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Présentation
du programme Seine-Aval

Seine-Aval est un programme d'études et de recherches inter-
disciplinaires a caractére appliqué sur 'estuaire de la Seine qui
a débuté en 1995. La zone d'étude couvre les 160 km de Poses
(en amont de Rouen) a la baie de Seiné:

Il réunit plus d'une centaine de chercheurs dans des disci-
plines aussi diverses que la physique, la géologie, la chimie,
I'écologie, l'écotoxicologie, appartenant a plus d'une vingrai-
ne de laboratoires répartis sur 'ensemble du territoire national
et en Belgique.

Le programme Seine-Aval est piloté par un comité exécurif
constitué par un direcreur, M. Louis-Alexandre Romafia, et
trois membres, MM. Daniel Cossa, Ghislain de Marsily et
Robert Meyer.

Les objectifs principaux fixés au programme Seine-Aval sont
de fournir les connaissances nécessaires a la compréhension du
fonctionnement de |'écosystéme estuarien er de développer
des outils d'aide & la décision pour les acteurs régionaux et
nationaux :

- dans l'optique d’une restauration de la qualité des eaux de la
Seine et de la préservation des milieux naturels de la vallée,

- dans le souci de concilier les différents usages identifiés.
Pour structurer la démarche opérationnelle, quatre-axes de
recherche ont écé développés :

D Hydrodynamique et transport sédimentaire : sont concer-
nés le régime des eaux, |'érosion et la sédimentation. Ces pro-
cessus ont une incidence directe sur la formation du bouchon

Partenaires
du programme Seine-Aval

Le programme scientifique Seine-Aval est inscrit au contrat de
plan Erat-Région de Haute-Normandie et au contrat de plan
interrégional du Bassin parisien.

Les travaux et recherches réalisés dans ce cadre sont financés
par les partenaires suivants :

D la Région Haute-Normandie (maitre d'ouvrage) et les autres
Régions du Bassin parisien (Ile-de-France, Basse-Normandie,
Pays de la Loire, Centre, Picardie, Champagne-Ardennes,
Bourgogne);

P le ministére de 'Aménagement du Territoire et de
I’Environnement;

D les industriels de Haute-Normandie ;

] I'agence de I'Eau Seine-Normandie.

s dedDoosEedDOoOPEENLTOTSPOSPR DT DRSSP OET BDRRDDY

Moyens nautiques
Les moyens nautiques sont fournis par les partenaires suivants :
D I'Ifremer;
D I'Insu/CNRS ;

D la cellule antipollution de la Seine.

vaseux, phénoméne majeur pour le fonctionnement du Systeé-
me estuarien. Cet axe permet aussi de comprendre le transport
et le devenir des contaminants qu'ils soient chimiques ou bio-
logiques ;

D Microbiologie et oxygénation : ont été érudiés les orga-
nismes microscopiques jouant un role essentiel dans le maintien
de la qualité de I'eau, noramment le taux d'oxygeéne dissous
qui connait de graves déficits en période estivale. Sont concer-
nés aussi les germes d'intérét sanitaire ;

P Dynamique des contaminants : on cherche la détermina-
tion des niveaux de concentrations des contaminants chimiques
et 2 mieux connaitre les processus régissant le comportement de
certaines especes chimiques dans l'estuaire ainsi qu'a développer
et intégrer la modélisation biogéochimique aux modéles hydro-
sédimentaires ;

D Edifices biologiques : le constat de I'écat biologique de |'es-
tuaire, I'érude des relations trophiques entre les organismes
vivants, la bioaccumulation le long de certaines chaines ali-
mentaires font partie de ce théme. Cela a impliqué de connaitre
I'érat des populations, d'évaluer leur niveau de contamination et
d'apprécier les effets de cette contamination sur les organismes
(poissons, mollusques bivalves, etc.).

En outre, un importanc travail de modélisacion mathémarique
a permis d'intégrer les données obtenues dans ces différents
domaines. La traduction, sous une forme synthétique et sim-
plifiée, des mécanismes érudiés permert de produire, dans la
mesure du possible, des outils descriptifs et prédictifs du fonc-
tionnement de cet écosysteme continuellement en cours de
réaménagements.
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Introduction

L'estuaire de la Seine est exposé a des apports de contami-
nants* de nature et d'origine trés diverses qui résultent de
I'urbanisation (16 millions d'habitants dont 12 pour l'ag-
glomération parisienne) et de 'activité industrielle (prés de
40 % des activités économiques francaises se sont dévelop-
pées sur le bassin versant de la Seine). Depuis maintenant
prés d'une vingtaine d'années, les programmes de sur-
veillance de la qualité de 'eau dans I'estuaire comme le suivi
de la qualité des eaux de la Seine en aval de Poses conduit
par la cellule antipollution de la Seine de Rouen et le RNO*
mené par I'Ifremer signalent la présence a des niveaux élevés
de contaminants organiques en estuaire et en baie de Seine.
Ce sont bien souvent ces mesures de teneurs trés élevées dans
les organismes qui ont fait prendre conscience de la dégra-
dation de la qualité de I'eau en estuaire. Parmi la multitude
de substances incriminées, les polychlorobiphényles, ou
PCB, représentent un groupe de composés systématique-
ment détectés et particulierement préoccupants.

Chimie, environnement et sante :
une cohabitation fragile

Par la diversicé de ses activités, par le confort et le bien-étre
qu'elle procure, par I'importance des emplois générés, 'in-
dustrie chimique a pris une place essentielle dans I'économie
des sociétés modernes. Sans cesse de nouvelles molécules sont
produites en vue d'applications dans les domaines les plus
divers. Cependant, peu d’activités aussi indispensables que la
chimie paraissent autant suspectes de nuisances. Notre sou-
hait légitime de préserver notre cadre de vie, celui de pou-
voir disposer d'une alimentation abondante et saine, s'oppo-
sent & un développement industriel non maitrisé. Des épi-
sodes tragiques d'un passé récent nous ont fait prendre en
compte les dangers de la chimie. Rappelons, par exemple, le
nuage imprégné de dioxine*® au-dessus de Seveso en
juiller 1976, la marée noire de I'Amoco-Cadiz en mars 1978,
la tragédie de Bhopal en Inde en décembre 1984 ot prés de
4000 personnes sont mortes et oi bien davanrage encore sont
devenues définitivement aveugles, victimes de I'exposition 4
des intermédiaires de synthése lors de I'explosion d'un réac-
teur dans une usine de production de pesticides.

Mais, ces risques technologiques aux conséquences désas-
treuses ne sont pas seuls en cause. Plus sournoisement, la
contamination chronique de toute notre planéte par les rési-
dus chimiques représente une autre menace. A la différence
des pollutions accidentelles, cette contaminarion chronique
se manifeste par une exposition permanente a des substances
i I'état de traces infimes, difficilement détectées, dont la
présence dans le milieu reste parfois insoupgonnée et dont
les effets ne sont pas suffisasmment connus. Clest ce défi,
celui de I'évaluation et de la gestion des risques chimiques
dans I'environnement, que doivent surmonter ensemble les

*expliqué dans le glossaire
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Ce constat de la dégradation de la qualité du milieu, de sa
contamination par des substances potentiellement toxiques
et, plus particulierement, l'observation systématique de
niveaux de présence élevés en PCB sont quelques-unes des
préoccupations i l'origine du programme scientifique Seine-
Aval (voir fascicule « Seine-Aval : un estuaire et ses pro-
blémes »). Pendant prés de quatre ans, des scientifiques de
disciplines complémentaires ont identifié cerraines de ces
substances et les ont suivies dans leur progression vers la
mer pour comprendre leur distribution, leur transpore et
leurs transformarions dans 'estuaire (voir fascicules « La
contamination mértallique » et « Les contaminants orga-
niques qui laissent des traces : sources, transport et deve-
nir »). Ensuite, ils ont précisé leur cheminement dans les
réseaux trophiques (voir fascicule « Patrimoine biologique
et chaines alimentaires »), ils ont bati des modéles pour
décrire, comprendre et, d'une certaine maniére, étre en
mesure de prédire leur comportement (voir fascicule « Les
modeles : outils de connaissance et de gestion »). Enfin, ils
se sont interrogés sur les effets biologiques de ces substances
(voir fascicule « Des organismes sous stress »).

Figure 1 - Conflit d'espace : vasiére, oiseaux et bacs de stockage dans l'es-
tuaire de la Seine.

scientifiques, mais aussi les socio-économistes, les aména-
geurs et les législateurs.

La gestion de l'estuaire de la Seine illustre par des questions
concretes la difficulté que représente la gestion durable d'un
écosysteme fragile : des zones humides qu'il peut y avoir lieu
de reconquérir, des activités portuaires en développement,
le maintien d'une compétitivité induscrielle, des zones
récréatives a préserver, des zones de nourriceries de poissons
d’importance primordiale, la préservation des ressources et
des consommateurs vis-a-vis des pollutions... Il s’agit de
répondre a ces préoccupations tout en sachant qu'en estuaire
la situation se complique parce qu'il faur aussi prendre en
compte les apports du fleuve en amont et préserver I'inté-
grité du milien marin en aval.
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Dans ce fascicule consacré aux contaminants dans les orga-
nismes, il sera trés souvent question des PCB qui forment
un groupe de polluants organiques particuliérement étudiés
dans ce programme scientifique et qui, a différents égards,
apparaissent comme une famille de contaminants types.
Toutefois, d’autres substances organiques trés diverses ont
été mesurées pendant ces investigations, permettant ainsi de
préciser leurs différences de comportement et d’enrichir
notre connaissance des processus de transport et de transfor-
mation dans 'estuaire. Par ailleurs, dés lors qu'on aborde
I'érude des effets biologiques des contaminants dans un éco-
systeéme estuarien comme celui de la Seine, il devient tres dif-
ficile, voire impossible, d'attribuer certains de ces effets a une
classe particuliere de substances. Dans ce fascicule, nous
avons pris le parti d'insister sur les polychlorobiphényles
(PCB), d’une part, et sur les hydrocarbures aromatiques poly-
cycliques (HAP), d'autre part. L'étude de ces deux familles
de composés suffisamment différents permet, semble-t-il,
d’appréhender de manigre assez compleéte la problématique
des contaminants organiques dans les organismes.

Ainsi, dans ce fascicule, seront abordés successivement |'état
de la contamination des organismes, le devenir de ces conta-
minants dans les chaines alimenraires et, enfin, leurs effets
sur les organismes en évoquant les risques associés a la pré-
sence de telles substances.

Contaminants et polluants du milieu marin

Contaminant : substance présente dans le milieu en
concentration supérieure a la normale (substance nacurelle)
ou en concentration détectable (substance de synthése).

Polluant : substance ou énergie introduites par I'homme,
directement ou indirectement, dans le milieu marin
(estuaires compris), provoquant des effets nuisibles tels que

Chapitre |

Quelles sont les substances
chimiques présentes
dans les organismes ?

Contaminants ou polluants organiques? .

A propos des substances chimiques dans le milieu naturel, les
termes de contaminants et de polluants* sont fréquemment
et indifféremment utilisés. Pourtant, les définitions propo-
sées par la communauté scientifique (GESAMP) clarifient
I'usage de ces mots.

Ces définicions renvoient immédiatement a une question
simple et, comme bien souvent, i des réponses qui le sont
beaucoup moins. A partir de quand un contaminant
devient-il un polluant ? En suivant I'axiome de Paracelse
(1493-1541) selon lequel « c’est la dose qui fait le poison »,
il incombe aux chimistes de mesurer ces substances et de pré-
ciser leur distriburion dans I'environnement tant physique
que biologique; c’est tout le volet « exposition ». Les éco-
toxicologues devront quant a eux détailler les effets de ces
composés aux différents niveaux d’organisation du monde
vivant. C'est, trés brievement posé, I'ensemble des questions
soulevées par les substances chimiques dans les organismes :
de quels composés chimiques s'agit-il 2 Quelles sont leurs
teneurs dans les tissus ? Quelles sont leurs caractéristiques
chimiques expliquant leur présence dans les organismes ?
Quel y est leur devenir ? Sont-ils biotransformés, éliminés ou
au contraire accumulés ? Comment se déroulent les transferts
dans les organismes et entre les différentes especes d'une
méme chaine alimentaire ? Quels dangers ces substances pré-
sentent-elles pour les organismes ? Peut-on prévoir cette
contamination, la limiter en vue des urtilisations habituelles
et durables du milieu naturel ?

dommages aux ressources biologiques, risques pour la santé
humaine, entraves aux activités maritimes, notamment la
péche, altération de la qualicé d'utilisation de l'eau de mer
et réduction des agréments.

GESAMP : Group of Experts for the Scientific Aspects of Marine
Pollution.



PCB et HAP : des composés organiques persistants
caracteéristiques des activités humaines

Les techniques analytiques, de plus en plus sensibles et spé-
cifiques, permettent actuellement de traquer les molécules
les plus diverses a des concentrations toujours plus basses

Les PCB et les HAP :
deux familles de polluants prioritaires

Les polychlorobiphényles (PCB) n'existent pas naturelle-
ment. Ce sont des produits obtenus induscriellement par
chloration du biphényle. Cette réaction de synthése conduit
a des mélanges techniques de PCB possédant une grande
stabilité chimique, une bonne résistance au feu, une capacité
diélecrrique élevée. Cer ensemble de caractéristiques
explique leurs nombreuses applications, notamment comme
huiles dans les transformateurs électriques. Pour limiter
leur dissémination dans |'environnement, l'utilisation des
mélanges techniques de PCB a fait 'objet de réglementa-
tions tres restrictives a partir des années soixante-dix dans la
plupart des pays industrialisés, allant jusqu'a I'arréc roral de
leur fabrication, en 1987, pour ce qui concerne la France.
Malgré tout, ces produits sont encore présents dans les
anciens équipements électriques, condensateurs et transfor-
marteurs, encore en Llsﬂge.

1l existe en théorie 209 chlorobiphényles ou congéneres*®
qui se différencient par le nombre et la position des atomes
de chlore sur la molécule de biphényle allant du CB1 (2-
monochlorobiphényle) au CB209 (décachlorobiphényle).
Les congénéres de PCB sont communément désignés par CB
suivi d'un numéro correspondant a leur structure selon la
nomenclature proposée par Ballschmiter & Zell (1980).

Le nombre et la position relative des atomes de chlore dans
la molécule déterminent les propriéeés fondamentales de ces
composés et leur activité biologique.

Les contaminants organiques : quels risques pour le monde vivant?

(voir fascicule « Les contaminants organiques qui laissent
des traces : sources, transport et devenir »).

Parmi toutes les substances chimiques identifiées a I'érac de
traces dans divers compartiments de |'écosystéme estuarien,
les PCB et les HAP possédent plusieurs caractéristiques qui
justifient leur étude dans les organismes.

