL pyraclostrobin 0.794 0.098 0.000 0.702
SL benalaxyl 1.000 - - 0.883
SL boscalid 0.641 0.152 0.000 0.724
Floor SL cyflufenamide 0.716 0.157 0.000 0.743
contamination ) v oxanil 0.802 0.156 0.000 0.823

(level 2) Y : : ' '
SL folpel 1,031 0.160 0.000 0.923
SL pyraclostrobin 0.729 0.119 0.000 0.910
SL benalaxyl 1.000 - - 0.809
SL boscalid 0.581 0.167 0.001 0.614
O“t‘?"?‘d” SL cyflufenamide 0.754 0.150 0.000 0.796
Féz;tggits SL cymoxanil 1.098 0.232 0.000 0.801
SL folpel 1,303 0.240 0.000 0.876
SL pyraclostrobin 0.548 0.138 0.000 0.679
House density 1,000 - - 0.748
Household Number of occupants 1,205 0.235 0.000 0.892
activity level Mean age -1,204 0.260 0.000 -0.898
Number of workers 0.967 0.247 0.000 0.703

8.2.5.4. Results of alternative models
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e High horizontal surfaces (Model 1b)

Model 1b

Outdoor environment

Local crop

pesticides

54(.15)" __ | Past use of agricultural

density

.28(.19)."5‘?_':; Outdoor pesticide
deposits

28(.23y5 -~

N .39(.24)

Level 2: house, n=30

Pesticide

contamination of high
surfaces
Occupants
Household T -47(22)
activity level
Track-in —_22(10)* Pesticide
= contamination of high
Air renewal - "_'_05(_10)n5 surfaces
Building Level 1: sample, n=116

P-value: **<0.15, * <0.10, * <0.05, ** <0.001, "> 0.15

Model 1b (elevated surfaces): coefficients of the SEM measurement models

Latent variable  Indicator Estimate Standard p-value Standa_rc_j|zed
error coefficient

. SL benalaxyl 1.000 - - 0.817
Congenfﬁgggn of SLboscalid 1.056 0.139 <0.001 0.699
high horizontal SL cymoxanil 0.885 0.100 <0.001 0.788
surfaces SL folpel _ 0.935 0.088 <0.001 0.906
(level 1) SL pyraclostrobin 1.089 0.119 <0.001 0.798
SL trifloxystrobin 1.078 0.099 <0.001 0.911
Pesticide SL benaquyl 1.000 - - 0.872
contamination of SL boscalid . 0.819 0.278 0.003 0.663
high horizontal SL cymoxanil 0.801 0.217 <0.001 0.852
surfaces SL folpel _ 1,108 0.288 <0.001 0.857
(level 2) SL pyraclostrobln 0.367 0.181 0.043 0.833
SL trifloxystrobin 0.525 0.148 <0.001 0.829
SL benalaxyl 1.000 - - 0.789
SL boscalid 0.628 0.166 <0.001 0.679
Outdoor pesticide  SL cymoxanil 1.267 0.246 <0.001 0.842
deposits SL folpel 1,501 0.287 <0.001 0.872
SL pyraclostrobin 0.653 0.161 <0.001 0.732
SL trifloxystrobin 1.155 0.264 <0.001 0.731
House density 1,000 - - 0.766
Household activity Number of occupants 1,213 0.227 <0.001 0.917
level Mean age -1,138 0.219 <0.001 -0.892
Number of workers 0.977 0.237 <0.001 0.730
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Fit indices for model 1b

Estimator  Model x2 (df) P RMSEA CFI TLI AIC

BIC

ML 208 (145) <0.001 0.061 0.92 0.90 1516

1722

e Floors (Model 2b)

Model 2b

Outdoor environment Level 2: house, n=31

Local crop .52(.15)" _| Past use of agricultural
density - pesticides . -18(.16)

.39(.18) Pesticide
contamination of

floors

Qutdoor pesticide

69 (20" _
deposits

Occupants

ar(tey
Household
activity level

T -24(13y

Building Level 1: sample, n=128

Pesticide
contamination of
floors

P-value: * <0.10, * <0.05, ** <0.001, "s=0.10
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Model 2b (floors): coefficients of the SEM measurement models

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standqrgjlzed
error coefficient
SL benalaxyl 1.000 - - 0.878
A SL boscalid 1.086 0.102 0.000 0.838
Contarﬁi‘;‘;tion SL cyflufenamide 0.937 0.087 0.000 0.855
(level 1) SL cymoxanil 0.595 0.073 0.000 0.728
SL folpel 0.872 0.099 0.000 0.745
SL pyraclostrobin 0.794 0.098 0.000 0.702
SL benalaxyl 1.000 - - 0.883
Floor SL boscalid . 0.641 0.152 0.000 0.724
contamination SL cyflufenamlde 0.716 0.157 0.000 0.743
(level 2) SL cymoxanil 0.802 0.156 0.000 0.823
SL folpel 1,031 0.160 0.000 0.923
SL pyraclostrobin 0.729 0.119 0.000 0.910
SL benalaxyl 1.000 - - 0.809
Outdoor SL boscalid _ 0.581 0.167 0.001 0.614
pesticide SL cyflufena_m|de 0.754 0.150 0.000 0.796
deposits SL cymoxanil 1.098 0.232 0.000 0.801
SL folpel 1,303 0.240 0.000 0.876
SL pyraclostrobin 0.548 0.138 0.000 0.679
House density 1,000 - - 0.748
Household Number of occupants 1,205 0.235 0.000 0.892
activity level Mean age -1,204 0.260 0.000 -0.898
Number of workers 0.967 0.247 0.000 0.703
Fit indices for model 2b
Estimator Model x? (df) RMSEA CFl TLI AIC BIC
MLR 312 (152) 0.08 0.83 0.80 1188 1399

