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Synthese du projet

Le projet TROPHé, Transferts et Risques des Organiques Persistants pour 'Homme et les
écosystémes, repose sur trois principaux objectifs :

e améliorer les connaissances sur les transferts, la bioaccumulation et la biodisponibilité des
polychlorobiphényles (PCB) et des polychlorodibenzo-dioxines/-furannes (PCDD/F) au sein de
la chaine alimentaire et des réseaux trophiques, dans le but d’avoir une meilleure prise en
compte de ces mécanismes dans les évaluations des risques sanitaires (ERS) et les évaluations
de risques pour les écosystemes (éRé) dans le cadre de la gestion des sites et sols pollués ;

e évaluer les expositions et les risques a I'aide des outils de modélisation MODUL’ERS dans le
cadre des ERS et Terrasys dans le cadre des éRé ;

e identifier des étapes et des outils communs entre les études ERS et éRé afin d’améliorer les

analyses environnementales qui nécessitent aujourd’hui d’étre développées et structurées.

Dans un premier temps, des expérimentations en laboratoire ont permis de déterminer des facteurs de
bioconcentration (BCF) pour les végétaux potagers couramment cultivés en France, ainsi que pour les
invertébrés (réseau trophique). Les terres utilisées proviennent d’anciennes parcelles agricoles situées
autour d’'un ancien site industriel, ayant subi une pollution par dispersion de polluants organiques
persistants (POPs) dans I'environnement suite a un incendie.

La culture de végétaux potagers et I'exposition de vers de compost a des terres plus ou moins
contaminées aux PCB et aux PCDD/F permettent de mettre en évidence un transfert de ces substances
dans le réseau trophique, et dans une moindre mesure, dans la chaine alimentaire au travers de la
consommation de Iégumes cultivés.

Les facteurs de bioconcentration (BCF) sont globalement plus élevés pour les PCB que pour les
PCDDI/F a la fois pour les végétaux et les invertébrés, avec des valeurs de BCFmoyen comprises entre
102 et 2 pour les vers de compost, et entre 104 et 1 pour les végétaux potagers (pomme de terre,
carotte, salade, haricot, courgette) pour des concentrations de sol comprises entre 3,5 et 37,5 ug/kg de
PCB, et entre 0,05 et 5,4 ug/kg de PCDD/F. Quelques valeurs de BCFmoyen sont comprises entre 1 et
15 pour les PCB les moins chlorés (moins de 5 atomes de chlore) au niveau des laitues cultivées, ainsi
gue pour la majorité des PCB au niveau des courgettes.

Les valeurs de BCF peuvent varier, pour les végétaux, jusqu’a deux ordres de grandeur selon le niveau
de contamination des sols, alors que cette variation est inférieure a un ordre de grandeur pour les vers
de compost. Pour les végétaux et les vers de compost, les PCB coplanaires non-ortho substitués (PCB
77, PCB 81, PCB 126 et PCB 169) présentent des valeurs de BCF inférieures a celles concernant les
PCB de méme degré de chloration.

Dans un second temps, une ERS a été menée sur la base des BCF obtenus expérimentalement pour
modéliser les transferts des dioxines/furannes et des PCB dans la chaine alimentaire et étudier la
sensibilité de certains parametres tels que la concentration des POPs spécifique a la fraction adhérente
aux mains susceptible d’étre ingérée par contact main-bouche versus la concentration pour I'’échantillon
de terre non tamisé, la prise en compte de facteurs de bioconcentration estimés tenant compte des
valeurs inférieures aux limites de quantification, et la considération de la biodisponibilité relative des
POPs dans le sol. En paralléle, une éRé a été conduite sur la base des facteurs de bioconcentration
obtenus sur les vers de compost exposés aux terres impactées, et de réseaux trophiques plus ou moins
complexes.

Conclusions de I’Evaluation des expositions et des risques sanitaires chez '’Homme :

Concernant le niveau d’exposition lors de I'ingestion non intentionnelle de sol, I'étude de sensibilité des
parameétres montre I'influence notable de la quantité ingérée retenue et de la concentration des polluants
organiques sur la fraction adhérente aux mains (fraction granulométrique inférieure a 250 um), et dans
une moindre mesure, celle de la biodisponibilité relative en raison des pourcentages élevés obtenus
pour les PCB indicateurs (> 80%).