Par exemple, la solubilité de ces composés dans I'eaun est treés
faible et diminue avec le nombre d’atomes de chlore dans la
molécule de 40 pg/l (0,18 pmol/l) pour le CB52 (2,2°,5,5 -
tétrachlorobiphényle), elle n’est plus que de 2,8 pg/l
(0,008 pmol/l) pour le CB153 (2,2,4,4",5,5 -hexachlorobi-
phényle). Or, un composé peu soluble dans I'eau est soluble
dans les lipides, on dit qu'il est hydrophobe*. Cette carac-
téristique est essentielle quand on s'intéresse aux contami-
nants organiques dans les organismes. Plus un composé est
liposoluble, plus il aura tendance a s'accumuler dans les tis-
sus biologiques les plus riches en graisse. Le caractére hydro-
phobe d'une molécule se définit par une grandeur physique,
le coefficient de partage octanol-eau® (Kow).

La persistance d'un composé dans I'environnement désigne
sa résistance aux processus de dégradation physique, chi-
mique ou métabolique. Dans le cas des PCB, elle s’explique
aussi par la position des atomes de chlore sur la molécule.
L'absence de paires d’atomes de carbone voisins non substi-
tués rend ces composés plus persistants ; c'est le cas des molé-
cules chlorées en positions 2,4,5 -2,3,4 -2,3,4,5 comme, par
exemple, le CB153 (2,2",4,4°,5,5 -hexachlorobiphényle) qui
est le composé le plus persistant. Un composé persistant,
méme présent en faible concentration, aura des effets i long
terme et pourra se révéler plus dangereux qu'une substance

dégradable.

(méta)  (ortho) (ortho)  (meta)

Sl AR

{para) 4 4" (para)

5 6 6 9

(méta)  (ortho) (ortho)  (méta)

Biphényle

o -

CB77 : 3,3',4,4"-tétrachlorobiphényle

CB153: 2,2',4,4' 5,5"-hexachlorobiphényle

Figure 2 - Structures chimiques du biphényle et de quelques PCB.
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Concernant les effets de ces substances, les PCB sans atome
de chlore en position ortho (congénéres non orchosubstitués)
et qui de plus sont substitués par des atomes de chlore en
position 3,4 sur chacun des cycles ont une configuration
coplanaire® qui se rapproche de celle de la dioxine (2,3,7.8 -
TCDD); ce sont les congénéres les plus toxiques.

. El 1
8 g 22 B 2
7 37 3
0 0
6 4
Dibenzo(1,4)dioxine Dibenzo(b,d)furane

cl o cl
cl : : o : : cl
2,3,7,8-tétrachlorodibenzo(p)dioxine

Figure 3 - Structures des dioxines et des furanes chiorés.

Les hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) posseé-
dent des structures a plusieurs cycles benzéniques qui peu-
vent écre substitués. Il est évidemment impossible de dénom-
brer les différents composés de cette famille compte tenu des
multiples substitutions. Les HAP sont présents en faibles
quantités dans les bruts pérroliers ; ce sont les hydrocarbures
pétrogéniques™, d'origine naturelle, qui se caractérisent par

o g

Benzo(a)anthracéne

Naphtaléne Phénanthréne
T
LD ©
Acénaphtyléne Anthracéne
o
e
Acénaphténe Fluoranthéne
[
Fluoréne Pyréne

Figure 4 - Structures chimiques des 16 HAP mesurés dans les organismes.

une forte proportion d’hydrocarbures aromatiques ramifiés
(possédant des groupements alkyles comme substituancs).
Les processus mettant en ceuvre la combustion de martériel
organique (industrie chimique, sidérurgie, incendies,
moteurs a combustion, incinérateurs de déchets urbains)
produisent des hydrocarbures aromatiques polycycliques, ce
sont les hydrocarbures pyrogéniques®. Ces hydrocarbures,
dont l'origine est liée aux activités humaines, sont ceux qui
prédominent dans 'environnement; ce sont principalement
les composés parents, ¢'est-a-dire non ramifiés.

Différents hydrocarbures aromatiques possédant de deux a
six cycles ont été mesurés dans l'environnement, mais les
HAP ne sont pas suivis aussi systématiquement que les PCB
dans les programmes de surveillance.

Emis par voie atmosphérique par des sources les plus
diverses, les HAP ont dans l'environnement un comporte-
ment comparable a celui des PCB. Ils possedent une grande
affinité pour les particules solides et, de ce fait, sont trés pré-
sents dans les sédiments coriers. Leur persistance dans |'en-
vironnement est @ priori plus limitée dans la mesure ot ils
sont sensibles a la lumigre (dégradation photochimique).
Dans les organismes, les HAP, bien qu’hydrophobes, sont
généralement peu accumulés parce qu'ils peuvent érre
métabolisés, tout au moins par les Vercébrés. La préoccu-
pation née de la présence de HAP dans I'environnement est
liée a leurs propriétés cancérigénes ; ¢'est le cas tout parti-
culierement du benzo(a)pyréne, du benzo(a)anthracéne, du
benzo(b)fluoranthéne, de I'indéno(1,2,3-c,d)pyréne et du
benzo(g.h,i)péryléne.

Benzo(a)pyréne

Chryséne

Benzo(bjfluoranthéne Benzo(g,h,i)
péryléne
Benzo(k)fluoranthéne Indéno(1,2,3-c,d)pyréne



La contamination généralisée de I'environnement par les
PCB et les HAP s’explique par leur production er leurs
usages. Ce sont les propriétés physicochimiques fondamen-
tales et les caractéristiques structurales de ces molécules
qui déterminent leur transport, leur transformation et donc
finalement leur distribution. La présence de ces contami-
nants chimiques se justifie essentiellement par leur carac-
tere hydrophobe, c'est-a-dire leur aptitude a s’accumuler
dans les graisses, et par leur persistance, a savoir leur résis-
tance aux processus de dégradations physiques, chimiques
et métaboliques. L'examen détaillé des proportions rela-
tives des différents composés présents dans un échantillon,
ou I'étude des empreintes des contaminants, éclaire sur son
origine et met en évidence les processus agissant sur le
devenir de ces substances.

Compte tenu des faibles niveaux des teneurs rencontrées
dans les tissus, de l'ordre du milliardigéme de gramme par
gramme de tissus, et de ce besoin de sélectivité permettant

L'empreinte des contaminants

Le résultat final de I'analyse des contaminants organiques
est un signal, le chromatogramme, qui est caractéristique
de 'empreinte des contaminants dans le matériel érudié. Les
exemples présentés concernent les chromatogrammes des
PCB dans un extrair de moule et dans de I'huile de foie de
morue. A chaque pic correspond un composé, que ['on iden-
tifie en se référant i des substances éralons analysées dans les
mémes conditions. La taille du pic est proportionnelle a la
quantité de ce composé, c’est I'analyse quantirative.
Généralement, I'empreinte des PCB dans le matériel biolo-
gique est caractérisée par la prédominance du CB153
(2,2°,4,4°,5,5 -hexachlorobiphényle) qui est le composé le
plus persistant. Cette empreinte dépend essentiellement des
« entrées » des contaminants dans 'organisme par l'eau et
la nourriture er de leur éventuelle mérabolisation. L'exa-
men plus déeaillé de ces deux exemples d'empreintes
montre une inversion des proporrions relatives des CB118
et CB149 dans la moule par rapport a celles mesurées dans
I'huile de foie de morue. La contamination observée dans la
moule est directement influencée par celles de U'eau, du
matériel particulaireetr du plancton ; les mollusques ne
sont pas capables de métaboliser ces contaminants. Au
contraire, dans le foie de la morue, espéce nectobenthique®
du large, le CB149 (2,2°,3,4",5",6-hexachlorobiphényle) a
été partiellement métabolisé, et plus intensément que le
CB118 (2,3',4,4",5-pentachlorobiphényle).

Dans une méme espéce prélevée dans un méme secteur géo-
graphique, on observe une distribution identique des difté-
rents congénéres de PCB et une empreinte similaire. Ces
empreintes varient selon les organismes en foncrion de leur
exposition aux contaminants et de leur capacité 4 les €liminer.
Linterprétation des empreintes des HAP s'avere plus déli-
cate en raison de leur moindre persistance dans les orga-
nismes et de la diversité des sources d'hydrocarbures dans
I'environnement.
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la caractérisation des empreintes de contaminants dans des
matrices complexes, on accordera une grande imporrance a
la sensibilité et & la spécificité des mesures.

En dernier lieu, et cest ce qui est le plus préoccupant, les
PCB et les HAP sont des composés toxiques. Le caractere
cancérigéne de certains HAP, notamment celui du
benzo(a)pyrene, est bien connu. Les effets a long terme de
ces composés dépendent notamment de leur capacité a
induire les enzymes* spécifiques permettant leur biotransfor-
mation. De nouveau, ce sont leurs caractéristiques structurales,
c'est-a-dire la position relative des cycles aromatiques dans
le cas des HAP ou celle des atomes de chlore dans le cas des
PCB, qui déterminent leurs propriétés toxiques. Pour ces
composés, des analogies de structure avec la dioxine
(2,3,7,8-TCDD) expliquent les effets a long terme de
quelques-uns des congénéres dits coplanaires apparentés aux
dioxines (dioxine-like PCBs).

Huile de foie de morue B138

c
== CB118
CB149 >

«— CB138
CB149

CB153 —m

Moule CB153 —p

CB118

WP P

Figure 5 - Chromatogrammes de PCB dans les tissus biologiques.
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Chapitre Il

Moules et poissons plats :
espéces sentinelles
de la qualité des eaux littorales

Ce sont les mesures dans les moules et les huitres réalisées
dans le cadre du RNO qui ont mis en évidence les niveaux
élevés de la contamination en PCB au voisinage et a proxi-
mité de 'estuaire de la Seine. Ces observations se confirment
par des mesures dans d’autres espéces, notamment le flet
(Platichthys flesus).

Espéces indicatrices

La notion d'espeéce indicatrice est un concept déja ancien
dans le domaine du suivi de la qualité des eaux. Il est basé
sur le postulat que les teneurs en contaminants, mesurées
dans les tissus des organismes, reflétent les concentrations
dans le milieu. Ainsi, par des mesures réalisées dans les
tissus d'une méme espéce prélevée périodiquement en dif-
férents endroits, il devient possible de suivre 1'évolution
spatio-temporelle de la contamination : le principe est a la
base de nombreux programmes de surveillance continue
ayant recours @ des espéces indicatrices ou sentinelles.

Le choix d'espéces indicatrices repose sur plusieurs cri-
teres (Phillips, 1980) :

- leur abondance et leur taille qui facilitent les préléve-
ments et l'obtention d’échantillons représentatifs ;

- leur large distribution géographique permettant des
comparaisons des niveaux de présence entre sites éloignés;
- leur capacité a accumuler les contaminants ;

- leur capacité a intégrer dans le temps les variations du
milieu que des mesures dans des échantillons d'eau ne
pourraient mettre en évidence qu'au prix de nombreuses
dérerminations et sur des préléevements réalisés selon une
fréquence élevée ;

- leur tolérance aux stress environnementaux et aux
contaminants;

- leur faible capacité a métaboliser les contaminants;
cela tout au moins quand on s'intéresse aux niveaux de
présence (il peut en €tre tout autrement dans le cas de sui-
vis d'effets biologiques).

Trés peu d'organismes satisfont I'ensemble de ces criteres.
Espéces sédentaires, les bivalves filtreurs comme les huitres
et les moules marines sont des espéces indicatrices trés uti-
lisées dans le cadre des écudes de surveillance des polluants
du milieu marin comme, par exemple, le programme
« mussel watch » aux Erats-Unis et le RNO en France,
mis en place sur I'ensemble du lictoral a partir de 1979.

Un estuaire parmi les plus contaminés d'Europe

Les moules et le flet (Platichthys flesus) sont des especes fré-
quemment utilisées pour évaluer la contamination du
milieu lictoral.

Les mesures réalisées dans le cadre de programmes de sur-
veillance donnent un apercu de la contamination par les
PCB (fig. 6). En se limitant au CB153, composé majoritaire,
les concentrations les plus élevées, supérieures a 100 ng/g
de poids sec, sont mesurées dans les moules provenant de
zones voisines des grands estuaires. Dans des zones qui ne
sont pas influencées par des apports fluviaux, comme le lic-
toral ouest norvégien ou la cote nord de la Bretagne, les
concentrations sont généralement inférieures a 10 ng/g (PS),
valeur que l'on peut considérer comme représentative du
niveau de base de la contamination du milieu marin littoral
non exposé a des apports directs. A proximité immédiate
de l'estuaire de la Seine, les niveaux atreignent 500 ng/g,
placant cet estuaire comme 1'un des plus contaminés en
Europe, davantage que I'Escaut, le Rhin ou I'Elbe (environ
100-200 ng/g).

Le flet, poisson benthique* trés représenté sur I'ensemble
des cores atlantiques, de la Norveége au Maroc, est une des
espéces retenues par les instances internacionales chargées
de la coordination des programmes sur la pollution marine.
Dans ce cas, la encore, les teneurs les plus élevées sont mesu-
rées dans les spécimens provenant de zones proches des
grands estuaires, comme ceux de 'Elbe et de la Seine.
Notons, dans le cas de contamination élevée, le large
domaine de variation des teneurs mesurées dans la chair des
flets : entre 80 er 1 150 ng/g (CB153) pour ceux de l'estuaire
de la Seine, et entre 170 et 1300 ng/g dans le cas de l'es-
tuaire de I'Elbe. Certte variabilité des niveaux de contami-
nation observée chez le flet pourrait s'expliquer par la dis-
eribution de ces poissons dans la zone cotiere. En effet, les
flets, espeéce euryhaline®, fréquentent parfois les zones les
plus en amont de |'estuaire, se trouvant alors exposés aux
contaminants, et regagnent les zones littorales marines lors
de la reproduction. Ce constat annonce la difficulté d'inter-
préter des mesures de contaminants dans les organismes sans
informations sur leurs caractéristiques biologiques et sur les
conditions du milieu.
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Figure 6 - Contamination du littoral européen par les PCB d'aprés les mesures effectuées dans des prélévements de moules ou dans la chair de flets. Il s'agit de niveaux
moyens exprimés en nanogramme, par gramme de poids sec (Bergman, 1993; Cossa et al.,, 1990; NIVA, 1999; données RNO).
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On constate également, dans les moules, des discriburions

des HAP qui différent d'un endroit a |'autre, se traduisant, I [!
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de l'estuaire de la Seine ou celle du phénanchréne dans les

estuaires industrialisés 52 urbanisés d El.'ll'Opt?‘ du Nord. Les  gigure 7. Teneurs en HAP (ng/g PS) dans les moules prélevées & proximité des-
empreintes des HAP varient selon la diversité des sources tuaires européens (données RNO : Bergman, 1993).
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L'influence de la Seine sur la contamination de la Manche
orientale

Depuis la mise en place du RNO « matiére vivante » en
1979, les mesures de PCB réalisées dans les bivalves font
particulierement ressortir la contamination trés importante
de l'estuaire de la Seine et des zones voisines. Les mesures
les plus récentes confirment que la contamination de la
zone cotiére A proximité immédiate de l'estuaire est
constamment prés de dix fois supérieure a celle mesurée
en moyenne sur I'ensemble du lictoral (fig. 8). Si I'on s'in-
téresse plus particulitrement au litroral de la Manche, c’est
dans les moules provenant de la cote nord de la Bretagne et
du golfe normano-breton que les niveaux sont les plus bas
(5-15 ng/g PS pour le CB153), alors que celles provenant
de tout le secteur Manche Est, de Cherbourg a Dunkerque,
se trouvent sous l'influence d’apports contaminants véhi-
culés par la Seine.