e Frequently touched surfaces (Model 3b)

Model 3b (elevated surfaces): coefficients of the SEM measurement models

Latent variable Indicator Estimate Standard p-value Standa_wdued
error coefficient

SL benalaxyl 1.000 - - 0.911
Pesticide SL boscalid 0.934 0.067 0.000 0.723
contamination of  SL cymoxanil 0.918 0.041 0.000 0.901
high surfaces SL folpel 0.829 0.039 0.000 0.889
(level 1) SL pyraclostrobin 0.900 0.059 0.000 0.764
SL trifloxystrobin 0.897 0.048 0.000 0.838
SL benalaxyl 1.000 - - 0.797
Pesticide SL boscalid 0.703 0.252 0.005 0.602
contamination of ~ SL cymoxanil 0.542 0.149 0.000 0.807
high surfaces SL folpel 1,053 0.223 0.000 0.955
(level 2) SL pyraclostrobin 0.370 0.179 0.039 0.561
SL trifloxystrobin 0.805 0.199 0.000 0.779
House density 1,000 - - 0.747
Household activity Number of occupants 1,324 0.275 0.000 0.949
level Mean age -1,136 0.253 0.000 -0.831
Number of workers 1,033 0.258 0.000 0.753
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8.3. Outils utilisés pour I'enquéte épidémiologique dans I'étude
PESTIPREV
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8.3.1. Questionnaire

A. Occupants du logement

1. Quelles sont les caractéristiques des adultes occupant le logement ?

Occupant

Numeéro d’inclusion

la. Sexe
0=M,1=F

1b. Age (ans)

1c. Niveau d’étude :
1 = Sans diplome,
brevet des colleges,
2= CAP, BEP,

3= Bac.
Technologique ou
professionnel,

4= Bac général,
5=Bac +2 ou 3,

6= 2éme ou 3éme
cycle des grandes
écoles et universités

1d. Profession :

Code CITPOS :

le. Secteur
d’activité :

Code NAFO08 :

1f. Groupe
socioprofessionnel :
1= Agriculteurs
exploitants,

2= Artisans,
commercants et chefs
d’entreprise,

3= Cadres et
professions
intellectuelles
supérieures,

4= Professions
intermédiaires,

5= Employés,

6= Ouvriers,

7= Retraités,

8= Autres personnes
sans activité
professionnelle.
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2. Un ou plusieurs habitants du logement exerce(nt)-t-il(s) un emploi
impliquant la fabrication ou la manipulation de produits pesticides ?

O=non;1=oui;2=NSP

3. Quelles sont les caractéristiques des enfants occupant le logement ?
Occupant
1 2 3 4 5
Numeéro d’inclusion |—I_I__I- | |- (B |__l_I-
LIl | LIl | LIl | L1l | LIl |
3a. Sexe | | | | L
0 = Homme, 1= Femme — — — — —
3b. Age (ans) |l |l |l |l | -
B. Caractéristigues du logement
4. Quelle est la date de construction du logement ? O | | I |
5. Sinon, quelle est la période de construction du logement ? L
0 =avant 1900, 1 = 1900-1945, 2 =1946-1969, 3=1970-1999, 4=2000-2019 —
6. Quel est le mode de construction principal du logement ? L
0 = béton, 1=brique, 2=pierre, granit, 3= bois, 4= autre, 5 =NSP —
7. Votre logement est-il isolé thermiguement (isolation des murs, des
combles, des sols ?
0 = non, 1= oui totalement, 2= oui, partiellement, 3=ne sait pas |
Notes (nature des travaux, date) :
8. Quelle est la surface totale du logement (pieces habitables) ? | m2

9. Combien le logement comprend-il d’étages ?

10. Le logement comprend-il ? 0 = non, 1= oui, 2=ne sait pas

10a. Un grenier/comble :

10b. Une cave :

10c. Un vide sanitaire :

10d. Un garage :




11. Avez-vous effectué des travaux de rénovation (gros ceuvre, second
ceuvre) dans le logement au cours des 6 derniers mois ?