Quant a la consommation de végétaux, I'exposition differe selon les classes d’age, en raison du bol
alimentaire spécifique a chaque classe d’age et d’'une contribution de chaque congénére variable en
fonction du végétal considéré, avec une proportion plus élevée de PCB apportés par I'alimentation. Il
en résulte que I'ingestion de POPs via les sols et les végétaux cultivés sur des sols contaminés constitue
une voie prépondérante pour I'exposition des populations, notamment des enfants. L’exposition par
ingestion non intentionnelle de sol pour les PCDD/F est, pour les enfants, sensiblement équivalente a
celle par ingestion de végétaux cultivés.
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La considération de valeurs de BCF estimés pour les polluants disposant de concentrations inférieures
aux limites de quantification (LQ) du laboratoire constitue une approche conservatoire qui apparait ici
peu sensible pour les risques sanitaires calculés. Sur la base des scénarios retenus et des LQ fournies
par le laboratoire d’analyse, cette considération induit une surestimation du risque sanitaire jusqu’a 30%
au maximum.

Concernant le risque, ce sont majoritairement les PCDD/F et le PCB126 qui tirent le risque sanitaire en
cas de consommation de végétaux cultivés sur des sols pollués, notamment pour les enfants, en raison
des valeurs toxicologiques élevées alors que ces polluants sont peu transférés dans les végétaux par
rapport aux autres PCB.

Conclusions de I’Evaluation des risques pour les écosystémes :

Le retour d’expérience de l'application du logiciel TerraSys pour évaluer les risques pour les
écosystemes met en évidence la sensibilité de certains paramétres. En I'absence de PNEC?
(concentration sans effet prévu) pour les PCB et les PCDD/F, I'évaluation du risque pour les
écosystemes n’a pas pu étre menée jusqu’a son t terme, seule I'exposition a pu étre évaluée. Les BCF
peuvent étre considérés comme les paramétres essentiels de I'évaluation des transferts de substances.
Seules les valeurs de BCF avec un indice de confiance élevé (par exemple ne pas retenir des valeurs
estimées a partir de concentrations mesurées inférieures a la limite de quantification) devraient étre
retenues. De plus, la valeur maximale du BCF, et non sa valeur moyenne, permet de ne pas sous-
estimer le transfert de la substance aux maillons les plus élevés du réseau trophique.

En ce qui concerne la description du réseau trophique, il semble suffisamment protecteur de constituer
un modeéle conceptuel simplifié a la condition d’y intégrer des organismes situés a plusieurs niveaux de
relations trophiques. Un premier prédateur suivi d’'un prédateur supérieur semble constituer un minimum
pour ne pas sous-estimer le transfert de ces contaminants dans I'écosystéme.

Les suites du projet TROPHé portent a la fois sur I'acquisition de nouvelles valeurs de transfert dans
d’autres contextes que ceux rencontrés ici (multi-pollution en PCB et PCDD/F, sol sableux, 5 especes
végétales et 1 invertébré terrestre), et sur la compréhension des phénoménes influant sur les transferts
sol-plante / sol-invertébré et, par conséquent sur les risques pour ’'Homme et pour les écosystémes. A
ce jour, les risques pour 'lHomme sont davantage évalués que ceux pour les écosystémes en raison
des outils existants, de la connaissance des scénarii d’exposition et des valeurs toxicologiques de
référence disponibles dans la littérature. Les approches d’évaluation du risque sanitaire pour 'THomme
et du risque pour les écosystémes restent complémentaires pour appréhender 'impact des PCB et des
PCDD/F sur I'Environnement. Les études de sensibilité des paramétres restent essentielles pour
appréhender leur influence sur I'évaluation des risques, notamment pour les écosystémes en raison de
'absence d’outils méthodologiques.