Dans la baie de Seine, la contamination par les PCB, trés éle-
vée a proximité de I'embouchure de I'estuaire (Villerville, cap
de La Heve, CB153 : 300-500 ng/g), diminue au fur et a
mesure que l'on s'en éloigne, tout en restant a des niveaux
élevés tout au long du licroral du pays de Caux et du Calva-
dos (fig. 9).

Les niveaux de contamination mesurés dans les poissons plats
de la baie de Seine confirment 'influence du fleuve. On
constate en effet que les teneurs en PCB dans la chair décrois-
sent selon 'ordre suivant, flets (110-1 250 ng/g CB153),
limandes (25-325 ng/g), plies (10-125 ng/g), en accord avec
leurs distributions bathymétriques dans la baie de Seine et
donc avec leur éloignement de I'embouchure du fleuve.

La contamination des moules est plus élevée en hiver qu'en
été (fig. 9). Ces variations saisonniéres résultent de la conju-
gaison de facteurs biologiques naturels et de I'influence du
fleuve. La reproduction des moules au printemps puis leur

CB153 ng/g PS
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400 —|

200 —

herbourg

unkerque
MNord-Bretagne

Médiane
41 ng/g

Manche

croissance a un rychme élevé contribuent & la baisse des
niveaux. Par contre, en hiver, en régime de crue du fleuve,
des remises en suspension des sédiments superficiels et des
composés qui leur sont associés entrainent une augmentation
de la contamination des bivalves.

€8153 {50 ng.g '

Figure 9 - Carte de la baie de Seine et niveaux de contamination dans les moules
(données RNO).

Une situation en voie d’amélioration

Le suivi dans le temps de la contamination des moules révele
une lente décroissance de la contaminacion par les PCB sur
I'ensemble du litroral de la baie de Seine. De telles observa-
tions ont aussi été réalisées, en Suede notamment, par des
suivis de PCB dans les ceufs de guillemots (oiseaux de mer)
depuis 1970 (Bernes, 1999). Ces constats encourageants
pourraient résulter des mesures réglementaires limitant
I'utilisation er la production des PCB adoptées a partir des
années soixante-dix pour réduire leur dissémination dans
I'environnement.

ire
ironde
Pays basque
Banyuls
Toulon
Corse

oli'n'l?liiﬁ ' "HHQII[ f ﬁ',}'.'[f"'I'l'l'i.'iii}'.'{fiii‘lﬁiiii}'{[l'.';}}1;([.'}}]1 B ITTTTTIT) [

Atlantique Méditerranée

Figure 8 - Contamination du littoral francais par les PCB. Teneurs du CB153 en nanogramme par gramme de poids sec mesurées dans les moules et les huitres (don-

nées RNO, 42 trimestre 1994).
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A proximité de I'estuaire, on observe une évolution similaire
de la contamination des moules (fig. 10). Ces tendances ont
été établies, en situation hivernale, par les moyennes des
teneurs mesurées sur les prélevements du dernier trimestre
de chaque année et du premier trimestre de I'année suivante
et, en situarion estivale, en prenant en compre, chaque
année, la moyenne des valeurs mesurées aux deuxieme et
troisiéme crimestres. Les teneurs mesurées en hiver fluc-
tuent d'une année a l'autre tout en diminuant de maniére
continue d'environ 6 % par an sur la période 1985-1997.
Au contraire, d'avril a octobre, période durant laquelle les
débits de la Seine sont en général plus faibles, les niveaux
de contamination dans les moules sont stables, tout en res-
tant assez €levés (de 200 a 300 ng/g) par rapport au niveau
moyen mesuré sur l'ensemble du lictoral (40-50 ng/g). Ces
différences de situation selon les saisons s’expliquent par le
régime hydrographique de la Seine qui agit sur la distribu-
tion dans la zone litrorale des matiéres en suspension, sour-
ce de la contamination des organismes filereurs. Les pluies
hivernales et, ensuite, le ruissellement des eaux de surface
sur 'ensemble du bassin versant créent une augmentation
de la contamination aboutissant i I'estuaire. Dans des condi-
tions de fort hydrodynamisme, ce matériel solide contami-
né qui s'est accumulé dans |'estuaire est remis en suspen-
sion dans la colonne d'eau avant d'écre expulsé vers le milieu
marin. En période d’étiage, la situation est beaucoup plus
stable en raison du dépér a la surface du sédiment des parti-
cules contaminées d’origine continentale. La tendance a la
baisse progressive observée en hiver pourrait traduire une €éli-
mination lente des sources diffuses de contamination et
devrait, si elle se poursuit, se traduire a terme par une dimi-
nution de la contamination mesurée, y compris en période
estivale.
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Figure 10 - Evolution de la contamination des moules par les PCB (CB153, ng/g
PS) prélevées au cap de La Héve (données RNO).
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Chapitre Il

Les contaminants organiques
dans les organismes
de I'estuaire de la Seine

La contamination des ressources biologiques
dans I'estuaire de la Seine

Jusqu'ici, le constar de la contamination du licroral er de
'estuaire de la Seine s'est réalisé essentiellement selon une
approche privilégiant le recours a des espéces marines com-
me la moule ou les poissons plats. Dans le cadre du pro-
gramme scientifique Seine-Aval, il s'agissait en premier lieu

de dresser un érar de la contamination des ressources biolo-
giques dans l'estuaire entre Poses et Honfleur, ce qui a
représenté de nombreuses journées d'embarquements néces-
saires a la collecre des prélévements et plus encore d’obser-
vations et de mesures.

Les niveaux de contamination par les PCB varient dans un
large domaine, d’environ 40 ng/g dans le gardon a 840 ng/g
dans la chair d'anguille qui est un poisson trés gras (fig. 11).
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Figure 11 - Contamination par les PCB des organismes de I'estuaire de la Seine. Il s'agit d'ordres de gran-
deur des concentrations du CB153 (ng/g PS) dans les tissus des différentes espéces.



Ce sont les caractéristiques biologiques des différentes
especes qui sont susceptibles d’expliquer cette variabilité de
la contamination. Les espéces situées en fin de chaine ali-
mentaire, comme les poissons, sont en général les plus conta-
minées. Le flet présente une contamination trés variable en
raison de sa distribution tout au long de l'estuaire, et méme
en baie de Seine, en certaines périodes de 'année.

Les dreissénes : des indicateurs
de la contamination de I'estuaire

Les especes benthiques sédentaires sont plus adaptées a un
suivi de la contamination. La moule zébrée ou moule d’eau
douce (Dreissena polymorpha), plus communément nommée
dreisséne, est une espéce introduite devenue envahissante
dans la partie amont de I'estuaire de la Seine. Elle présente
tourtes les caractéristiques attendues d'une espéce indicatrice
de la qualité du milieu, au méme titre que la moule (Myz:-
lus edulis) pour le milieu marin. Les PCB et les HAP ont écé
suivis dans les dreissénes provenant de six stations situées
entre Poses et Vieux-Porr ainsi qu'a Val-de-Reuil, site choisi
comme référence a priori peu contaminé puisqu'il s'agic d’un
lac de graviére sans communication directe avec la Seine. En
complément, les dreissénes ont été suivies bi-mensuelle-
ment & Rouen, de mars 1997 a mars 1999.

[}
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o

| cB153
|ce13s

| cB153

CB138

Val-de-Reuil Rouen

Dreissénes Moules

Figure 12 - Empreintes des PCB dans les dreissénes et les moules. Les concen-
trations des différents congénéres sont normalisées par rapport au CB153.

Les empreintes des PCB dans les dreissénes restent trés com-
parables d'un site a 'autre et ne varient pas dans le cemps.
Elles sont globalement semblables a celles observées dans
les moules (Myzilus) suivies par le RNO. Ces empreintes de
PCB dans les dreissenes présentent la marque d’apports flu-
viaux. Elles se caractérisent, d'une part, par la présence de
composés peu chlorés relativement solubles et dégradables
et, d'autre part, par celle des composés les plus chlorés, tres
peu solubles, qui sont associés au matériel particulaire véhi-
culé par le fleuve. Dans le cas des dreissénes de Val-de-Reuil,
il convient de noter une empreinte qui se distingue de celle
observée dans les espéces d'autres sites par une diminution
relative des congénéres les moins persistants (CB52, CB101,
CB149), révélant une contamination « ancienne ».
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Pour les PCB, le suivi le long de I'estuaire ne fait pas appa-
raitre de variations importantes de la contamination entre
les sites. Pendant les deux années de mesures, les niveaux
en CB153 varient encre 100 er 200 ng/g PS (fig. 14). Tout
semble se passer comme si les dreissénes « voyaient passer
la méme masse d’eau » quelle que soit la situation du gise-
ment dans |'estuaire.

Parallélement aux PCB, quinze composés du groupe des
HAP ont été suivis. Les empreintes des HAP dans les dreis-
sénes sont plus complexes. Il y a superposition de composés
marqueurs de produits pétroliers avec des hydrocarbures
produits par combustion. Parmi les composés mesurés, les
éléments majoritaires dans les dreissénes sont le phénan-
thréne, le pyréne, le chryseéne, le benzo(a)anthracéne et le
benzo(e)pyréne. La somme des teneurs de ces cing compo-
sés représente environ les deux tiers de la somme des concen-
trations des quinze hydrocarbures mesurés.

ng/g [ Phénanthréne {3 cycles)
[ Pyréne (4 cycles)
400 - [ Chryséne |4 cycles)
[ Benzo(a)anthracéne (4 cycles)
M Benzole)pyréne (5 cycles)
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200 -
100 4 g
0 ]

Poses Dissel Rouen LaBouille Le Landin Vieux-Port

Figure 13 - Teneurs en HAP et en PCB dans les dreissénes le long de 'estuaire
(prélevements de septembre 1998).

En ce qui concerne les HAP, on n'observe pas de différence
notable dans I'empreinte des contaminants. Les teneurs
mesurées dans les dreissénes augmentent au niveau de La
Bouille, en aval du complexe portuaire de Rouen, et dimi-
nuent ensuite en aval de I'estuaire.

Des contaminations 2 caractére accidentel et poncruel ne
sont pas exclues dans le cas des hydrocarbures, ce qui peut
se traduire par une modification des empreintes.
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Le suivi des dreissénes réalisé de mars 1997 a janvier 1999,
a Rouen (ile Lacroix), ne révéle pas de tendance particuliére.
Pour les PCB, les teneurs varient entre 100 er 200 ng/g pour
le CB153, et encre 200 et 400 ng/g pour le chryséne, un des
HAP majoritaires.
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Figure 14 - Variation de la contamination des dreissénes par les HAP et les PCB
(Rouen, ile Lacroix).

Les PCB dans les poissons de |'estuaire

Parmi les différentes espéces de poisson prélevées, le gardon
a €té suivi dans la partie amont de l'estuaire entre Poses et
I'aval de Rouen. La contamination par les PCB mesurée dans
la chair des gardons est faible (15 a 60 ng/g PS pour le
CB153) par rapport a celle mesurée dans les flets, qui varie
entre 80 et 500 nanogrammes par gramme.

Les empreintes de PCB ont été comparées dans le flet et le
gardon (fig. 15). Il s’agit de deux espeéces omnivores. Le flet
se nourrit essentiellement d’espéces benthiques comme les
petits mollusques bivalves, les vers (annélides) et supraben-
thiques (crustacés, petits poissons) alors que l'alimentation
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Figure 15 - Comparaison des empreintes de PCB dans le flet et le gardon. Les
teneurs en PCB sont rapportées & celles du CB153 et exprimées en pour cent.

du gardon a une composante végérale complécée par de
petits insectes et des mollusques. Cette différence de régime
alimentaire peut expliquer chez le gardon la prédominance
des constituants les plus légers, moins chlorés, partielle-
ment dégradables. De telles différences d’empreintes de
PCB entre especes dulcicoles et espéces marines, observées
par ailleurs, pourraient aussi s'expliquer par des physiolo-
gies différentes, notamment des phénoménes d’équilibre
osmotique (Sanchez ez «/., 1993).

Le flet est une des rares especes renconcrées sur 1'ensemble
de l'estuaire. Une distribution trés hétérogéne des diffé-
rentes classes d'dge y est observée. Les mesures de PCB dans
la chair de ces poissons montrent, en général, une contami-
nation élevée variant dans un trés large domaine (fig. 16). Un
échantillonnage de flets plus important a pu étre réalisé
dans le secteur aval de I'estuaire. Dans une méme classe
d'dge, la variabilité de la contamination reste encore impor-
tante, en relation probable avec le comportement trophique
opportuniste de cetre espéce au gré de ses déplacements dans
I'estuaire et méme dans |'ensemble de la baie de Seine.
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Figure 16 - Niveaux de contamination dans les flets de I'es-
tuaire (CB153 en ng/g PS).
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Les PCB et HAP dans les réseaux trophiques

v plus complexes que ce que laisse penser I'image de chafnes

alimentaires, on parle plut6t de réseaux trophiques. Ce sont
les déterminations des contenus stomacaux de ces diffé-

Le bar et le flet ont été choisis comme espéces cibles situées rentes especes qui ont permis d'éeablir la structure des
en bout de chaine alimentaire 2 dominante suprabenthique réseaux crophiques (voir fascicule « Patrimoine biologique
dans le cas du bar et plutée benchique dans le cas du flec. En et chaines alimentaires »)

réalité, les cransferts de contaminants entres espéces sont

adu

CB153 =150 |BaP = 0.1
CB77 =04 |P= 25

[CEHBB::QD |BaP=1? |
CBY7 =04 'P= 21

S,
)

R :

|CB:i'.'i3:10 BaP =170 |
CBI7 =03 P =125

Figure 17 - Niveaux de contamination en PCB et HAP dans les réseaux trophigues du bar et du flet. Les concentrations en CB153, CB77,

phénanthréne (P) et benzola)pyréne (BaP) sont exprimées en nanogramme par gramme.
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La figure 17 représente de fagon simplifiée les réseaux tro-
phiques du bar er du flet, les relations proies-prédateurs
matérialisées par des fleches illustrent le transfert de la nour-
riture et des contaminants. Dans le cas des PCB, on observe
l'augmentacion de la contamination quand on s’éléve dans
le réseau trophique. Les teneurs du CB153 passent de
15 ng/g PS dans le phyroplancton a 200-250 ng/g dans les
chairs du bar et du fler.

Selon la nature des contaminants, il y a ou il n'y a pas d'ac-
cumulation le long des réseaux trophiques. Dans le cas des
HAP, il n'y a généralement pas de bioaccumulation™, Les
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teneurs dans les organismes décroissent quand le niveau
trophique augmente. Dans le cas du benzo(a)pyréne les
concentrations de 170 ng/g PS mesurées dans le sédiment
deviennent insignifiantes dans les bars et les flecs (0,1-
0.2ng/g). Bien qu'ils présentent les mémes caractéristiques
lipophiles que les PCB (coefficients de partage octanol-eau
comparables, log Kow>6 pour le CB153 et le BaP), les
HAP ne sont pas bioacccumulés dans les réseaux trophiques
parce qu'ils sont métabolisés par les organismes des niveaux
SUpErieurs.