0 = non, 1= oui, 2 = ne sait pas

Noter lesquels (nature des travaux/piéces) :

C. Pratiques d’hygiéne des occupants

12. Durant le mois précédent, avez-vous séché votre linge en extérieur ?

0 =non ; 1 = oui, de temps en temps, 2 = oui, systématiquement

D. Animaux domestigues

13. Possédez-vous un ou plusieurs animaux domestiques ?

0=non ;1 = oui

SIOUl:

14.

Type d’animal :
0 =chat; 1 = chien ; 2 autre, préciser

15.

L’animal sort-il dans le jardin ou dans

I’environnement extérieur proche du logement ?
O=non;l=oui;2=NSP

16.

Si oui, a quelle fréquence est-il sorti a 'extérieur
du logement ?

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2=
tous les jours < 30 min/ jour ; 3 = tous les jours - 30 min a 1h
jour ; 4 =tous les jours > 1h

- 16a. Au cours des deux derniers jours ?
- 16b. Au cours de la semaine derniére ?

- 16c. Au cours du mois dernier ?

17.

Lavez-vous votre animal domestique ?
0=non; 1=oui;2=NSP

18.

Si oui, de quand date le dernier lavage de I’animal
?

0 =<1 mois; 1=1-6 mois; 2> 6 mois, 3=NSP

E. Utilisation de pesticides au domicile

19. Votre logement a-t-il été traité (traitement curatif, lasure) contre les

20.

insectes qui attaguent le bois (termites, capricornes, vrillettes ...) au cours

des 5 derniéres années ?
0 = non, 1= oui, 2=ne sait pas

Si oui, en quelle année ?
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21. Au cours de I'année écoulée, avez-vous utilisé au domicile certains des produits pesticides

(antiparasitaires pour animauy, insecticides (insectes volants, rampants, ttt. contre les maladies des
plantes) ? A quelle frégquence en moyenne ?

Précisions sur les produits

Fréguence moyenne

s d’utilisation, date de derniere Localisation utilisation Photo
(type, référence) SO
utilisation
O
O
O
O

F. Activités au jardin

22. Possédez-vous ? 0 =non, 1= oui, 2= ne sait pas

- 22a. Un potager :

- 22b. Un jardin d’agrément ou une terrasse :  |__|

23. Au cours de I’année écoulée, avez-vous utilisé dans le jardin certains des produits pesticides

suivants (désherbants, insecticides, ttt. contre les maladies des plantes) ? A quelle fréquence ?

Précisions sur les produits
(type, référence)

Fréquence moyenne d’utilisation,
date de derniére utilisation

Localisation utilisation

Photo

24. Si vous possédez un potager, attendez-vous pour récolter vos

fruits et Iégumes aprés un épandage ?

0=non, 1 =oui

25. Si oui, combien de jours attendez-vous ?

26. Lavez-vous ces produits avant consommation ?

0=non, 1 =oui

|__Il__Ijours
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27. Epluchez-vous ces produits avant consommation ? L
0 =non, 1 =oui —

28.Un ou plusieurs occupants ont-ils réalisé certaines des activités suivantes au cours de la

semaine écoulée ? A quelle fréquence ?
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/ jour ; 3 = tous les jours - 30 min &
1h jour ; 4 =tous les jours > 1h

- 28a. repas en extérieur |__|
- 28b. jardinage ||
- 28c. jeux/sport ||
- 28d. repos, lecture ||

- 28e. autre ; préciser :

29. Etes-vous averti a ’'avance par le propriétaire de I’exploitation viticole la plus proche
de la date des épandages de produits phytosanitaires ? |
0 =non; 1 =oui, 2 = ne sait pas

30. Si oui, quelles étaient les dates des derniers épandages agricoles durant le mois précédent ?

| T T
| T T
N | I 4 | | | O | O | 4 | |
| T T
31. Si non, observez-vous des pulvérisations de produits

phytosanitaires depuis votre domicile ? ||

0 =non; 1 =oui, 2 = ne sait pas
32. A quelle date avez-vous observé un épandage agricole pour la L VIV

derniére fois ?
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Autre

« Quel est I'état de vos relations avec le(s) viticulteur(s) voisin(s) ?

« Seriez-vous d’accord pour que nous le(s) contactions pour obtenir des informations sur ses pratiques
culturales ?

0 Oui O Non [ NSP

0/

% Etes-vous d’accord pour participer, a I'issue de cette étude, a une enquéte sur 'acceptabilité de la mise
en place de mesures de prévention chez les riverains de zones viticoles ?
[J Oui [JNon [INSP

Notes :

246



8.3.2. Cahier d’observations

FICHES DE PRELEVEMENTS
EXTERIEUR

Observations météo (notes ensoleillement, direction du vent) :

Plan extérieur du site avec position des collecteurs, localisation des prélevements, position des parcelles :
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Informations générales :

Parcelle(s) limitrophe(s)

e Développement foliaire au moment du prélévement : |__| o
0= absence de feuillage ; 1= début végétation ; 2= pleine végétation

e Hauteur des vignes : |__|__|__|cm

o Gestiondel’interrang : ......................ool

Remarques :

Obstacles (a positionner sur le plan)

Type et description de I'obstacle :

Porosité :

oL
S
>
M
>
° L

0 = barriere végétale (haie ...), 1 = barriere physique (mur, barriére...), 2 = barriére topographique (talus ...)