Le projet TROPHEé a fait I'objet de 6 livrables :

* Livrables 1 et 2 : Synthése des travaux expérimentaux menés sur le transfert des POPs dans
les végétaux et les vers de compost

« Livrable 3 : Evaluation des expositions et des risques sanitaires chez 'Homme

* Livrable 4 : Evaluation des risques pour les écosystemes — REX sur I'application des outils et
méthodes sur un site pollué avec des POPs

+ Livrable 5 : Fiche technique sur l'approche graduée exemplifiée sur [I'évaluation de
'empoisonnement secondaire

+ Livrable 6 : Analyse croisée des démarches ERS et éRé dans le cadre des Sites et Sols Pollués

1 PNEC : Predicted No Effect Concentration
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Résumeé du livrable 5

Le livrable 5 a pour objet d’exemplifier I'évaluation du risque pour les écosystémes du point de vue de
'empoisonnement secondaire par I'utilisation de deux méthodes différentes : la méthode suivie dans
les documents guides de 'ECHA et celle suivie par le logiciel d’évaluation du risque TerraSys.

Ces deux approches sont utilisées sur le site de Saint Cyprien, les données expérimentales obtenues
sur le transfert des PCB et PCDD/F, tels que les BCF, et les concentrations mesurées dans les sols de
ces mémes substances lors des phases précédentes du projet TROPHé sont utilisées comme données
d’entrée.

La démarche suivie par ces deux modeéles est similaire en théorie (calculer la fraction transférée a
chaque étape du réseau trophique pour modéliser 'empoisonnement secondaire des vertébrés
supérieurs) et le risque est estimé pour une chaine alimentaire modéle simple de type
milieu/proie/prédateur. Cependant, alors que la méthode décrite dans les documents de 'ECHA
considere un prédateur indéterminé, décrit par des parameétres génériques, la méthode TerraSys, plutot
adaptée a un contexte local, considere des especes bien définies. Dans cet exercice, un méme
écosysteme simplifié est comparé, avec pour Terrasys, la chaine trophique : vers de terre => faisan =>
renard roux, ce dernier représentant un niveau trophique additionnel, le prédateur supérieur du systéme.

En considérant les BCF obtenus pendant la phase expérimentale et les concentrations moyennes
mesurées dans les sols, la méthode décrite dans les documents de 'ECHA présente des concentrations
d’exposition du prédateur presque systématiquement supérieures a celles calculées avec le logiciel
TerraSys. L’inverse n'est observé que pour trois des PCDD/F parmi les plus lourdes. De plus la méthode
décrite dans les documents de 'ECHA prévoit des concentrations dans les organismes vivants égales
ou supérieures a celles du sol pour 13 des 34 substances, contre une seule si la modélisation est
réalisée avec TerraSys.

Au cours de cette étude, il a été remarqué deux différences significatives entre les méthodes :

e La premiere concerne la fagon dont sont calculés les BCF. En effet, chaque méthode propose
une équation différente, mais en théorie similaire, permettant de déterminer le BCF depuis le coefficient
de partage Kow de la substance. Pourtant, quantitativement, les résultats obtenus avec la méthode
décrite dans les documents de 'ECHA (qui fait intervenir la notion de concentration dans I'eau
interstitielle du sol) sont supérieurs de plusieurs ordres de grandeur a ceux calculés sous TerraSys. Les
BCF obtenus durant la phase expérimentale du projet sont situés entre les deux.

e La seconde vient du fait que seule la méthode utilisée par TerraSys tente de modéliser la
fraction transmise depuis la proie au prédateur et le phénomene de bioamplification. La méthode
générigue pour les écosystémes terrestres? considere de son c6té que passé le niveau du premier
consommateur, le ratio de concentration proie/prédateur reste de 1.

2 Ce n’est pas le cas pour les écosystémes aquatiques
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I Introduction

Le projet TROPHEé est issu de I'appel a projets de recherche GESIPOL lancé en 2013 (Recherche pour
la gestion intégrée des sites pollués) et a démarré le 20 décembre 2013.

Il est financé par 'ADEME et co-financé par 'INERIS, porteur intégral du projet, dans le cadre de ses
programmes d'appui au ministére chargé de I'environnement.