Chapitre IV

Les aspects chimiques
et biologiques agissant
sur la bioaccumulation

Les caractéristiques chimiques des substances
bioaccumulables

En plus des caractéristiques des substances chimiques, prin-
cipalement leur caractére hydrophobe et leur persistance, la
bioaccumulation des contaminants dépend de facteurs bio-
logiques propres a chaque espece comme leur croissance,
leur mode d'alimentation, leur reproduction et leur capaci-
té 2 métaboliser les substances chimiques.

Exemple de processus biologiques
agissant sur la bioaccumulation

L'alimentation et la métabolisation

Généralement, 'absorption de proies contaminées entraine
la contamination du prédateur. Lempreinte des contami-
nants dans les tissus et les organes de cette espéce refléte
donc celle des proies, aprés une possible modification par-

Bioconcentration et bioaccumulation

La bioconcentration® et la bioaccumulation sont des méca-
nismes importants agissant sur la distribution des conta-
minants dans |'environnement et sur leurs effecs vis-a-vis
des consommateurs supérieurs.

La premiére étape du processus est la bioconcentration ; elle
désigne I'accumulation par les organismes aquatiques de
substances chimiques directement a partir de l'eau. Il s'agic
d'un processus passif qui dépend essentiellement des carac-
téristiques chimiques des contaminants (fig. 18).

Les composés hydrophobes, ayant un coefficient de partage
octanol-eau élevé (log Kow>3), s'associent aux particules
solides par adsorption et aux cellules phytoplanctoniques
par adsorption et par diffusion intracellulaire. Cest cette
étape qui conditionne 'entrée des contaminants dans les
cycles biologiques; c'est un processus essentiel a la base du
réseau trophique.

L'érape suivante est un processus actif gouverné par des pro-
cessus biologiques. Labsorption par les organismes de parti-
cules contaminées conduit a I'accumulation. Les composés
hydrophobes sont stockés dans les tissus riches en lipides, y
atteignant des teneurs supérieures i celles mesurées dans leur
nourriture, et cela d'autant plus qu'ils sont persistants, c'est-
a-dire trés peu dégradables par les organismes.

On désigne généralement par bicaccumulation, l'accumu-
lation de substances par les organismes 2 partir de I'eau (bio-
concentration) et de la nourriture.

Les contaminants organigues : quels risques pour le monde vivant?

tielle du fait de la biotransformation. Ces modifications
dues a la métabolisation restent trés limitées dans le cas des
PCB qui sont, justement a cause de leur résistance aux pro-
cessus de dégradation, d'excellents composés marqueurs de
la bioaccumulation.

Les empreintes des PCB ont été écudiées pour les especes
benthiques et suprabenthiques appartenant aux réseaux tro-
phiques du bar et du fler. Pour différentes espéces vivant
dans une méme zone, il est possible de regrouper les diffé-
rents taxons sur la base de la similicude des empreintes de
contaminants dans ces organismes. On a ainsi pu érablir
des groupements d’espéces, les mollusques bivalves (Abra
alba, Cerastoderma edule), les crustacés décapodes (Crangon
crangon. Palaemon longirostris), les vers annélides (Owenia fusi-
[formis, Pectinaria koreni) et les gobies (Pomatoschistus microps)
qui présentent une méme distribution des PCB en relation
avec le comportement trophique trés comparable des
espéces appartenant a chacun de ces groupes (fig. 19).

Diminution de la bioaccumulation

1. Caractére hydrophobe _f“&, pas de bioconcentration
l modéré, 3< log Kow <7, augmentation de la bioconcentration

élevé, log Kow =7, diminution de la bioconcentration
bioconcentration

2. Caractére polaire* éleve
faible

» excrétion

potentiel de bioaccumulation élevé

élevée : formation de métaboliques trés polaires i
3. Métabolisation » excrétion

faWevée : formation de métabolites
stables et bioaccumulables
potentiel de bioaccumulation éleve

!

| W Bioaccumulation dans les chaines trophiques

{ifanras Morstrom et Letcher, 1995)

Augmentation de la bioaccumulation

Figure 18 - Caractéristiques chimiques agissant sur la bioaccumulation.

Dans le cas de composés trés lentement métabolisés, ce pro-
cessus de bioaccumulation se réitére 4 chaque niveau
d’échanges entre proies et prédateurs : c’est la bioaccumu-
lation dans les réseaux trophiques, encore dénommée bio-
amplification®. La compréhension de ces échanges requiert
une connaissance détaillée des réseaux trophiques et de la
physiologie des différentes espéces qui les constituent.
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28 31 52 101 149 118 153 132 105 138 187 123 156 180 170 194

Figure 19 - Comparaison des empreintes des PCB dans un mollusque bivalve, la
coque Cerastoderma edule, et dans un crustacé décapode, Crangon crangon.

Chez les mollusques, comme la coque Cerastoderma edule, qui
se nourrissent essentiellement de plancton et de matériel
particulaire en suspension, la distribution des PCB est
davantage influencée par les composés les moins chlorés et
par conséquent les plus solubles (CB28, 52, 101, 110). Par
contre, les congénéres les plus chlorés (CB138, 153, 170,
180, 194), peu solubles et associés aux particules du sédi-
ment superficiel, sont majoritaires chez les crustacés, orga-
nismes nécrophages et détritivores. Cette comparaison des
empreintes de PCB dans ces deux groupes d'organismes
fait bien apparaitre les différences liées principalement au
comportement trophique mais aussi a la capacité de cer-
taines espéces a métaboliser certains contaminants. Notons,
comme exemple de conséquence de la mérabolisation, les
inversions des proportions relatives des composés
CB149/CB118 dans la coque et la crevette, le composé
CB149 érant partiellement dégradé par les crustacés.

La croissance et la reproduction

La croissance agit sur le processus de bicaccumulation : les
teneurs en PCB augmentent avec l'dge et influent aussi sur
la raille des individus (fig. 20). L'exemple donné pour le
CB153 dans le cas du bar est également vérifié pour les autres
PCB puisque la distribution relative des différents congé-
néres est conservée. Pour le bar, les niveaux de contamina-
tion restent du méme ordre de grandeur pour des spécimens
de méme taille et donc de méme dge, de méme sexe, collec-
tés simultanément dans des zones voisines de 'estuaire.

Le cransfert de contaminants d'une génération a la suivante,
observé dans le cas de la limande (Loizeau & Abarnou, 1994),
st un autre processus intervenant sur la bioaccumulation,
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Figure 20 - Augmentation de la contamination avec la croissance dans le cas du
bar, Dicentrarchus labrax, dont |a taille s'échelonne entre 15 cm et 30 cm.

Leffet de la reproduction sur la réduction de la contamina-
tion a également été observé pour le bar et le flet. Les PCB
stockés dans les gonades femelles au cours de leur matura-
tion sont éliminés par les ceufs au démarrage de la ponte en
début de printemps. Ainsi, les bars et les flets femelles de
quatre ans perdraient respectivement de l'ordre de 5 pg et
25 pg de PCB (CB153) lors de la ponte (fig. 21). Cette éli-
mination des contaminants n'est pas négligeable et doit écre
prise en compte comme un processus limirant la bioaccu-
mulation chez 'adulre. De plus, c’est aussi un facteur pou-
vanc agir sur la capacité de renouvellement de I'espéce en
portant atceinte a la qualicé des ceufs.

&

S pg
» |

80 ug 75 pg

L L4

25 ug
Muscle
804s 55 g Foie
Avant ponte Aprés ponte Gonade

Figure 21 - Estimation des pertes, par la ponte, dans le cas des femelles de bar
et de flet (quantités de CB153 éliminées en microgramme par individu).



Chapitre V

Le modeéele de bioaccumulation
des PCB dans le réseau
trophique du bar

Le modele a I'équilibre

La démarche générale suivie pour mettre en place le modele
et le valider repose sur une interaction permanente entre
mesures et modeéle. Parvenus a ce stade de la description
des facteurs agissant sur la bioaccumulation, nous posseédons
déja une assez bonne idée de la structure du réseau crophique
et des principaux processus a prendre en compte dans un
modele. La phase conceptuelle de mise en place du modele
devient possible dans le cas du bar.

Le modele proposé est une description mathématique des
différents processus conduisant a la bioaccumulation et
permettant de suivre la contamination des PCB dans le
réseau trophique simplifié du bar. La capacité du modéle a
décrire avec précision la réalité repose sur la définition des
processus clés et sur la pertinence de leur représentation
mathématique. L'équation fondamentale de la bioaccumu-
lation établit a chaque instant, au niveau de chacune des
especes du réseau, un bilan de masse entre les apports de
contaminants et leur élimination (Thomann & Connolly,
1984 ; Loizeau & Ménesguen, 1993). Dans le cas le plus
général, la contamination d'une espéce résulte de I'équilibre
entre, d'une part, les « entrées » dans l'organisme par la res-
piration et la nutrition et, d'autre pare, les « sorties » par
I'excrétion, la biotransformation, la reproduction et la crois-
sance (fig, 22).

Contamination instantanée =

AFEORTS Croissance
par la respiration, s
par l'alimentation ) : = _g
i, et _p, > =K
imentation —» w5
EXPORTS Lz \
par l'excrétion, >

par la croissance (dilution), Métabolisation Excrétion
par la reproduction, pante
par la métabolisation

Figure 22 - Equation de la bioaccumulation.

Les grandes foncrions biologiques comme la respiration,
I'alimentation, l'excrétion, la croissance, la perte par la
ponte suivent des lois de vitesse établies par des travaux en
physiologie animale. Elles sont propres a chacune des
especes et dépendent de I'dge et du poids des individus,
ainsi que des conditions du milieu. Ces lois permettent de
formuler mathématiquement 1'équation fondamentale de
la bioaccumulation (voir fascicule « Les modeles : outils de
connaissance et de gestion »).
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Le modele a été érabli et validé pour les PCB, composés les
plus persistants et pour lesquels on a fait I'hypothése qu’il n'y
a pas du tout de mérabolisation. Dans sa premiére version, le
modeéle a été utilisé a I'équilibre : on se place au niveau du
bar adulte mile de trois ans au mois de mai. Les concentra-
tions mesurées dans 'eau ont écé ucilisées pour calculer les
teneurs dans le phytoplancton et dans le matériel détritique
(voir fascicule « Les contaminants organiques qui laissent
des traces : sources, transport et devenir »). Ensuite, de proche
en proche, le modéle calcule les concentrations dans les dif-
férentes especes. Ces teneurs calculées sont en tres bon accord
avec les mesures de l'ensemble des congénéres de PCB
(fig. 23).

Le modéle ainsi validé permet aussi de calculer I'importance
relative des apports de contaminants par la respiration et par
l'alimentation.

CB153 ng/g
a5 . ()
40 - '.:.'.
35 +  Eurytemora affinis
30 3 y
25 +
20 +
15 +
10 -
5 |

28 31 52 101 149 118 153 105 138 180 170 194

CB153 ng/g

160 7
140 +
120 +
100 T

Pomatoschistus microps

28 31 52 101 149 118 153 105 138 180 170 194

-~

CB153 ng/g
350 -
m -
250 +
m 3
150 1
100 -

50 ES

0 4

28 31 52 101 149 118 153 105 138 180 170 194

Figure 23 - Comparaison des concentrations en PCB calculées (8) par le modéle
avec celles mesurées (M) dans le zooplancton, le gobie et le bar.
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L'origine de la bioaccumulation : I'eau ou la nourriture ?

La question de I'importance relative de I'eau ec de la nour-
riture comme source de contamination a été fréquemment
posée a propos de la bicaccumulation. La mesure de conta-
minants dans les organismes établit le constar de la bioac-
cumulation mais ne permer pas aisément de remonter aux
sources. Les expérimentations ont souvent conclu i la pré-
pondérance de I'eau comme véhicule des contaminants. Le
modele permet de calculer séparément la contribution de
chacune de ces deux sources, 'eau ou la nourriture, a la
contamination des organismes.

Dans le cas des PCB, le modele permet de conclure a la pré-
pondérance de l'alimentacion. En effet, pour le bar, 'eau
contribuerait pour environ 12 % a la contamination dans le
cas des PCB a quatre atomes de chlore comme le CB52 et
deviendrait insignifiante pour des composés plus chlorés.
Cela signifie que la respiration intervient nettement moins
que l'alimentation dans le processus de bioaccumularion.
Ainsi, plus on s'éléve dans le réseau trophique et plus I'in-
fluence de I'alimentation sur la contamination augmente,

Cela ne veut pas dire pour autant que le réle de I'eau soit
sans importance : & la base des chaines trophiques, les
échanges de contaminants dans la colonne d'eau et le maté-
riel en suspension d'origines décritique et phytoplanctonique
ont un role essentiel dans les processus de bioconcentration
qui conditionnent I'entrée de ces substances artificielles
dans les organismes vivants.

Ouctre son intérét théorique, cette information sur la pré-
pondérance de I'alimentation dans la bioaccumulation a une
conséquence pratique trés importante dans le domaine de
la gestion de pollutions chimiques chroniques du milieu.
Dans le cas de contamination avérée des organismes par des
substances trés hydrophobes, une action sur la qualicé de
I'eau comme, par exemple, une maftrise des rejets diffus
par un effore d'assainissement trés soutenu, ou encore par
une réglementation trés contraignante sur l'utilisacion de
substances chimiques, ne serait pas immédiatement suivie
deffets positifs sur la qualité des produits consommés.

[ Palaemon longirostris
[ Crangon crangon

] Pomatoschistus microps
1 Neomysis integer

B Eau

Reégime alimentaire du bar

3 5 |
33 25
Q"

9
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cB52 CB118 CB149
4Cl 5CI 6Cl

Figure 24 - Influences de I'eau et de la nourriture sur la bioaccumulation.
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Le modéle dynamique

Dans sa seconde version, ou modéle dynamique, le modéle
décrit la bioaccumulation au cours du temps. Pour le bar,
cela revient a suivre la contamination avec I'ige au nivean
de 'individu. Pendant sa vie, le poisson grandit selon des
lois empiriques connues, consomme différentes proies, se
déplace dans un secteur géographique, se reproduit. Les
conditions du milieu (température er oxygéne dissous)
agissent sur la disponibilité de nourriture et sur 'efficacicé
des processus. La perte par la ponte est introduite dans le
modéle, de méme qu'une nouvelle variable d’état pour dis-
tinguer les bars miles des bars femelles. L'équation de la
bioaccumulation et les parameétres restent ceux utilisés dans
la précédente version du modéle, mais dépendent ici du
temps.