Distance au

logement (M) :

Distance au
champ (m) :

Hauteur

(m):
S
|
|
S
|
S P

Largeur

(m):
| P
| Y
| Y
|
| Y
| P
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Prélévements :

Dernier Mode de
B yag nettoyage
. d'utilisation | g(face prélevée et/ou | 0=>6moss rincipal A
Id. éch . - 0 = raremt/ jamais : NP 1= 3-6 mois, P p Précisions sur le
Matrices Matériau 1= plsr fois/mois | N objets préleves et/ou 2=1-3 Mois - 0 = absence, i Photo
: . : ; — humi rélevement
2= plsr fois/sem.; dimensions 3=1sem.-1 1= humide, p
3=ts les jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
Ext1 | Sol de laterrasse || || [
Ext 2 Mobilier de jardin ; || | | ]
préciser :
Si présent
Ext 3 Objet de jardinage L L L o
; préciser :
Ext4 |Siprésent L] |__| || O
Piscine ; préciser :
Si présent
Ext5 Objet dans le L - - O
potager ; préciser :
Si présent
Ext 6 | Jeux enfants | || || [
(installations fixes) ;
préciser :
Ext7
Autre : - - - B
Notes :
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ZONE ENTREE
Plan de la piece avec position des collecteurs, localisation des préléevements, position des ouvrants et des ventilations.
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Informations générales :

Caractéristiques/équipements de la piéce

Entrée séparée du salon : 0=non;1=oui:|_|
Nombre d’ouvrants donnant sur I’extérieur :
|__| fenétres |__| portes et portes-fenétres
|__| simple |__| double vitrage
Orientation des ouvrants ext : |__||__|
Nombre de porte(s) intérieure(s) : |__|

Etage : |_|

Surface de la piece : |__||__||__| m?

Systéme de ventilation : |_|

0 = aucun dispositif ; 1=ventilation naturelle (grilles d’aération) ; 2=VMC
simple flux, 3=VMC double flux

Fonctionnement de la ventilation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Présence d’un systéme de climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Fonctionnement de la climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Chauffage en fonctionnement : |__|

0=non; 1=oui;2=NSP

Travaux effectués les 6 derniers mois : |__|
0=non; 1=oui;2=NSP

Pratiques de ventilation/d’hygiéne

Fréquence moyenne d’ouverture des ouvrants extérieurs de la piéce :
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére . |__|

- Au cours du mois dernier : ||

Fréquence moyenne d’ouverture de(s) porte(s) intérieure(s)

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére :  |__|

- Au cours du mois dernier : |

Ouverture des ouvrants ext. la nuit : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Fréquence a laguelle les occupants se déchaussent dans la

piece: | |

0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Présence d’animal(aux) domestique(s) dans cette piéce : |
0 =rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiquement

Présence d’un paillasson dans I’entrée 0 =non; 1 = oui: |__|

Nombre de tapis dans la piece 0O=non; 1 =oui: |__|
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Prélévements :

Dernier Mode de
Fréquence
dutilisati o nettoyage | npettoyage
) ualisation | grface prélevée et/ou 0=>6mois, principal .
Id. éch . , . 0 = raremt/ jamais . , p 1= 3-6 mois, Précisions sur le
Matrices Matériau - Wt nb objets prélevés et/ou ~1-3 mois - 0 = absence, A Photo
1= plsr fois/mois 2=1-3 mois ; ~ ! prelevement
2= plsr fois/sem.; dimensions 3=1sem.-1 1= humide,
3=ts les jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
Ent1 | Sol || || O]
Si présent : Surface
horizontale en
Ent2 | hauteur ; préciser || || [l
Ent 3 | Interrupteur || || || O]
Sujet :
Semelle de JEN | | o A | A
chaussures — — —
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PIECE A VIVRE PRINCIPALE (SALON)
Plan de la piéce avec position des collecteurs, localisation des prélevements, position des ouvrants et des ventilations
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Informations générales :

Caractéristiques/équipements de la piece

Nombre d’ouvrants donnant sur I’extérieur :
|__| fenétres |__| portes et portes-fenétres
|__| simple |__| double vitrage
Orientation des ouvrants ext.: |_||__|
Nombre de porte(s) intérieure(s) : |__|

Etage : |_|

Surface de la piece : |__||__||__| m2

Systéme de ventilation : |_|

0 = aucun dispositif ; 1=ventilation naturelle (grilles d’aération) ; 2=VMC
simple flux, 3=VMC double flux

Fonctionnement de la ventilation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Présence d’un systéme de climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Fonctionnement de la climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Chauffage en fonctionnement : |__|

0=non ;1 =oui;2=NSP

Travaux effectués les 6 derniers mois : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Pratiques de ventilation/d’hygiéne

Fréquence moyenne d’ouverture des ouvrants extérieurs de la piéce :