Ce projet porte sur les Transferts et Risques des Organiques Persistants chez 'Homme et les
écosystémes, a savoir les dioxines/furannes (PCDD/F) et les polychlorobiphényles (PCB : PCBi et PCB-
dl).

Les terres utilisées pour cette étude proviennent de parcelles situées autour d’'un ancien site industriel
localisé a Saint Cyprien (42), et ayant subi une pollution par dispersion de Polluants Organiques
Persistants (POPs) dans I'environnement suite a un incendie.

Ce projet a trois objectifs principaux :

e améliorer les connaissances sur les transferts, la bioaccumulation et la biodisponibilité des PCB
et des PCDD/F au sein de la chaine alimentaire et des réseaux trophiques, dans le but d’avoir
une meilleure prise en compte de ces mécanismes dans les évaluations des risques sanitaires
(ERS) et les évaluations de risques pour les écosystemes (éRé€) dans le cadre de la gestion des
sites et sols pollués ;

e évaluer les expositions et les risques a I'aide des outils de modélisation MODUL’ERS, outil
multi-compartiment créé et développé par 'INERIS pour I'évaluation des risques sanitaires chez
’'Homme et Terrasys, développé par SANEXEN et utilisé lors des éRé ;

o identifier des étapes et des outils communs entre les études ERS et éRé afin d’améliorer les
analyses environnementales qui nécessitent aujourd’hui d’étre développées et structurées.

Le présent document correspondant au Livrable n°5. Il a pour objet d’exemplifier I'évaluation du risque
pour les écosystémes du point de vue de I'empoisonnement secondaire par l'utilisation de deux
méthodes différentes. L’'empoisonnement secondaire correspond a I'exposition d’un organisme a une
substance chimique par la consommation de proies contaminées. L’évaluation du risque pour
'environnement li¢ a 'empoisonnement secondaire cible donc les prédateurs présents dans un
écosysteme et les substances chimiques bioaccumulables qui y sont introduites.

La méthode d’évaluation du risque pour les écosystémes décrite dans les documents guides de TECHA
(ECHA 2008, ECHA 2010) fait référence dans le cadre de I'application de la réglementation REACH.
Elle consiste a caractériser le risque par un ratio comparant une concentration d’exposition du milieu
(PEC pour Predicted Exposure Concentration) et une concentration sans effet supposé sur les
organismes (PNEC pour Predicted No Effect Concentration). Pour 'empoisonnement secondaire, la
PEC correspond a la concentration a laquelle le prédateur est exposé par sa nourriture et la PNEC est
la concentration dans ses proies au-dessus de laquelle il pourrait subir des effets néfastes. Dans ce
contexte, 'empoisonnement secondaire est estimé selon deux scénarios « génériques » (non spécifié)
qui représentent une chaine trophique simplifiée, 'une lorsque la source de I'exposition est aquatique,
l'autre terrestre. En pratique, le prédateur modéle est un oiseau ou un mammifére non caractérisé dont
la voie de contamination est la consommation de poisson ou de vers de terre. Sa position en bout de
chaine alimentaire est censée l'exposer au maximum aux contaminants bioaccumulables. Ces
scénarios d’exposition nécessitent relativement peu de données d’entrée puisqu’il n’est pas nécessaire
de caractériser un site d’étude mais en conséquence peuvent largement différer d’'un contexte local.

La méthode d’évaluation du risque portée par le logiciel TerraSys fonctionne sur le méme principe
d’opposer une concentration d’exposition des milieux avec des valeurs de références écotoxicologiques
mais son utilisation est tournée vers I'évaluation du risque sur un site bien déterminé. Il nécessite des
données d’entrée plus conséquentes. Il faut notamment, au moyen d’'un modéle conceptuel, identifier
une espéce ou un groupe d’espéces qui constitueront les objectifs de protection de I'évaluation et
renseigner les voies d’exposition qui vont I'affecter dont la voie alimentation/prédation.