Le modéle dynamique reproduit, en accord avec les mesures
(fig. 25), la tendance générale de 'augmenration avec l'dge
des teneurs en PCB dans le muscle du bar. Les oscillations
des concentrations simulées pourraient résulter des varia-
tions du régime alimentaire des organismes selon les sai-
sons. Pour les individus les plus dgés, le modele fournit des
concentrations en exces par rapport a celles mesurées. En fait,
il n'a pas été possible de réaliser un échantillonnage de bars
adultes (plus de 4 ans) pour valider les simulations ou pour,
au contraire, confirmer un semblant d'état d’équilibre qui,
d’aprés les mesures, apparaitrait au bout de quatre ans. Une
explication plausible serait liée au fait que, en se déplagant
de 'estuaire vers la baie, les bars adultes consomment des
proies moins exposées aux sources de contaminants.

— Teneurs simulées
CB153 ng/g ® Teneurs mesurées

R
AR R L e
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1an+ 2 ans+ 3 ans+ 4 ans+ Age

Figure 25 - Variation de la contamination du bar avec I'age; comparaison du
modéle avec les mesures du CB153 (ng/g PS).

Le modele reproduir aussi les variations des teneurs, diffé-
rentes selon le sexe des bars, traduisant 1'effer de la ponte
visible dans le cas des femelles & partir de leur croisieme
année (fig. 26).

Les contaminants organigues : quels risques pour le monde vivant?

— Bar male
—— Bar femelle
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Figure 26 - Simulations de la contamination chez le bar par les PCB (CB153) en
fonction de I'age; comparaison male-femelle.

Bioaccumulation et biotransformation

L'exemple des PCB dans le réseau trophique du bar vient de
montrer qu'il est possible de décrire la bioaccumulation par
un modéle mathématique simplifié. Un bon accord entre les
teneurs mesurées et celles calculées par le modéle signifie
que les processus biologiques agissant sur la bioaccumula-
tion sont convenablement pris en compte par le modele,
Cela veut aussi dire qu'en principe le modéle devrait pou-
voir simuler le comportement d'autres contaminants dans
ce méme réseau trophique.

Les HAP présentent un caractére hydrophobe trés compa-
rable a celui des PCB. En effet, leurs coefficients de partage
octanol-eau sont du méme ordre de grandeur que ceux des
PCB (log Kow pour HAP : phénanthréne = 4,57,
benzo(a)pyréne = 6,44, dibenzo(a)anthracene = 7,11 log
Kow pour les PCB : CB28 (3 atomes de chlore) = 5,67,
CB153 (6 atomes de chlore) = 6,92, CB194 (8 atomes de
chlore) = 7.,8. Lapplication du modéle précédent aux HAP
devrait démontrer leur bicaccumulation.

Les mesures démentent totalement cette assertion. Les
dosages de HAP réalisés dans les différents maillons du
réseau trophique du bar montrent que ce sont les comparti-
ments situés A la base qui présentent les niveaux de conta-

ng/g [ Phénanthréne (3 cycles)
300 - [ Pyréne (4 cycles)
[ Chryséne (4 cycles)
[ Benzo|a)anthracéne (4 cycles)
250 - @ Benzo|e]pyréne |5 cycles)
200
150
100
50
0

Sédiment Phytoplancton Mollusques Zooplancton — Gobies

Figure 27 - Empreintes des HAP dans le réseau trophique du bar,
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mination les plus élevés (fig. 27). Cette contamination par les
HAP diminue quand on passe d'un organisme a ceux situés
aux niveaux trophiques supérieurs. On observe également
une modification des empreintes des HAP dans les orga-
nismes en raison des différentes vitesses de biotransformation
pour chacun des hydrocarbures. Les HAP sont rapidement
dégradés par les organismes, avec des vitesses de biotransfor-
mation variables 2 la fois selon 'organisme et la structure des
hydrocarbures.

Ainsi, par le suivi de ces deux groupes de contaminants dans
les réseaux trophiques, on obtient deux éclairages différents
et complémentaires sur les processus conduisant 4 la bioac-
cumulation (fig. 28). On a, d'une pare, les PCB, exemple
type de composés hydrophobes et persistants qui sont bio-
accumulés et, d'autre part, les HAP qui, au contraire, sont
biotransformés, et cela d'autant plus efficacement qu'il
s'agit d'organismes de niveaux supérieurs. Les niveaux de
contamination en PCB augmentent quand on s'éléve dans
le réseau trophique avec, globalement, la conservation d'une
méme distribution relative des contaminants dans les diffé-
rents organismes. Au contraire, dans le cas des HAP, com-
posés hydrophobes, il y a bioconcentration a la base des
réseaux mais il n'y a pas de bioaccumulation dans le réseau
du fait de I'importance des processus de biotransformarion.
Dans le précédent modele de bioaccumulation validé dans le
cas des PCB, les contaminants sont décrits uniquement par
leur caractére hydrophobe (Kow). Dans le cas de substances
qui sont partiellement mérabolisées, les concentrations cal-
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Figure 28 - Bioaccumulation des PCB (CB153) et biotransformation des HAP
dans le réseau trophique du bar. Les teneurs en CB153 sont rapportées & celles
dans le flet, les teneurs en HAP sont rapportées a celles dans le sédiment.

culées par de tels modeles sont en exces par rapport i celles
réellement mesurées dans les tissus biologiques. Pour mieux
représenter le comportement des contaminants dans les
réseaux trophiques, les modeéles de bioaccumulation devront
prendre en compte la mérabolisation des substances. Ce sont
des processus plus complexes qui dépendent de la structure
chimique de chaque composé et de la capacité de méraboli-
sation propre & chaque espéce.



Chapitre VI

Les effets biologiques
des contaminants

Jusqu'ici, la présence des contaminants dans les organismes
n’a été abordée que sous l'angle de la bioaccumulation et il
n'a pas été question d’effets de ces substances vis-a-vis de
la faune et de la flore. Il est évident que bicaccumulation
et toxicité sont deux manifestations des effets de la conta-
mination. Toutefois, il parait important de bien préciser
que la bioaccumulation est un processus de distriburion des
substances dans les tissus, qui est de nature essentiellement
physique, alors que le potentiel toxique des contaminants
dépend de leurs interactions avec les constituants biolo-
giques, interactions qui sont de nature chimique. Parce
qu'elle intervient sur 'exposition par l'intermédiaire des

Biotransformation et toxicité

La bicaccumulation est une caractéristique des contami-
nants hydrophobes et persistants, c’est-a-dire des substances
qui i la fois résistent aux processus de biotransformation et
sont solubles dans les graisses.

La biotransformation désigne I'ensemble des modifica-
tions de molécules chimiques se déroulant dans les écres
vivants. Elle résulte de réactions biochimiques ayant pour
but de favoriser I'élimination de I'organisme des contami-
nants xénobiotiques® en les rendant plus polaires™ et, par
conséquent, plus facilement excrétables. Ces réactions se
déroulent principalement au niveau du foie er mettent en
ceuvre des systémes enzymatiques complexes.

Les enzymes i cytochromes P450 constituent un des princi-
paux systémes intervenant dans |'oxydation et la transforma-
tion de nombreux contaminants aromatiques comme les PCB
et les HAP (voir fascicule « Des organismes sous stress »).
Généralement, ces réactions se déroulent selon deux phases.
La phase [ met en ceuvre des réactions de dégradation (hydro-
lyse, oxydation, réduction) et, selon la narure du composé,
conduit a des intermédiaires réactionnels donnant lieu, dans
la phase II, 4 des réactions de conjugaison avec des composés
endogénes®. Le complexe final peut étre soit éliminé de l'or-
ganisme s'il est polaire, soit y étre bioaccumulé.

La biotransformation se traduit par plusieurs conséquences
sur la structure des contaminants et leurs propriétes, sur leur
potentiel 4 écre bioaccumulés et sur leurs effets.

® Dans le cas général, la mérabolisarion des contaminants
étrangers a l'organisme permet lintroduction d'un ou de
plusieurs groupements polaires, comme par exemple des
radicaux hydroxyles, rendant les composés moins liposo-
lubles (diminution du coefficient de partage octanol-eau),
plus réactifs er donc moins persistants. Dans le cas des
PCB, la présence d'une paire d'atomes de carbone adjacents
non substitués par les atomes de chlore en positions méta-
para (positions 3,4 ou 4,5) favorise la biotransformation.
Inversement, I'augmentation des atomes de chlore sur la
molécule de PCB et la présence simultanée d’atomes en
position 2,4,5 ou 2,3,4,5 sont des éléments qui, en réduisant
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relations crophiques, la bioaccumulation détermine les
effets toxiques d'une substance vis-a-vis des organismes
supérieurs. Il peut y avoir bioaccumulation sans effets
toxiques ; c'est en partie ce qui se passe dans le cas de com-
posés totalement inertes déposés et stockés passivement
dans les réserves lipidiques : c’est 'exemple CB153. Inver-
sement, dans le cas de substances toxiques, il peut ne pas y
avoir d'effets pour des espéces de niveaux trophiques infé-
rieurs mais, les seuils de toxicité peuvent étre atteints chez
les prédareurs du fait de la bioaccumulation ou parce qu'ils
sont capables de biotransformer en composés réactifs et
toxiques ces €léments jusque-la persistants.

les capacités de biotransformation, accroissent sa bioaccu-
mulation.

Les réacrions de biotransformation conduisent 4 des inter-
médiaires qui peuvent écre eux-mémes bioaccumulés : c'est
par exemple le cas du DDE, substance persistante et bioac-
cumulable produite lors de la métabolisation et de la dégra-
dation du DDT, un insecticide organochloré de structure
assez proche de celle des PCB. Les composés hydroxylés
dérivés des PCB ont été identifiés dans les tissus biolo-
giques. Outre leur persistance, ils possédent des caractéris-
tiques géométriques (forme et encombrement de la molé-
cule notamment) qui les rapprochent de composés hormo-
naux dont ils peuvent affecter le bon foncrionnement, on
parle de perturbateurs endocriniens. De plus, et bien que ce
soit un processus de défense de l'organisme vis-a-vis de pol-
luants, la biotransformartion peut conduire a la formation de
composés qui s'averent plus dangereux que les composés
parents initiaux. C'est le cas de certains HAP, rapidement
métabolisés en composés hydroxylés (aréne-oxides) qui
interviennent dans la cancérogenése.

*» Qutre qu’elles dépendent des caractéristiques structurales
des substances chimiques, les réactions de biotransformation
sont spécifiques des organismes selon qu'ils possédent ou non
les systemes enzymatiques nécessaires a ces réactions. Cette
capacité 2 métaboliser les contaminants dépend des caracté-
ristiques génétiques propres a chaque individu et a chaque
espece. Ces systémes de déroxication sont plus présents et
plus diversifiés chez les Vertébrés que chez les Invertébrés;
ainsi, ce sont chez les mammiféres que ces systemes sont les
plus développés bien que les mammiféres marins soient
moins bien pourvus que leurs équivalents rerrestres.

D'une autre facon, I'étude des modifications des empreintes
des contaminants dans les organismes, la dérection et la
mesure d'accivité d'enzymes impliquées dans la détoxication,
la détection du caractére mutagéne ou l'identification de
métabolites dans les tissus et fluides biologiques sont autant
de tests pour déceler et appréhender les effets des polluants;
ce sont des exemples de biomarqueurs*.
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La roxicité des molécules dépend de leur nature et de leur
structure chimique qui peut les conduire 4 interférer avec les
composants naturels des cellules ou des organes, les « cibles ».
De grandes différences de toxicité peuvent ainsi exister entre
les substances xénobiotiques. Tout composé peut s'avérer
toxique s'il atteint une concentration suffisante au niveau
d'une cible. De plus, les organismes possedent une certaine
latitude leur permectant d’écre épargnés ou d'éliminer cer-
taines percurbations causées par la présence de polluants.
Cerre tolérance dépassée, la toxicité s'exerce, se traduisant
par une succession d’effets.

Une cascade d'effets

Schématiquement, chaque niveau d'organisation du monde
vivant, des assemblages moléculaires de la cellule jusqu’a
l'organisme le plus évolué, repose sur un ensemble de réac-
tions chimiques qui en assure son développement et son bon
fonctionnement. Chacune de ces fonctions caractéristiques
des étres vivants est assurée par des composés biochimiques
bien spécifiques et par leurs interactions. Les molécules
étrangéres sont susceptibles de perturber cette organisation
parce qu'elles introduisent une nouvelle réactivité imprévue
dans le systéme (exemple des arénes-oxides, produits de la
biotransformation des hydrocarbures aromatiques) ou parce
qu'elles possédent des caractéristiques structurales tres voi-
sines de celles de constituants endogénes (cas des substances
a effets endocriniens). A chaque niveau d’organisation, le
systeme biologique va déclencher des réactions de défense
face a ces substances intruses, pour s'en débarrasser. Ces réac-
tions de protection vis-a-vis des polluants n'ont cependant
pas des capacités illimitées. Si la capacité de défense a une
perturbation est dépassée, il y a des effets qui, selon le degré
d’exposition, déclenchent une cascade d'effets secondaires se
traduisant par des effets biologiques de plus en plus per-
ceptibles et de gravité croissante a différents niveaux de
I'écosystéme. Ainsi, a I'échelle de complexité des systémes,
se superpose une échelle de temps nécessaire a |'établisse-
ment des effets de gravité croissante issus d’interactions
complexes et différentes a chaque niveau. Ce réseau d'inter-
actions, qui se complexifie avec les niveaux d'organisation,
rend plus difficile la compréhension d'éventuels effets obser-
vés (fig. 29).

L'étude des effets biologiques des contaminants peut ainsi se
faire a différents niveaux d'organisation du monde vivant, de
la molécule au sein de la cellule a I'écosysteme. L'observation
d'une perturbation au niveau moléculaire, par exemple une
altération de la structure de I'ADN, pourra s'interpréter par
la présence dans 'environnement de substances mutagénes.
Les conséquences pour les niveaux d'organisation supérieurs
resteront difficilement prévisibles, notamment en raison des
capacités de réparation des cellules. A I'opposé, le constat du
déclin d'une population d’individus sera rarement imputable
avec certitude a un facteur unique puisque beaucoup d'élé-
ments peuvent interférer dans un systéme aussi complexe. De
plus, ces effets sont percus trop tardivement pour permettre
une quelconque action préventive.
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Figure 29 - Observation et interprétation des effets : deux approches opposées
et complémentaires (d'aprés Bernes, 1999).