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/ jour ;
3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére ;. |__|

- Au cours du mois dernier : ||

Fréquence moyenne d’ouverture de(s) porte(s) intérieure(s)

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/ jour ;
3 =tous les jours - 30 min & 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére :  |__|

- Au cours du mois dernier : |

Ouverture des ouvrants ext. la nuit 0 =non; 1 =oui: |__|

Fréguence a laquelle les occupants se déchaussent dans la
piece: | |

0 =rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiquement

Présence d’animal(aux) domestique(s) dans cette piéce : |__|
0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Nombre de tapis dans la piece 0 =non; 1 =oui: |__|
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Prélévements :

Dernier M
Fréguence alE ale
d utilisati o nettoyage | npettoyage
) utlisation | g,rface prélevée et/ou 0=>6 mois, principal L
Id. éch . - 0 = raremt/ jamais . p p 1= 3-6 mois, Précisions sur le
Matrices Matériau 1= plsr fois/mois | N objets préleves et/ou 2=1-3 Mois - 0 = absence, i Photo
: . : ; — humi rélevement
2= plsr fois/sem.; dimensions 3=1sem.-1 1= humide, p
3=tsles jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
Salon
L | sol | | ]
Vitrage extérieur
Salon ~
2 fenétre ou porte- | | L]
fenétre
Surface
Salon | horizontale en L] L] [
3 hauteur ; préciser : — —
Mobilier (surf.
Salon | horizontale) ; L L L [
4 préciser : — — _—
Salon
5 Interrupteur || || || O]
Objet
fréquemment
Salon ay 6 - u
s | manipulé ; | | |
préciser :
Salon | Autre ; préciser :
; | L L O
Notes :
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ZONE CUISINE :
Plan de la piéce avec position des collecteurs, localisation des prélevements, position des ouvrants et des ventilations
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Informations générales :

Caractéristiques/équipements de la piece

e Cuisine séparéedusalon:0=non;1=oui:|_| e Systéme de ventilation : |__|
0 = aucun dispositif ; 1=ventilation naturelle (grilles d’aération) ; 2=VMC
e Nombre d’ouvrants donnant sur I’extérieur : simple flux, 3=VMC double flux
|__| fenétres |__| portes et portes-fenétres e Fonctionnement de la ventilation : |__|
|| simple |__| double vitrage 0=non;1=oui;2=NSP

e Présence d’un systéme de climatisation : |__|
O0=non;1=oui;2=NSP

e Fonctionnement de la climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

e Chauffage en fonctionnement : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

e Orientation des ouvrants ext: |__||__|

e Nombre de porte(s) intérieure(s) : |__|

e FEtage: . : .
ge:|_| o Travaux effectués les 6 derniers mois : |__|
. 0=non; 1 =oui;2=NSP
e Surfacedelapiéce: |__||__|l__|m?2
Pratiques de ventilation/d’hygiéne
e Fréquence moyenne d’ouverture des ouvrants extérieurs de la piéce : e Ouverture des ouvrants ext. lanuit0=non; 1 =oui: |__]|
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour; 3 = tous les jours - 30 min & 1h jour ; 4 =tous les jours > 1h e Fréquence a laquelle les occupants se déchaussent dans la
- Au cours des deux derniéres journées : |__| piece: ||
- Aucours de la semaine derniere : |__| 0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
- Au cours du mois dernier : || systématiquement
e Fréquence moyenne d’ouverture de(s) porte(s) intérieure(s) ¢ Présence d’animal(aux) domestique(s) dans cette piéce : |_|
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/ 0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
jour ; 3 =tous les jours - 30 min & 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h systématiqguement
- Au cours des deux dernieres journées : |__| e Nombre de tapis dans la piece 0=non; 1=oui: |_|

- Au cours de la semaine derniére :  |__|
- Au cours du mois dernier : |
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Prélévements :

Dernier Mode de
Frequence
d utilisati o nettoyage | npettoyage
) utlisation | g,rface prélevée et/ou 0=>6 mois, principal L
Id. éch . - 0 = raremt/ jamais . p p 1= 3-6 mois, Précisions sur le
Matrices Matériau 1= plsr fois/mois | N objets préleves et/ou 2=1-3 Mois - 0 = absence, e Photo
2= plsr fois/sem.; dimensions 3-1 sem.-1 1= humide, prelevement
3=tsles jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
Cuil | Sol || || L]
Vitrage extérieur
Cui 2 | fenétre ou porte- || || L]
fenétre
Surface
, horizontale en
Cui 3 DOST || || [
hauteur ; préciser : — —
: Mobilier (surf.
Cui 4 )
horizontale) ; || || || O]
préciser :
Cui 5 | Interrupteur | | | ]
Objet
fréquemment
Cui 6 | manipulé ; || || || ]
préciser :
Cui 7 | Autre ; préciser : || || || ]
Notes :
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CHAMBRE 1 (chambre adulte)
Plan de la piéce avec position des collecteurs, localisation des prélevements, position des ouvrants et des ventilations
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Informations générales :

Caractéristiques/équipements de la piéce

Numéro d’inclusion des sujets occupant la piéce :

Nombre d’ouvrants donnant sur I’extérieur :
|__| fenétres |__| portes et portes-fenétres
|__| simple |__| double vitrage
Orientation des ouvrants : |__||__|

Nombre de porte(s) intérieure(s) : |__|

Etage : |_|

Surface de la piece : |__||__||__| m?