Des travaux menés en 2013 avaient déja conduit a comparer les résultats du calcul de I'exposition pour
le prédateur obtenus avec ces deux méthodes. Le but était d’'apprécier I'impact que peut avoir sur les
résultats le niveau de détail des informations utilisées pour une évaluation du risque. La premiere
méthode considére une approche générale (et a priori protectrice), elle fait appel au logiciel de
modélisation EUSES 2.1.2 qui reprend les principes décrits dans les documents guide de 'ECHA. La
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seconde méthode prend en compte les spécificités d’'un site et est mise en ceuvre avec le logiciel
TerraSys qui permet de caractériser le prédateur cible de la contamination en choisissant son espece,
la composition de sa diéte et la dimension de son aire de chasse. Les résultats, exploités lors de la
réalisation du poster « Inclusion of trophic network variability in regulatory environmental risk
assessment » présenté au congres SETAC 2013 de Glasgow (voir en annexe), soulignaient que plus
les conditions du scénario d’exposition étaient documentées, moins les concentrations d’exposition
calculées étaient élevées, que la méthode décrite dans les documents de 'ECHA, palliait le plus grand
nombre d’incertitudes introduites dans les calculs par une marge de sécurité sur ses résultats.

Dans le cadre du projet TROPhé, le méme exercice est réalisé cette fois en utilisant les concentrations

en PCB et PCDD/F mesurées sur le site de Saint-Cyprien et les données concernant le transfert de ces
substances obtenues durant la phase expérimentale (INERIS 2017).

TROPHé -Livrable5 | PAGE 9



II Comparaison des modélisations pour I’évaluation
de I'exposition des prédateurs

1. Description des approches utilisées

1.1 L’approche générique

L’'approche générale décrite dans les guides de 'ECHA considére un prédateur générique de
I'écosystéme, dont I'espéce n’est pas déterminée, exposée par le sol.

Consommateur
BAF Vers de terre
BCF

‘ Sol (eau
interstitielle)

Figure 1. Modéle conceptuel d'exposition selon I'approche décrite dans les documents de
I’ECHA, adapté de Moermond and Verbruggen 2013.

Avec BCF: facteur de bioconcentration, le rapport entre la concentration dans les tissus d’'un
organisme et dans le milieu contaminé (le transfert se fait par diffusion/transport du milieu vers
l'organisme).

BAF : facteur de bioaccumulation, le rapport entre la concentration dans la chair d’'un organisme
et dans le milieu contaminé (le transfert se fait par diffusion du milieu vers l'organisme et via
I'alimentation de proies contaminées vivant dans ce milieu).

La concentration d’exposition du prédateur s’obtient avec une équation présentée dans les documents
techniques (ECHA 2008, ECHA 2010) encadrant la méthode générique :

BCFyer de terre- Ceau intersticielle-Wver de terre+Csol-Wboyaux

[proie]=
Wyer de terre+Wboyaux

Avec :

[proie], la concentration dans le ver en mg/kg de ver frais

BCFver de terre, l€ facteur de bioconcentration obtenu prenant en compte la concentration de la substance
dans l'eau interstitielle

Ceauinterstitielle, la concentration de la substance dans I'eau interstitielle du sol en mg/L

Csal, la concentration totale de la substance dans le sol en mg/kg poids frais

Woer de terre, l€ poids de la chair de vers de terre en kg de poids frais

Wintestin, le poids du contenu des intestins en kg de poids frais.

Wyer de terre- Fintestin-RHOso1
Sachant que, Whoyaux =

Fsolide-RHOsolide
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Avec :

Fsolige, la fraction en volume de solide dans le sol (valeur par défaut : 0,6)

Fintestin, la fraction de contenu des intestins sur le poids du ver de terre (valeur par défaut : 0,1)
RHOsoiide la densité de la phase solide (valeur par défaut : 2500)

RHOsol la densité d’un sol humide (valeur par défaut : 1700)

Pour calculer la concentration dans I'alimentation du prédateur (le consommateur dans la Figure 1) les
documents de 'TECHA prennent en compte deux variables principales :
¢ lafraction de contaminant du sol qui est transférée dans la chair du ver de terre, déterminée par
le BCFvers de terre,
e la quantité de sol contaminé présente dans le tube digestif du vers au moment ou il est
consommeé par le prédateur.