L'évaluation et la compréhension des effets biologiques des
contaminants sur le monde vivant s’avérent donc tres dif-
ficiles. Deux approches complémentaires sont actuelle-
ment proposées pour comprendre les interactions entre les
substances les plus diverses au sein d'une organisation bio-
logique trés complexe. La premiére consiste en 'expéri-
mentation au laboraroire dans des conditions controlées
tandis que la seconde privilégie |'écude de terrain sur les
organismes présents dans l'environnement,

Lapproche en laboratoire est la plus classique. Elle procéde
essentiellement de 'expérimentation pour quantifier et
comprendre les mécanismes de roxicité des contaminants.
Le sujet d'expérience (extraits cellulaires, cellules, organes,
individus) est exposé a des doses connues de substances
dans des conditions contrélées. Les divers effets sont obser-
vés, quantifiés et comparés. L'objectif de ces écudes de toxi-
cologie est de définir soit les concentrations les plus faibles
produisant un effer, soit les concentrations sans effet
(NOEC : Non Observed Effect Concentrations). C'est une
vaste tache, trés importante pour la gestion des contami-
nants en relation avec la protection du milieu ou la santé du
consommateur. En effer, ce travail est a la base de la défini-
tion de réglementations environnementales (concentrations
maximales admissibles) ou sanitaires comme, par exemple,
les doses journaliéres admissibles (DJA). Une fois les concen-
trations sans effet connues, et en les pondérant par des fac-
teurs de sécurité pour prendre en compte la variabilité de
sensibilité (différences de sensibilité entre espéces voisines
et encre individus d'une méme espéce), les scientifiques et
les autorités publiques doivent étre en mesure de fixer les
directives pour préserver les espéces potentiellement exposées
a de telles substances dangereuses. Les limites de cette
approche apparaissent intuitivement ; elles sont liées aux



conditions expérimentales qui sont éloignées de celles du
milieu réel ol les especes sont exposées simultanément i de
multiples substances. Le principal intérét de ces érudes, outre
leur contribution a la définition de réglementations, est de
permettre la compréhension des mécanismes de toxicité.

En matiere d’étude environnementale, la seconde approche,
plus récente et complémentaire de la précédente, se veut plus
proche de la réalité. Elle consiste a suivre les réponses biolo-
giques des organismes présents dans 'environnement a des
perturbations d'origine chimique. Ces réponses, appelées
biomarqueurs, constituent des éléments de diagnostic de la

Evaluation et gestion des risques chimiques

La contamination de I'environnement par des subsrances
étrangeres (ou xénobiotiques) les plus diverses peut faire
craindre une dégradarion de celui-ci. Pour prévenir une perte
de ses usages habituels et pour garantir la qualité et la salu-
brité des ressources naturelles, il est devenu indispensable
d’évaluer ces risques chimiques et de les prendre en compte
au mieux des intéréts des sociétés concernées. Ces deux
démarches, I'évaluation des risques et leur gestion, sont com-
plémentaires et se situent a deux niveaux : la premiére, du
ressort des scientifiques, repose sur une évaluation critique
des informations disponibles sur les niveaux de présence des
substances chimiques, leur devenir dans l'environnement et
leurs effers alors que la gestion des risques implique des déci-
sions poliriques a caractére réglementaire en vue de réduire
ces risques et de s'en protéger.

Lévaluation des risques (risk assessment) est une démarche
A caractére essentiellement scientifique qui comprend deux
composantes principales :

s L'identification et la définition du risque. Il s’agit de ras-
sembler les informarions sur les effets de composés sur les
organismes : étude expérimentale de toxicités aigué et chro-
nique, mécanismes de toxicité et analogie de strucrure,
études épidémiologiques. Ensuirte, il faut quantifier ces
risques en €tablissant des relations dose-effet. La compila-
tion des résultats expérimentaux (étude toxicologique sur
différentes espéces, 4 différents stades d’évolution et de sen-
sibilité d’une méme espéce, différents types d'effets pour
une méme substance...) et leur extrapolation doivent per-
mettre d’établir avec une marge de sécurité des doses ou des
concentrations maximales admissibles.

* L'évaluation de l'exposition. Cette érape consiste a évaluer
le degré d'exposition des organismes 2 une substance recon-
nue toxique. En ce qui concerne les contaminants dans l'en-
vironnement, la modélisation écologique peut contribuer au
calcul des concentrations d'une substance dans le milieu et
les organismes, ainsi qu'a celui de la fréquence et de la durée
d’exposition des espéces les plus sensibles a ces contaminants.
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qualité du milieu. Puisque les perturbations sont observées
chez les individus présents dans un milieu parciculier, elles
refletent |'écat de santé des organismes y vivant. En contre-
partie, parce qu'ils sont mesurés dans des organismes qui, de
plus, vivent dans un milieu complexe soumis i diverses
sources de contamination, le suivi des biomarqueurs manque
de spécificité. La mesure d'un ensemble de biomarqueurs
permet de rassembler un faisceau d'indices permettant
d’'identifier I'origine des perturbations. De plus, des mesures
chimiques s'averent souvent nécessaires pour confirmer les
contaminants suspectés d’écre a l'origine des effets,

La gestion des risques (risk management). Nos sociétés se
sont développées en s'accommodant de nombreux risques.
Concernant les produits chimiques, les risques existent en
permanence a proximité des sites de production, lors du
transport et de l'utilisarion de ces substances, lors de leur
destruction et de leur élimination aprés utilisation ou apres
leur émission non intentionnelle dans l'environnement
comme sous-produits de procédés divers.

La gestion des risques est une démarche interventionniste
dont le but est d'éviter ou de réduire les dangers de telles acti-
vités. Cette gestion revér donc des aspects trés divers, comme
des décisions autoritaires d'arréts de production, des régle-
mentations d'utilisation, des recommandartions techniques
visant I'élimination de ces produits, des incitations pour
mettre en ceuvre des procédés non polluants. Dans certains
cas, il peut s'agir de définir des directives environnementales
qui écablissent des concentrations maximales dans les rejets
ou, a propos d'hygiene alimentaire, cela peut écre la défini-
tion de doses journalieres maximales admissibles. Gérer les
risques chimiques dans l'environnement ¢'est aussi, pour les
autorités, mettre en place des programmes de surveillance
pour identifier la nature de la contamination et pour en suivre
son évolution, notamment pour évaluer |'efficacité d'une
réglementacion. De tels programmes de surveillance doivent
aussi susciter des actions de recherche sur des substances peu
connues, récemment identifiées dans I'environnement et
susceptibles d’y parvenir avec des conséquences d'une gra-
Vité accrue.

On percoit aisément toute la diversité et la complexité de
la gestion des risques chimiques dans 'environnement.
Méme si cette gestion « politique » des risques découle
d'une procédure d’évaluation de ces risques, elle commence
souvent bien avant, dés la perceprion du risque potentiel.
Elle doir se faire et se réactualiser en fonction de I'état des
connaissances, quelquefois limitées et controversées. Enfin,
cette activité doit prendre en compte des enjeux socio-éco-
nomiques contradictoires. De plus, elle s'accomplit dans un
contexte international.
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Des molécules préoccupantes :
les dioxines et les composés apparentés

Comme les PCB, les dioxines (PCDD) et les furanes poly-
chlorés (PCDF) sont des composés organochlorés persis-
rants, potentiellement bioaccumulables et toxiques. Les
dioxines, et tout particulierement la 2,3,7,8-tétrachlorodi-
benzo(p)dioxine (2,3,7,8-TCDD) ou plus communément
la dioxine (dioxine de Seveso), engendrent de nombreux
effets et sont considérées comme les composés les plus dan-
gereux produits par les activités humaines (Rapport de
I'’Académie des Sciences, 1994).

La scructure chimique des composés, ¢’est-a-dire 'agence-
ment des atomes les uns par rapport aux autres dans la molé-
cule, conditionne leurs propriéeés physiques, chimiques et
toxiques. Dans le groupe des PCB, les composés non ortho-
substitués possédent une structure proche du plan, on parle
de composés coplanaires. Cette scructure coplanaire et la
position relative des atomes sont comparables a celles de la
2,3,7,8-TCDD. De fait, tous ces composés aux caractéris-
riques stéréochimiques trés comparables possedent les
mémes mécanismes de toxicité avec toutefois des effers aux

Les dioxines et les composés apparentés

Les dioxines désignent les polychlorodibenzo(p)dioxines
(PCDD) et les polychlorodibenzofuranes (PCDF ou furanes)
qui, ensemble, forment un groupe de 210 composés orga-
nochlorés aux propriétés physicochimiques et toxiques tres
comparables.

Cly Cly

PCB
209 congénéres

Clm Cly Cly Cl,
1]
0 0
PCDD PCDF

75 congénéres 135 congénéres

Figure 30 - Structure des PCB, des PCDD et des PCDF.

Les dioxines sont des polluants prioritaires de I'environne-
ment, caractéristiques de l'activicé industrielle et de 'urba-
nisation. Ce sont des contaminants produits non intention-
nellement dans divers procédés industriels, comme la méral-
lurgie, la chimie du chlore, mais aussi par combustion et, plus
particuliérement, par l'incinération des déchers urbains.

La roxicité de ces composés se traduit par divers symp-
tomes : effets cutanés, atteintes hépariques, altération de la
fonction immunitaire, atteintes 2 la fonction de reproduc-
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intensités variables. Pour cette raison, il a écé arcribué aux
congénéres coplanaires (CB77, CB126 et CB169), mais aussi
i certains autres congénéres mono et di-orthosubstitués, des
facteurs de toxicité exprimés en équivalent toxicité dioxine,
les TEF (fig. 32). De maniére pratique, cela revient a englo-
ber les dioxines et les composés apparentés dans un méme
groupe de contaminants.

Les dioxines ont été analysées dans un nombre trés limité
d’organismes de l'estuaire et de la baie de Seine. La 2,3,7,8-
TCDD est présente en concentrations trés faibles, le plus
souvent inférieures au picogramme par gramme de poids sec
dans les moules, les crevetres, les poissons de l'estuaire. Les
polychlorodibenzofuranes (PCDF) sont présents en concen-
trations supérieures a celles des dioxines et, dans ces deux
sous-groupes, PCDD et PCDF, ce sont les composés a huit
atomes de chlore qui sont les plus abondants. Dans le cas des
moules prélevées a proximité de I'estuaire de la Seine, les
concenctrations en polychlorodibenzodioxines (somme des
PCDD) et en polychlorodibenzofuranes (somme des PCDF)
varient entre 200 et 300 pg/g PS pour les PCDD et de 450
et 750 pg/g PS pour les PCDFE, soit mille fois inférieures a
celles des PCB.

tion. La 2,37 8-técrachlorodibenzo(p)dioxine (TCDD) est
I'un des composés chimiques les plus toxiques pour 1'ani-
mal; les doses lérales (DL50), bien que variant de facon
considérable selon les espéces, s'échelonnent de
0,0006 mg/kg chez le cobaye & 3 mg/kg chez le hamster.
De plus, la 2,3,7,8-TCDD a été reconnue début 1997
comme cancérogéne pour I'homme par le centre interna-
tional de recherche sur le cancer (CIRC).

Parmi I'ensemble des 210 composés différents appartenant
aux PCDD et PCDFE, 17 congénéres comportent, comme la
2,3,7,8-TCDD, un minimum de quatre atomes de chlore en
position 2,3,7,8 et présentent souvent les mémes méca-
nismes de toxicité.

Afin de pouvoir caractériser la « charge toxique » lide aux
dioxines dans un échantillon, un indicateur a été accepté
internationalement, c'est I'équivalent toxique (TEQ). A
chaque congénére est attribué un coefficient de roxicité
(I-TEF : International Toxic Equivalency Factor) estimé
par comparaison de l'activité du composé considéré avec
celle de la 2,3,7,8-TCDD (fig. 32). Léquivalent toxique
dioxine présent dans un échantillon se calcule simplement
en sommant, pour les 17 composés les plus toxiques, les
concentrations pondérées par leurs coefficients de toxicité
(TEQ = E G X TEFl)

Compte tenu des dangers que ces composés présentent
pour la santé, les dioxines font I'objet de réglementations
tres exigeantes tanc a l'émission que dans les produits ali-
mentaires. L'Organisation mondiale de la santé (OMS)
recommande, depuis juin 1998, une dose journaliére
admissible (DJA) de 1 4 4 pg TEQ/jour/kg (dose journa-
liere admissible exprimée en équivalent dioxine).



Dans le cadre du programme Seine-Aval, une écude parti-
culiére a été consacrée a la détermination des PCB copla-
naires dans les organismes de l'estuaire de la Seine parce
qu'ils présentent les mémes mécanismes de toxicité que la
2,3,7,8-TCDD. Leurs teneurs dans les organismes sont de
plusieurs ordres, de grandeurs inférieures a celles des PCB
majoritaires comme le CB153, et restent inférieures au
nanogramme par gramme de poids sec. Globalement, les
PCB coplanaires se comportent comme le CB153 dans les
réseaux trophiques : ils sont bioaccumulés avec, cependant,
une mérabolisation partielle (fig. 31).
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Figure 31 - Niveaux de présence des PCB non orthosubstitués dans les orga-
nismes de I'estuaire de la Seine. (Notons, dans ce graphe, 'échelle logarithmigue
des concentrations pour prendre en compte les différences entre les ordres de
grandeur des concentrations du CB153 et des CB coplanaires).
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Un outil de prévention des risques chimiques :
la notion de toxicité équivalente

Le concepr de toxicité équivalente fournit un exemple d'ap-
proche en martiére d'évaluation et de gestion des risques.

La toxicité équivalente dioxine

Sur la base de résulrats d'études en toxicologie, comme celle
de la capacité des dioxines et des composés apparentés a
induire les systémes enzymatiques, les experts se sont
accordés pour attribuer a ces substances des coefficients de
toxicité (Ahlborg et #/., 1992, 1994). La 2,3,7,8-TCDD
est prise comme référence. Un coefficient égal a ['unité lui
a éré donné tandis qu'aux autres composés apparentés, ont
été atcribués des coefficients proportionnels a leurs capaci-
tés a induire des effets similaires 4 ceux de la 2,3,7,8-TCDD.
Ces TEF, facteurs de toxicité en équivalent dioxine (fig. 32),
ont été érablis d'abord pour les dioxines et furanes chlorés
puis ensuite pour les PCB non ortho, mono-orthosubsti-
tués et quelques-uns des composés di-orthochlorés. Ils per-
mectent de calculer la toxicité d'un des composés en quan-
tité de dioxine ou TEQ (quantité torale équivalente en
2,3,7,.8-TCDD) en sommant les concentrations pondérées
par les facteurs de toxicité.

Ce calcul permer d'évaluer la toxicité représentée par les
dioxines, les furanes chlorés et les PCB. Dans les moules pré-
levées a proximité de l'estuaire de la Seine, la roxicité équi-
valente (TEQ) représentée par 'ensemble de ces substances
atteint environ 100 pg/g (PS) d’équivalent dioxine. Les
dioxines (PCDD) ne contribuent que pour 3 % a ce TEQ et
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Figure 32 - Facteurs de toxicité équivalente
dioxine (2,3,7,8-TCDD) des dioxines, des furanes
polychlorés et des PCB.
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la dioxine proprement dice (2,3,7,8-TCDD) seulement pour
0,5 pour cent. La contribution des PCDF est de l'ordre de
10 2 20 % mais ce sont les PCB qui, de trés loin (plus des
trois quarts), participent & la toxicité potentielle de ces
substances. Alors que leurs propriérés toxiques intrinseques
sont assez réduites (ils possédent de faibles TEF), les PCB
concourent de facon trés importante a la toxicité du mélange
en raison de leurs niveaux de présence nettement plus éle-
vés (fig. 33).