Systéme de ventilation : |__|

0 = aucun dispositif ; 1=ventilation naturelle (grilles d’aération) ; 2=VMC
simple flux, 3=VMC double flux

Fonctionnement de la ventilation : |_|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Présence d’un systéme de climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Fonctionnement de la climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Chauffage en fonctionnement : |__|

0=non ;1 =oui;2=NSP

Travaux effectués les 6 derniers mois : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Pratiques de ventilation/d’hygiéne

Fréguence moyenne d’ouverture des ouvrants extérieurs de la piece :
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére :  |__|

- Au cours du mois dernier : ||

Fréguence moyenne d’ouverture de(s) porte(s) intérieure(s)

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére : |__|

- Au cours du mois dernier : |

Ouverture des ouvrants ext. lanuit 0 =non; 1 =oui: |__|

Fréquence a laquelle les occupants se déchaussent dans la
piece: |_|

0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Présence d’animal(aux) domestique(s) dans cette piéce: |_|
0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Nombre de tapis dans la piece 0 =non; 1 =oui: |__|
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Prélévements :

Dernier Mode de
Frequence
d utilisati o nettoyage | nettoyage o
) utlisation | g,rface prélevée et/ou 0 => 6 mois, principal Précisions sur le
Id. éch . o 0 = raremt/ jamais . p A 1= 3-6 mois, 205
Matrices Matériau 1= plsr fois/mois | N objets préleves et/ou i TS 0 = absence, prélevement Photo
2= plsr fois/sem.; dimensions 3=1sem.-1 _1=humide,
3=ts les jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
chi1l | Sol | || O
Vitrage extérieur
Ch12 | fenétre ou porte- || || L
fenétre
Surface
horizontale en
Ch13 | hauteur: || || O
préciser :
Mobilier (surf.
horizontale) ;
Chl4 préciser : || || || O
Ch15 | Interrupteur | | | ]
Autre ; préciser :
Ch17 || || || O
Notes :

S| PRESENTE CHAMBRE 2 (enfants) :
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Plan de la piéce avec position des collecteurs, localisation des prélevements, position des ouvrants et des ventilations
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Informations générales :

Caractéristiques/équipements de la piéce

Numéro d’inclusion des sujets occupant la piéce :

Nombre d’ouvrants donnant sur I’extérieur :
|__| fenétres |__| portes et portes-fenétres
|__| simple |__| double vitrage
Orientation des ouvrants ext.: |__||__|
Nombre de porte(s) intérieure(s) : |__|

Etage : |_|

Surface de la piece : |__||__||__| m?

Systéme de ventilation : |__|

0 = aucun dispositif ; 1=ventilation naturelle (grille d’aération) ; 2=VMC
simple flux, 3=VMC double flux

Fonctionnement de la ventilation : |_|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Présence d’un systéme de climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Fonctionnement de la climatisation : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Chauffage en fonctionnement : |__|

0=non ;1 =oui;2=NSP

Travaux effectués les 6 derniers mois : |__|
0=non ;1 =oui;2=NSP

Pratiques de ventilation/d’hygiéne

Fréguence moyenne d’ouverture des ouvrants extérieurs de la piece :
0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére :  |__|

- Au cours du mois dernier : ||

Fréguence moyenne d’ouverture de(s) porte(s) intérieure(s)

0 = rarement ou jamais ; 1= plusieurs fois par semaine, 2= tous les jours < 30 min/
jour ; 3 =tous les jours - 30 min a 1h jour ; 4 = tous les jours > 1h

- Au cours des deux dernieres journées : |__|

- Au cours de la semaine derniére : |__|

- Au cours du mois dernier : |

Ouverture des ouvrants ext. lanuit 0 =non; 1 =oui: |__|

Fréquence a laquelle les occupants se déchaussent dans la
piece: |_|

0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Présence d’animal(aux) domestique(s) dans cette piece : |__|
0 = rarement ou jamais ; 1= occasionnellement ; 2 = souvent, 3 =
systématiqguement

Nombre de tapis dans la piéce 0 =non; 1 =oui: |__|
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Préléevements :