Les valeurs obtenues pendant la premiére phase de TROPHé ne comprennent pas les mesures de la
concentration interstitielle du sol en PCB et PCDD/F. Pour pouvoir utiliser les données obtenues lors de
la phase expérimentale du projet TROPHé (voir 1.3 ), le BCF mesuré est obtenu selon I'équation : BCF
= Cuver de terre / Csol. Ces deux concentrations mesurées sont disponibles et les BCF obtenus
correspondent aux BCF discutés dans les autres livrables du projet. Il est a noter que si le BCF avait
été calculé avec la formule BCF = Cver de terre/Ceauinterstitielle, Sa Valeur aurait été beaucoup plus importante,
notamment dans le cas de substances fortement hydrophobes comme c’est le cas ici. Les valeurs
moyennes de Cso et BCFver de terre (toutes parcelles confondues) sont retenues pour la suite de la
modélisation. Ces valeurs sont également utilisées avec le modéle utilisé dans TerraSys.

De plus, la méthode recommande de considérer que le prédateur ne chasse que 50 % de ses proies
sur la zone contaminée, pour plus de simplicité il sera considéré que le prédateur chasse 100% de ses
proies sur la zone contaminée, cette hypothése de travail sera aussi conservée lors de I'utilisation du
logiciel TerraSys.

1.2 L’approche de TerraSys

L’approche de Terrasys nécessite de caractériser un prédateur supérieur « cible de la contamination »
et de renseigner son régime alimentaire. La voie d’exposition par consommation de « ver de terre » a
été préférée a celle par la consommation de plantes pour mieux correspondre au scénario précédent et
faciliter la comparaison des résultats. Les animaux sélectionnés pour décrire le modele conceptuel sont
le faisan et le renard, ce dernier joue le r6le de prédateur supérieur du systeme. Enfin, toujours pour
permettre une meilleure comparaison des résultats, le paramétre de l'aire de chasse des animaux est
réduit pour correspondre a la dimension des mailles sélectionnées lors de la phase expérimentale, cela
signifie que le modéle considére que les cibles de I'évaluation ne se nourrissent que sur la zone
contaminée.
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Figure 2: Modéle conceptuel d'exposition selon I'approche dans TerraSys

Il est possible de renseigner avec précision le régime alimentaire des espéces identifiées comme cibles
de la contamination, jusqu’a sa composition en fonction du mois de I'année. Pour les besoins de cet
exercice, il est considéré que le faisan ne se nourrit que de ver de terre et que le renard ne se nourrit
gue de faisans, mais une réponse plus réaliste basée sur des données plus nombreuses serait possible.

La concentration d’exposition du prédateur, le renard, s’obtient avec I'’équation (Sanexen 2002) :

FCM |
__Z Caiim X Fatim X FBT 0 % Tl % m If"*

|::"'n'.alrn—a m l{*rnlét—'n.ern x I:h.al:u

Ou

Cmam-alim : concentration chez le mammifére découlant de I'alimentation mg/kg

i : indice de chaque élément de 'alimentation

n : nombre d’éléments dans I'alimentation (ici n=1)

Calim(i) : concentration dans l'aliment i du mammifére en kg/kg (dans cet exemple, la concentration
dans le faisan)

Falim(i) : fraction de 'aliment i dans I'alimentation du mammifére

FBTmam : facteur de biotransfert pour le mammifére en j/kg (obtenu selon I'’équation logFBTmam = -
7,6 + logKow)

Tlmam : taux d’'ingestion alimentaire du mammifére en kg/j

FCMi : facteur multiplicatif de niveau trophique pour I'élément i de I'alimentation (voir Tableau 1)
FCMu : facteur multiplicatif de niveau trophique moyen pour I'alimentation du mammifére

Kmet-mam : coefficient de métabolisme du contaminant par les mammiféres (par défaut, 1)

Fhab : facteur d’ajustement pour 'aire d’alimentation.
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Tableau 1: Tableau des valeurs de FCM utilisés par le logiciel TerraSys