PCB di-ortho
16%

PCDF
13%

PCB mono-ortho
22%

PCB non ortho
47%

Figure 33 - Contribution & la toxicité exprimée en équivalent dioxine (TEQ) des
polychlorodibenzodioxines (PCDD), des polychlorodibenzofuranes (PCDF), des
PCB non ortho, mono-ortho, et di-orthosubstitués dans les moules prélevées a
proximité de I'estuaire de la Seine.

Par ce calcul, on dispose maintenant d'une seule grandeur
qui chiffre la toxicité potentielle des dioxines et composés
apparentés, a la place des concentrations de |'ensemble de
ces substances.

Cette estimation de la roxicité potentielle des dioxines et
des PCB permet de se situer pour évaluer les teneurs de ces
substances par rapport aux recommandations promulguées
par les autorités sanitaires. Pour la France, la DJA de
dioxines pour I'homme a écé fixée entre 1 et 4 pg/kg poids
corporel/jour. Ainsi, en ne considérant que les dioxines et
furanes (PCDD et PCDF) qui représentent ensemble une
TEQ de 5 pg/g, cette DJA serait atteinte par l'absorption
de 14 2 56 g de chair de moules (25 pg/g TEQ en poids sec
pour les PCDD et PCDF soit 5 pgl/g de chair humide), sur
la base classiquement admise d'un poids corporel moyen de
70 kilogrammes. Si, maintenant, on considére I'ensemble
des composés (PCB, PCB coplanaires, PCDD et PCDF), soit
une TEQ de 20 pg/g en poids frais dans les moules de la
Seine, certe DJ A serait atteinte par la consommation de seu-
lement 3,5 g de chair de moules. Dans les deux cas, ces
chiffres confirment I'extréme gravité de la contaminarion
dans l'estuaire de la Seine, qu'il faudra confirmer par de nou-
velles mesures et, surtout, a laquelle il faudra remédier.
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La toxicité équivalente benzo(a)pyréne

Une approche trés comparable a écé proposée pour les
hydrocarbures aromatiques. Leur potentiel cancérigéne a écé
comparé i celui du benzo(a)pyréne (BaP) pris en référence
dans I'échelle de toxicité. Par rapport au BaP, les facteurs de
toxicité équivalente des différents hydrocarbures varient
dans des rapports allant de 0,001 a 5 (Nisber & LaGoy,

1992).

Facteurs de toxicité des hydrocarbures aromatiques
polycycliques exprimés en équivalent toxicité benzo(a)pyréne
(Nisbet & LaGoy, 1992).

Facteurs de toxicité en équivalent benzo(a)pyréne

Benzo(a)pyréne : 1

Pyrene 0,001 Chrysene 0,01
Phénanthréne 0,001 Benzo(g,h,i)péryléne 0,01
Naphtalene 0,001 Anthracéne 0,01
2-méthyl naphraléne 0,001 Indéno(1,2,3-c,d)pyréne 0,1
Fluoréne 0,001 Benzo(b)fluoranthéne 0,1
Fluoranthéne 0,001 Benzo(k)fluoranthéne 0,1
Acénaphtyléne 0,001 Benzo(a)anthracéne 0,1

Acénaphténe 0,001 Dibenzo(a,h)anchraceéne 5

Ces facteurs de roxicité équivalente au BaP permettent
d’évaluer la toxicité des HAP présents dans le réseau tro-
phique en termes d’'équivalent roxique et, ainsi, d'accribuer
une signification biologique aux concentrations mesurées
dans les tissus. Le potentiel roxique des hydrocarbures est
maximum dans les sédiments et diminue graduellement
dans les organismes vivants selon leur position relative au
sein du réseau trophique en raison de la capacité des orga-
nismes a métaboliser ces substances (fig. 34).

Toxicité en ng/g Toxicité en pg/g
éq. BaP éq. dioxine
250 - 50
200 - +40
150 | L 30
100 - +20
50 - +10
0 4 L0
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Figure 34 - Evolution de la toxicité potentielle des PCB et des HAP dans les
réseaux trophiques du bar et du flet dans l'estuaire de la Seine.



Comme signalé a propos de la bioaccumulation, les PCB et
les HAP se comportent de maniére trés différente dans les
réseaux trophiques. En termes de risques pour les organismes,
ce sont les espéces a la base du réseau qui sont les plus expo-
sées aux HAP, alors que c'est I'inverse dans le cas des PCB.
Ce constar justifie |'intérér d'étudier la roxicité associée au
sédiment comme, par exemple, le caractére mutagéne (voir
fascicule « Des organismes sous stress »). La métabolisation
rapide de cerrains HAP inciterait aussi a mener des
recherches permettant de suivre ces métabolites de HAP
dont certains sont plus toxiques que leurs composés parents.

Vers une surveillance intégrée :
l'utilisation des biomarqueurs

On désigne par biomarqueurs (voir fascicule « Des orga-
nismes sous stress ») des changements observables et mesu-
rables au niveau moléculaire, biochimique, cellulaire, phy-
siologique ou comportemental qui révelent l'exposition pré-
sente ou passée d'un individu a au moins une substance
chimique a caractére toxique (Lagadic ef a/., 1997).

On distingue usuellement deux catégories de biomar-
queurs : les biomarqueurs d’exposition caractéristiques de
I'entrée de contaminants dans I'organisme comme, par
exemple, les mérabolites de polluants ou les adduits a
I'ADN et les biomarqueurs d’effets qui montrent que les
polluants ont exercé un effet sur un organe cible comme, par
exemple, des paramértres biochimiques, des altérations histo-
pathologiques.

A Biomarqueurs utilisés dans le cas du flet
Biomargueurs utilisés dans le cas des dreissénes

Dommages a 'ADN

{adduits a I'ADN)
Induction \
des mécanismes
de détoxication \
(Erod)

Réponse de I'organisme

Pathologies internes

(hyperplasies, inflammations) "
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Alors que les analyses chimiques se rapportent 2 la présence
de contaminants dans les organismes, les biomarqueurs tra-
duisent une réponse du monde vivant 4 ces substances. Le
suivi des biomarqueurs peut donc renseigner sur le caractére
polluant de ces substances. Plusieurs biomarqueurs corres-
pondant a différents niveaux de stress ont été suivis dans les
flets et dans les dreissénes (fig. 35).

Le suivi des contaminants et des biomarqueurs

dans les dreissénes

Dans ['estuaire de la Seine, les dreissénes ont été urtilisées
comme espece indicatrice de la qualité des eaux entre Poses
et Vieux-Port.

La premieére étape de cette surveillance a concerné la mesu-
re des paramétres chimiques. On s’est intéressé aux PCB
majoritaires, mais aussi aux PCB coplanaires réputés les plus
toxiques, ainsi qu'aux HAP. Les résultats de ces mesures
ont permis la comparaison des niveaux de contamination
encre stations de |'estuaire et le suivi de leurs variations au
cours du temps & Rouen (voir chapitre III). D'une manigre
tres globale, les niveaux varient assez peu tout au long de
I'estuaire. Ces mesures permettent aussi d'évaluer les
empreintes de contaminants et notamment, dans le cas des
HAP, composés qui ne sont pas métabolisés par les mol-
lusques, de distinguer les apports d'origine pétroliére de
ceux provenant des procédés de combustion.

'\— Pathologies externes

(nécroses, lymphocystis)

\— Fragilisation de la membrane cellulaire

(stabilité lysosomale)

Mutations (oncogéne ras)

Activation des mécanismes de résistance (MXR)

L Perturbation de ['influx nerveux (AChE)

Exposition aux polluants (concentration x temps)

Figure 35 - Biomarqueurs suivis dans les flets et dans les dreissenes.
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Dans un deuxiéme temps, il a été possible, en utilisant les
facteurs d'équivalence, d’évaluer les niveaux de contamina-
tion en termes de toxicités équivalentes qui renseignent sur
le risque potentiel de ces deux groupes de substances.
Ensuite, un voler de surveillance biologique a €té ajouté au
suivi classique des contaminants chimiques.

Trois biomarqueurs ont été mesurés dans les dreissénes (voir
fascicule « Des organismes sous stress »).

* La stabilité lysosomale (SL) craduit les effets des conta-
minants sur les lysosomes, compartiment cellulaire essentiel
a la dégradation des composés exogenes et des métabolires
endogénes. Ces lysosomes sont directement impliqués dans
les réactions de défense vis-a-vis des polluants, particuliere-
ment chez les Invertébrés.

* Le mécanisme de résistance a de multiples xénobio-
tiques (MXR) traduit la capacité des individus a évacuer les
polluants hors des cellules, maintenant ainsi les composés a
des concentrations cellulaires inférieures a leurs seuils de
toxicité. Ce mécanisme de défense est mis en place en
réponse i l'exposition a de multiples contaminants du
milieu.

* L'indice de condition (IC) est un indicateur physiolo-
gique correspondant au taux de remplissage des coquilles,
c’est-d-dire 4 la masse corporelle par rapport a la raille des
coquilles. Il traduir I'état de santé général des moules.

Ces trois biomarqueurs indiquent ensemble et en accord
avec les mesures chimiques que les dreissénes de I'estuaire
sont soumises 2 des stress croissant d’amont en aval (fig. 35).
L'indice de condition varie d'un rtiers entre Poses er Vieux-
Port, mais c’est en aval de Rouen que la diminution de cet
indice devient sensible. L'augmentation a partir de Rouen
des protéines MXR, maximales a La Bouille, confirmerait
l'augmentation de la pollution due aux apports par la zone
industrielle et portuaire de Rouen. La stabilité lysosomale
est affectée en aval de Rouen mais aussi a Vieux- Port, limite
amont de l'incrusion saline.

La mesure des biomarqueurs chez le flet

En raison de sa présence tout au long de 'estuaire, de Poses
a I'embouchure, le flet a fait I'objet de nombreuses mesures
de contaminants et de biomarqueurs. Suivant une approche
comparable i celle suivie dans le cas des dreissénes, trois bio-
marqueurs ont été suivis pour érudier les effets décelables
chez le flec.

* Lactivité Erod révéle I'exposition a des composés aro-
matiques comme les PCB, les dioxines et les hydrocarbures
polyaromatiques. La présence de ces contaminants dans la
cellule augmente la production d'enzymes a cytochrome
P450, qui accélére la cransformation des contaminants en
composés hydroxylés plus facilement excrécables.

* Lactivité AChE est impliquée dans le transfert de I'influx
nerveux. Sa mesure informe sur la présence de composés neu-
rotoxiques comme les insecricides organophosphorés.
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Figure 36 - Contamination chimique et réponse aux biomarqueurs des dreissenes,

* Les adduits 2 'ADN résultent d'interactions de conta-
minants ou de leurs métabolites avec les constituants de
I’ADN. Cette macromolécule essentielle au bon fonction-
nement de la cellule supporte les caractéres hérédiraires.
L'identification d'adduits a 'ADN informe sur la présence
de substances génotoxiques, comme les HAP.

Appliqués aux flets de 'estuaire de la Seine, ces trois bio-
marqueurs ont permis de définir un « indice biomarqueur »
combinant ces trois indices d’exposition aux polluants et de
les comparer aux mesures chimiques. Cet indice montre, en
accord avec les mesures de contaminants, que ce sont les
flets prélevés dans le secteur de La Bouille qui sont les plus
exposés aux contaminants (fig. 37). Ce constat doit écre
tempéré par la grande variabilité des niveaux de contami-
nation dans le cas des flets et par celle, tout aussi impor-
tante, des réponses aux contaminants. De plus, rappelons
aussi que, dans cecte érude, les PCB dont le CB153, qui sont
indicateurs des composés bioaccumulés, ont été mesurés
dans la chair des flets alors que le pyréne est un des HAP,
composés dégradables, mesurés eux dans le foie, Les mesures
du premier groupe de ces substances traduisent une exposi-
tion ancienne et cumulée alors que les hydrocarbures aro-
matiques renseigneraient sur une exposition récente.
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Figure 37 - Variation de l'indice biomarqueur dans le cas du flet tout au long de
I'estuaire.

Ces biomarqueurs, mesurés au niveau des cellules ou de
compartiments cellulaires, sont des marqueurs précoces
d’exposition. L'observation d'adduits a I’ADN, 'activation
de systémes enzymatiques sont caractéristiques de 'exposi-
tion aux PCB et aux HAP; elles témoignent de risques
potentiels d'apparition de cancers.

Les effets dérectés au niveau moléculaire peuvent se propa-
ger vers des niveaux d'organisation supérieurs. La mesure de
ces biomarqueurs moléculaires a été avanrageusement
complétée par des études histologiques des organes et des
individus entiers. Ainsi, ['aspect superficiel général des
individus a été examiné; en complément, des observations
histologiques ont été réalisées au niveau du foie et des
organes reproducteurs (gonades).

Les premiers résultats ont permis de montrer deux types de
pathologies externes. Des ulcéres cutanés, lésions nécro-
tiques de I'épiderme, ont écé observés chez 3 a 4 % des flets
de la baie de Seine. De méme, certains flets présentaient a
la base des nageoires des tumeurs curanées. Ces excrois-
sances sont dues a un virus, le lymphocystis. Les poissons les
plus affectés (15 % de la population) se situaient dans la par-
tie aval de la Seine, entre Caudebec et Honfleur. D'une facon
générale, les animaux les plus dgés éraient plus touchés,
indiquant qu'un certain temps de latence est nécessaire
avant l'apparition des symptomes.

Bien que dans ces deux cas, ulcéres et tumeurs, la pollurion
chimique puisse ne pas écre directement impliquée, elle
constitue un facteur aggravant par ses effets sur le systeme
immunitaire des poissons.
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L'érude histologique a révélé d'autres phénomeénes inquié-
tants. Des foyers basophiles, pathologies prétumorales, ont
€té observés chez 4 % des flets dans la baie et I'estuaire de
la Seine, tandis que des tumeurs (adénomes) affectent 1,4 %
de la population. Ces pathologies sont significatives car
elles ont été observées chez des individus de 2, 3 et 4 ans,
c'est-a-dire qu'elles se sont développées rapidement. Sur la
base actuelle des connaissances relatives 2 la cancérogenése,
la participation des HAP dans ces tumeurs est fortement
probable.

Enfin, et non de moindre importance, I'érude histologique
des resticules de flets a révélé que 9 % des males compor-
tent au sein de leurs gonades des ovocytes caractéristiques
du sexe féminin. Ces individus sont qualifiés d'intersexués.
L'origine de cetre perturbation majeure affectant la repro-
duction fait l'objet de recherches actives, notamment pour
élucider de possibles liens de causalicé avec la pollution chi-
mique de l'estuaire.