Dernier Mode de
d'utilisati o yag nettoyage .
) utlisation | g,rface prélevée et/ou 0 => 6 mois, principal Précisions sur le
Id. éch . o 0 = raremt/ jamais . p A 1= 3-6 mois, 205
Matrices Matériau 1= plsr fois/mois | N objets préleves et/ou i TS 0 = absence, prélevement Photo
2= plsr fois/sem.; dimensions 3=1sem.-1 _1=humide,
3=tsles jrs ou mois 2 = sec aspiration ;
presque 4= <1 sem., 3=sec
5= < 2jrs essuyage/balayage
ch21 | Sol | || [
Vitrage extérieur
Ch2 2 | fenétre ou porte- || || O
fenétre
Surface
horizontale en
Ch2 3 | hauteur : || || O
préciser :
Mobilier (surf.
horizontale) ;
Ch24 scicar - || || || [
préciser :
Ch25 | Interrupteur | | | ]
Objet
fréquemment
Ch26 quemm L | L | L | O
manipulé ;
préciser :
Autre ; préciser :
Ch2s || || || [
Notes :
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LAVAGE DE MAINS

Identification de

Numéro d’inclusion

Date et heure du

Date et heure du
précédent lavage de

Activités effectuées depuis le dernier lavage de

I’échantillon du sujet lavage de mains : mains
mains
L] cuisine Uintérieur Llextérieur
L] repas Olintérieur Clextérieur
Ll jardinage Ulintérieur Clextérieur
L1 jeux/sport Ulintérieur Clextérieur
LV LV ] .interaction avec les D?ntér?eur Elext(?r?eur
L L] animaux Ulintérieur Clextérieur
I I (] ménage Ointérieur Dextérieur
L] bricolage Ointérieur Cextérieur
[ autre ; préciser : Ointérieur Cextérieur
L1 cuisine Llintérieur Clextérieur
Ll repas Uintérieur Clextérieur
U] jardinage Ulintérieur Clextérieur
L1 jeux/sport Uintérieur Clextérieur
LIV LV [l interaction avec les Llintérieur Clextérieur

animaux

1 ménage

L1 bricolage

L1 autre ; préciser :

Llintérieur Clextérieur
Ointérieur Cextérieur
Llintérieur Clextérieur
Llintérieur Clextérieur
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ANIMAUX DE COMPAGNIE

Identification de I’échantillon

Numéro animal
(se reporter au
guestionnaire)

Surface prélevée et/ou
nb objets prélevés et/ou
dimensions

Notes
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POUSSIERES

Fréquence Dernier Mode de
gt il
d’utilisation Surface prélevée nettoyage nettoyage Scisi |
Piace ) ) (paillasson) et/ou 0=>6mos, principal Prec[s[ons surle

Type d’échantillon | 0= raremt/ jamais . Ve 1= 3-6 moais, 0 = absence, préléevement Photo

1= plsr fois/mois nb objets prélevés 2=1-3 mois ; 1= humide,

2= plsr fois/sem.; et/ou dimensions 3=1 sem.-1 mois 2 = sec aspiration ;

3=ts les jrs ou 4= <l sem., 3 =sec

presque 5=<2jrs essuyage/balayage

1 Paillasson
O Tapis || || O
[J Moquette
] Paillasson
L1 Tapis || || [l
1 Moquette
] Paillasson
O Tapis || || O
[J Moquette
] Paillasson
[ Tapis || || [
1 Moquette
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8.3.3. Calendrier journalier (pages 1 et 2)

o N | | B |

Nom : Prénom : Numéro d’inclusion (renseigné par I'lnserm) :

CALENDRIER JOURNALIER - JOUR 1 Date : |||l Il—_Il_]I

Présence dans les piéces du logement :

Oh 1h 2h 3h 4h 5h 6h 7h 8h 9h 10h 11h 12h
15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45
] -§ | L1 1 ] | | 1 1 | 3 3 4 1 1 | P 1 | ] 1 | ) ¥ P 1 9 i k9 1|

Salon/salle @ manger

Cuisine
Chambre
Jardin/terrasse
Autre

précisez:
Extérieur du logement

précisez:

Activités :
oh 1h 2h 3h ah 5h 6h 7h 8h 9h 10h 11h 12h

15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45
| 1 L1 | 1 | L1 1 . L 1 1 =3 -

Sommeil / repos

Cuisine, repas

Soins personnels

Aération du logement

Ménage

Jardinage

Jeux/ activités sportives

Autres loisirs

Travalil et études

Trajets

Autre : précisez
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Présence dans les piéces du logement :

12h 13h 14h 15h 16h 17h 18h 19h 20h 21h 22h 23h 24h
153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 153045 | 1530 45 | 15 30 45
| 1 |1 .. Judp { 1 1 1 1 [ ]

Salon/salle @ manger

Cuisine

Chambre
Jardin/terrasse

Autre

précisez:

Extérieur du logement
précisez:

Activités :

12h 13h 14h 15h 16h 17h 18h 1%h 20h 21h 22h 23h 24h
15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45 30 45 15 30 45 15 30 45 30 45 15 30 45 15 30 45 15 30 45
| | Ji

rpg inppl sl gas Loy

— &
— &

Sommell / repos

Cuisine, repas

Soins personnels

Aération du logement
Ménage

Jardinage

Jeux activités sportives
Autres loisirs
Travall et éludes

Trajets

Autre : précisez

Notes :
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Titre: Exposition des riverains de parcelles viticoles aux pesticides : de la compréhension des
déterminants de I’exposition aux moyens de prévention

Résumé: Le terme de produits phytopharmaceutiques regroupe une large gamme de substances actives
destinées a protéger les végétaux contre les organismes nuisibles. Leur utilisation massive en milieu agricole ces
derniéres décennies s’est accompagnée d'une contamination généralisée de I'environnement, conduisant a
Iexposition d’espéces non cibles. A cet égard, les populations vivant & proximité des zones d’épandages
phytosanitaires font l'objet de préoccupations nouvelles de la part des chercheurs, des institutions et du grand
public. Le premier objectif de cette these consistait a réaliser une revue bibliographique des travaux scientifiques
portant sur la caractérisation de I'exposition des riverains de zones agricoles et sur I'étude de ses déterminants.
Les résultats de ce travail ont montré que, pour de nombreuses substances actives, les expositions aux pesticides
étaient plus élevées chez les riverains de zones de cultures que pour la population générale. En revanche, les
données scientifiques restaient lacunaires concernant d’autres déterminants potentiels de I'exposition tels que les
pratiques agricoles, les conditions météorologiques, les caractéristiques et le comportement des occupants ou
encore la configuration des logements. Afin d’améliorer notre connaissance de ces facteurs, et cela dans I'optique
de pouvoir proposer a terme des actions de prévention, une étude observationnelle pilotée par I'Université de
Bordeaux a été conduite en Gironde (étude PESTIPREYV). Dans ce cadre, une campagne de mesures a été menée
dans une trentaine de domiciles jouxtant des parcelles de vignes, afin d’y collecter les résidus de pesticides
présents sur des surfaces extérieures et intérieures du logement et d’y rechercher huit fongicides. Le second
objectif de thése consistait a identifier les déterminants de I'exposition individuelle non alimentaire aux pesticides
agricoles des sujets inclus dans I'étude PESTIPREV. Nos résultats, issus d’analyses de modélisation par équations
structurelles, ont montré que la contamination du jardin par les pesticides agricoles était positivement et
significativement associée aux surfaces en vignes situées dans un rayon de 500m autour du logement. En
revanche, des conditions météorologiques dispersives (pluie et vent) étaient de nature a limiter les concentrations
surfaciques observées. A lintérieur du logement, la contamination par les pesticides était positivement associée
aux quantités annuelles moyennes de composés phytosanitaires vendues dans la zone postale du logement, et au
transfert potentiel de pesticides depuis I'extérieur par les occupants. En revanche, le niveau d’activité du foyer, la
fréquence de nettoyage et la fréquence de contact avec les surfaces étaient associés a une diminution de la
contamination. Ces premiers travaux seront complétés par de futures analyses, mais permettent d’envisager des
actions de gestion liées aux pratiques agricoles ainsi que des mesures de prévention individuelle a destination des
populations agricoles, dont I'efficacité et I'acceptabilité resteront a évaluer dans le cadre de futures études
interventionnelles.

Mots clés : Exposition, agriculture, riverains, pesticides, viticulture, prévention

Title: Exposure of people living near vineyards to pesticides

Abstract: The plant protection products include a wide range of active substances intended to protect plants
against harmful organisms. Their massive use in agriculture in the last decades has led to a widespread
contamination of the environment, resulting in the exposure of non-target species. The populations living near fields
treated with pesticides are the object of new concerns from researchers and institutions. The first objective of this
thesis was to conduct a bibliographic review of scientific publications that have characterized the exposure to
pesticides of subjects living near crops and studied its determinants. The results of this review showed that,
exposure to pesticides was higher for people living in agricultural areas than for the general population, for many
active substances. On the other hand, scientific literature remained incomplete regarding other potential
determinants of exposure, such as agricultural practices, meteorological conditions, occupant characteristics and
behavior, and building configuration. In order to improve our knowledge of these factors, to conceive eventually
preventive actions, an observational study led by the University of Bordeaux was conducted in Gironde (the
PESTIPREYV study). A measurement campaign was led in thirty homes adjacent to vineyards to collect pesticide
residues on outdoor and indoor surfaces of the home, in order to search for eight fungicides. The second objective
of the thesis was to identify the determinants of individual non-dietary exposure to agricultural pesticides of the
subjects included in the PESTIPREYV study. Our results, obtained using structural equation modeling, showed that
the contamination of the garden by agricultural pesticides was positively and significantly associated with the area
of vineyards within a 500m radius of the house. On the other hand, dispersive meteorological conditions (rain and
wind) were likely to limit the observed pesticide concentrations. Inside the dwelling, pesticide contamination was
positively associated with the average annual quantity of phytosanitary compounds sold in the postal area of the
dwelling, and with the carrying of pesticides from outside by the occupants. On the opposite, the level of household
activity, the cleaning frequency, and the frequency of contact with surfaces were associated with a decrease in
contamination. These initial results will be completed by future analyses but allow us to consider management
actions related to agricultural practices as well as individual prevention measures for agricultural populations, whose
effectiveness and acceptability will remain to be evaluated in future intervention studies.
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