En conclusion, le flet apparait comme particuliérement
exposé aux contaminants chimiques, comme le montrent les
mesures de PCB et de HAP confirmées par différents bio-
marqueurs. Cette approche combinant la mesure chimique
et la recherche d’indicateurs d’effets pour révéler une situa-
tion de pollution est encore dans sa phase exploratoire.
Gageons toutefois que les écotoxicologues seront, dans un
avenir tres proche, en mesure de proposer de nouveaux outils
de diagnostic, plus sensibles et plus spécifiques, dont I'uti-
lisation ne soit pas limitée par une variabilité « nacurelle »
des systémes biologiques.
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Conclusions et perspectives

La contamination chronique et élevée de 'estuaire de la Seine
par les PCB figurait parmi les préoccupations a l'origine du
programme scientifique Seine-Aval. L'évaluation de la
contamination chimique de |'estuaire a été élargie a d’autres
substances chimiques de synchése er a 'ensemble des com-
partiments de l'estuaire tels que la colonne d’eau, les sédi-
ments et les organismes. Les mesures de quelques grands
groupes de contaminants comme les pesticides organochlo-
rés, les herbicides du groupe des criazines, les HAP ou les
PCB confirment que la Seine est un des grands estuaires
européens les plus contaminés, au méme titre que I'Escaur
ou le Rhin. Cette forte incidence des activités humaines sur
le fonctionnement de I'estuaire pose la question des effets de
la contamination chimique sur la santé humaine, sur les
espéces et sur l'environnement : c’est tout le probleme de
I'évaluation et de la gestion des risques chimiques en estuaire
qui st posé.

L'évaluation des risques chimiques repose sur deux piliers
qui sont, d'une part, la connaissance de l'exposition des
organismes aux substances chimiques et, d'autre part, celle
des effets roxiques de ces composés. Les acquis du pro-
gramme Seine-Aval sur cette problématique des contami-
nants organiques y contribuent.

Lévaluation de I'exposition des espéces aux contaminants
nécessite de connaitre les concentrations de ces substances
chimiques dans le milieu. En fonction de leur mode de
transport, et donc finalement de leur distribution, les divers
contaminants suivis dans 'estuaire de la Seine se séparent en
deux grands groupes. Le premier comprend les substances
qui transitent a I'état dissous de facon conservative : ce sont,
par exemple, les herbicides de la famille des triazines et
leurs produits de dégradation. Leurs concentrations dans la
zone de mélange peuvent se déduire de la salinicé si I'on
connait leurs sources et leurs apports. La distribution des
substances solubles peut étre parfaitement décrite par les
modéles hydrodynamiques avec, selon le cas, prise en
compte d'éventuelles transformations chimiques. Le second
groupe de contaminants inclut les substances hydrophobes
qui, lors du transic par 'estuaire, se distribuent entre la
phase dissoute et les particules en suspension selon des lois
de partage parfaitement connues. Les PCB en sont un des
exemples extrémes puisqu'ils sont transportés, a plus de
90 %, en association avec les matiéres en suspension. Les
modeles de transpore particulaire, prenant en compte ces
échanges, permettent le calcul de la distribution dans I'es-
tuaire des contaminants dans la colonne d’eau, soit a I'érat
dissous, soit a I'étac particulaire. De plus, toujours en raison
de leur caractére hydrophobe, ces contaminants entreront
dans la chaine alimentaire en étant concentrés par les parti-
cules détritiques ou phytoplanctoniques et, s'ils sont persis-
tants, en s'accumulant dans les tissus des espéeces prédatrices.
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A la différence de la bioconcentration qui dépend essentiel-
lement des caractéristiques chimiques des substances, la
bioaccumulation est déterminée par les processus biolo-
giques qui sont propres aux especes et qui, de plus, varient
dans le cemps selon les conditions du milieu. Le modele de
bioaccumulation des PCB, développé et validé dans le cas
du réseau trophique du bar, a démontré la prépondérance
de 'alimentation comme principale voie d’exposition des
especes prédatrices aux contaminants hydrophobes. Le suivi
des HAP éclaire différemment les processus de bioaccumu-
lation. Alors que les teneurs des PCB augmentent du fait
de la bioaccumulation, celles des HAP diminuent dans le
réseau trophique en raison de leur mérabolisation par les
organismes de niveaux supérieurs. Dans une perspective
d’évaluation des risques, cela signifie que, dans son érat
actuel, le modéle de bioaccumulation prédit, pour ce type
de contaminants partiellement mérabolisés, des teneurs
chez les prédateurs en excés par rapport a la réalité, et cela
d'autant plus que les substances incriminées sont plus faci-
lement métabolisées. Une généralisation des modeles de
bioaccumulation a d’autres substances que les PCB nécessite
de prendre en compte les processus de métabolisation.
L'étude de la toxicité des contaminants n'a pas été abor-
dée dans le cadre du programme Seine-Aval au cours duquel
ce sont les travaux /» sitz qui ont €té privilégiés. Il est en
effer impossible en estuaire d'aceribuer la plupare des eftets
observés sur les organismes a une substance particuliére ou
méme a un groupe de composés; ils sont alors reliés a la
contamination chimique globale de 'estuaire. Celle-ci se
caractérise par une diversité de substances agissant diffé-
remment sur divers organismes cibles ; or, seul un tour petit
nombre de ces composés chimiques est connu et mesuré cor-
rectement. A cet égard, les contaminants mesurés dans
I'eau, les sédiments ou les organismes sont plutdt a consi-
dérer comme indicateurs de la contamination chimique en
Seine et non pas comme les seules substances responsables
des effets observés.

Compte tenu des interactions entre de multiples substances
chimiques et espéces les plus diverses, une approche possible
est de situer les dangers en termes de risques pour la santé
humaine, pour les espéces estuariennes et pour le fonction-
nement de 'écosystéme estuarien.

Les risques chimiques pour la santé humaine peuvent étre
évalués en situant les teneurs mesurées par rapport aux
normes réglementaires, lorsqu’elles existent. Pour '’homme,
c’est bien évidemment la consommation de coquillages ou
de poissons contaminés qui représente la seule voie d'expo-
sition aux toxiques. En ce qui concerne les PCB dans l'es-
tuaire de la Seine, il est clair, sur la base de la toxicité équi-
valente dioxine, que la dose journaliére admissible promul-
guée par I'Organisation mondiale de la santé serait atteinte



par la consommartion journaliere de quelques moules. Méme
si les niveaux de contaminartion présentent une tendance 2
la baisse, ils sont encore bien trop élevés et, dans ce cas, la
protection du consommateur impose 'interdiction de la
consommation des moules provenant de la proximité immé-
diate de l'estuaire.

Pour les espéces vivant dans |'estuaire, I'évaluation des
risques s'avere plus délicate compre tenu de la diversité phy-
logénétique des espéces, de la variabilité intra et interspé-
cifique de leur sensibilité aux polluants. Divers biomar-
queurs ont été mesurés dans le cadre du programme Seine-
Aval, essentiellement dans une optique de détection et de
surveillance des effets précoces de la contamination chi-
mique. Plusieurs pathologies, comme des tumeurs hépa-
tiques ou des nécroses cutanées, ont été observées chez les
poissons de I'embouchure de la Seine sans que les causes chi-
miques aient pu en étre clairement identifiées. La relation
entre effets biologiques majeurs et réponses en termes de
biomarqueurs reste encore difficile a écablir et reléve trés
souvent du domaine de I'hypothése. La démarche habituelle
de 'évaluation des risques repose sur la connaissance des
concentrations « sans effet », en général déterminées expé-
rimentalement.

Si une telle démarche expérimentale devair étre entreprise
dans le cas de 'estuaire de la Seine, outre les problemes
méthodologiques, deux difficultés majeures surgiraient : le
choix des espéces et celui des contaminants.

Plusieurs critéres peuvent écre pris en compte pour le choix
des espéces : leur importance en termes de biomasse, leur
role essentiel dans le fonctionnement de |'écosysteme estua-
rien, leur biologie comparable a celles de leurs homologues
dulcicoles pour lesquelles |'information sur les effets des
contaminants existe, leur sensibilité aux contaminants. Sur
ce dernier point, choisir une espéce estuarienne, c'est rece-
nir une espéce « priori tolérante, soumise déja naturellement
a d’'amples variations des conditions physicochimiques du
milieu et qui a pu, par ailleurs, s'accommoder de la dégra-
dation de la qualité de |'eau en estuaire. Ce choix des espéces
test renvoie finalement a ce que I'on souhaite protéger : est-
ce que ce sont celles de I'estuaire ou les espéces marines
vivant a proximité immédiate de I'embouchure ?
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A propos du choix des substances i écudier, on peut raison-
ner par familles de composés décrits par leurs caractéris-
tiques physicochimiques (solubilité, volatilité, caractére
bioaccumulable) ou leur mécanisme de toxicité (effets can-
cérigeénes, effets endocriniens, toxicité dioxine...): on peut
érudier en priorité les substances présentes en estuaire a des
niveaux €élevés. Une autre approche pourrait consister i tes-
ter les effets des matiéres en suspension ou de sédiments sur
les organismes tests, pélagiques* ou benthiques, et & com-
pléter cetre expérimentation par une caractérisation la plus
déraillée possible des contaminants associés.

Le dernier point concerne les effets de la contamination chi-
mique sur le fonctionnement de I'estuaire. On a observé une
relative pauvreté biologique de I'ensemble de l'estuaire et
aussi des déséquilibres biologiques se traduisant par une
faune piscicole rare et peu diversifiée. On ne peut pas actuel-
lement affirmer que cette situation soit due i la contami-
nation chimique. D’autres facteurs de dégradation ont été
signalés, comme la cransformation du fleuve en chenal par
les aménagements successifs qui a conduit a en renforcer
I'hydrodynamisme, a accélérer la réduction des surfaces des
vasiéres et a augmenter les dragages.

De ce fait, relativiser la part de ces différentes formes d'im-
pact des activités humaines sur le fonctionnement biolo-
gique de l'estuaire n'est plus uniquement du ressort des chi-
mistes et des écotoxicologues. Dans un tel contexte, I'éva-
luarion et la gestion des risques chimiques en systéme estua-
rien se présentent comme une tiche complexe qui pourrait
cependant avoir valeur d’exemple compte tenu des connais-
sances acquises, des outils de gestion qui ont été développés
et de la disponibilité d'une force d'intervention créée autour
de cette thémarique par des équipes de recherche aux com-
pétences complémentaires.
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Glossaire

Benthigue : espece vivant sur le fond.

Bioaccumulation : terme général qui désigne I'accumulation
par les organismes aquatiques de substances chimiques
directement a partir de 'eau ou a partir de nourriture conta-
minée.

Bioconcentration : processus qui traduit une accumulation de
composés chimiques directement a partir de |'eau.

Bioamplification : augmentation de la concentration de
contaminants dans les organismes avec leur niveau tro-
phique.

Biomarguenr : modification créée par une substance éctran-
gere observable a n'importe quel niveau d’organisation bio-
logique, de la molécule a la communauté d'individus.

Coefficient de partage octanol-ean (Kow) : grandeur physique
qui caractérise la capacité d'une substance chimique a se dis-
eribuer dans les graisses. Elle est égale au rapporrt de la solu-
bilité d'un composé chimique dans le n-octanol a celle
mesurée dans 'eau.

Congénéres : membres d'un méme groupe de composés chi-
miques produits dans une méme réaction de synchése qui
possedent la méme structure moléculaire de base mais qui
différent par le nombre et la position des substituants.

Contaminani : substance présente dans le milieu en concen-
tration supérieure i la normale (substance naturelle) ou en
concentration détectable (substance de synthese).

Coplanaire : se dit a propos de certains PCB dont I'absence
d'atomes de chlore en position ortho (adjacents a la liaison
carbone-carbone liant les deux cycles aromatiques) permet
a la molécule d’acteindre une position se rapprochant du
plan. Les PCB coplanaires sont les plus toxiques.

Dioxines : famille d’hydrocarbures polyaromatiques poly-
chlorés toxiques produits non intentionnellement par divers
procédés chimiques ou par combustion de produits chi-
miques.

Endogéne : qui se développe dans l'organisme.
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Enzyme : substance protéinique qui facilite ou accroit une
réaction biochimique.

Eurybalin : se dit d'une espéce qui peut vivre dans des eaux
de salinité variable (contraire : sténohalin).

Hydrophobe : se dit d’'une substance qui n'est pas soluble dans

I'eau et qui, par conséquent, est soluble dans les solvants peu
polaires er notamment dans les graisses.

Nectobenthique : espéce nageant au voisinage du fond.
Pélagique : espece vivant dans la colonne d’eau.

Pétrogénigue : se dit des hydrocarbures d'origine pécroliére.
Polazre : une molécule est dite polaire lorsque la distribution
des charges est asymétrique. C'est le cas de 'eau qui est une
molécule trés polaire. Au contraire, pour une molécule apo-
laire, les charges €lectriques sont réparties symétrique-
ment. Une molécule polaire est soluble dans I'eau, une

molécule apolaire est hydrophobe, ¢’est-a-dire soluble dans
des solvants peu polaires et dans les lipides.

Polluant : substance introduite dans le milieu marin par
I'homme, directement ou indirectement, qui entraine des
effets délécéres pour les ressources vivantes, la santé humaine,
I'équilibre du milieu, la péche, les activités récréatives. ..
Pyrogéniques : se dit des hydrocarbures produits par com-
bustion de matiére organique (riche en carbone).

RNO : réseau national d’observation de la qualité du milieu
marin. Programme de surveillance de la qualité des eaux lic-
rorales faisant largement appel aux moules et aux huitres pour
mesurer la contamination par les contaminants organiques.
Xénobiotique : se dit d'un composé étranger a l'organisme
vivant.
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Ce fascicule sur les contaminants organiques dans les organismes de |'es-
tuaire de la Seine fait suite a celui consacré au transport et au devenir de
ces substances dans I' eau et les sédiments de |'estuaire. Ce sont les
mesures dans les organismes, et plus particulierement dans les moules,
qui ont fait prendre conscience de la contamination de I'estuaire par les
contaminants organiques et notamment par les PCB. Dans le cadre du
programme Seine Aval, 'évaluation de I'état de la contamination par les
PCB a été élargie aux espéces clés de I'estuaire. Ces mesures et |a
connaissance des réseaux trophiques ont permis de batir un modele de
bioaccumulation des PCB dans le cas du bar. Le comportement des HAP
dans les réseaux trophiques differe de celui des PCB en raison de la méta-
bolisation des hydrocarbures. En estuaire, il reste cependant difficile d'eta-
blir le lien entre le constat de niveaux élevés de quelques groupes de
contaminants et 'observation d'effets biologiques lies a des substances les
plus diverses.

This booklet deals with organic contaminants in organisms from the Seine
estuary, following that dealing with the transport and fate of these
substances in the estuary’s water and sediments. Measurements of these
contaminants in organisms, especially in mussels, have revealed high
levels of chemical contamination within the estuary and the bay of Seine.
Within the Seine-Aval Scientific Programme, PCB contamination in other
key species in the estuary is also being studied. These measurements,
along with knowledge of food-webs and how they function, provide the
basis for a PCB bioaccumulation model in the sea bass food chain. PAH
behaviour differs from that of PCBs, due to hydrocarbon metabolisation.
However, linking the high contamination levels of a few groups of
compounds with observed biological effects in estuaries is still difficult.

Cette collection présente I'ensemble des résultats du program-
me Seine-Aval. Chaque fascicule de cette collection a été éla-
boré de maniére a pouvoir étre lu indépendamment des autres.

Chaque annee, |'essentiel de |'information scientifique produite est
consigne dans des rapports thematiques et de synthése pouvant étre
consultés aupres de la cellule de coordination du programme :
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