Tableaun des valeurs de factenr multplicateur de niveaun trophique *

07 Kow FCM-3 FCM -4 100 Kow FCM-3 FCM -4

2 1,005 1000 6 10,556 15,996
2.5 1,010 1,002 6.1 11,337 17,783

3 1,028 1,007 6.2 12,064 19907
3.1 1,054 1,007 6.3 12,681 21,677
3.2 1,042 1009 6.4 13,228 23,281
33 1,053 1,012 6.5 13,662 24604
i4 1,067 1014 6.6 13,980 25,645
3.5 1,083 1019 6.7 14,223 26,363
36 1,103 1,023 6.8 14,3535 26,669
3.7 1,128 1,033 6.9 14388 26,669
38 1,181 1042 7 14,303 26,242
39 1,202 1,054 7.1 14,142 25468
4 1,253 1,072 7.2 13,852 24322
41 1,315 1096 73 13474 22856
42 1,380 1,130 T4 12,5987 21,038
43 1491 1,178 7.5 12,517 18,967
14 1,614 1,242 16 11,708 16,745
45 1,766 1,334 7.7 10,514 14388
46 1,950 1,459 7.3 10.06% 12,050
4.7 2175 1,633 7.9 8,162 9,840
438 2452 1,871 3 8222 7,798
19 2,780 2,193 8.1 7278 6,012

3 3,181 2,612 8.2 6,361 4519

5.1 3.643 3,162 8.3 3485 3,311

5.2 4,188 3,873 84 4,683 237

5.3 4,803 4742 8.5 3549 1,663

54 5,502 5,821 8.6 3.2% L1486

5.5 6,266 7,079 8.7 2,732 0,778

5.6 7,096 8,551 8.3 2246 0,521

5.7 7,962 10,209 8.9 1,837 0,345

5.8 8,841 12,05 9 1.493 0,226

5.9 9,716 13564

Mote - pour les niveaux trophiques 1 &t 2, la valeur de FCM est de 1,0.
* Selon (U.5. EPA 1883)

La concentration d’exposition liée a I'alimentation du faisan s’obtient avec une équation similaire, et la
concentration dans « 'aliment-ver de terre » est obtenue selon I'équation :

Cinv.sol = Csol X BCFinv.sol

Oou

Cinv.sol concentration dans l'invertébré du sol, mg/kg pf

Csol : concentration en contaminant dans le sol, mg/kg ps

BCFinv.sol : facteur de bioconcentration sol-invertébrés du sol (dans cette étude, le BCF moyen

obtenu pendant la phase expérimentale).
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Cette derniere équation est semblable a celle considérée lors de I'approche générique sauf qu’elle ne
prend pas en compte la fraction de sol contenue dans l'intestin de I'invertébré et qu’elle ne s’applique
qu’au premier niveau du réseau trophique. TerraSys prévoit donc une étape supplémentaire (I'équation
de la page 13) pour modéliser la fraction transmise depuis le premier consommateur (ici le faisan) a son
prédateur (ici le renard).

1.3 BCFE mesurés et BCF calculés

Le BCF (facteur de bioconcentration) mesuré correspond aux données obtenues lors de la phase
expérimentale du projet TROPHé (INERIS 2017).

Les deux méthodes développées dans ce document proposent une équation différente pour extrapoler
le BCF depuis le coefficient de partage octanol-eau (Kow) si la substance est organique.

Equation pour les documents de 'ECHA :

BCF =(0.84+0.012K_, )/RHO

QA ETHOrTR QOO

Avec pour RHOearthworm (la densité du ver de terre) une valeur générique de 1.

Equation pour TerraSys :

log BCF, = 1588-0,578logK,,

inv_sol

Ces deux formules sont différentes et entrainent des différences importantes dans les BCF calculés
(Figure 3).

Les BCF calculés avec I'équation de TerraSys sont inférieurs de plusieurs ordres de grandeur aux BCF
mesurés durant la phase expérimentale ([vers]pf/[sol]), eux-mémes inférieurs de plusieurs ordres de
grandeur aux BCF calculés avec I'équation de I'approche générique.

Dans les documents de 'ECHA, le BCF est décrit comme la fraction de partage hydrophobique entre
l'eau interstitielle du sol et l'intérieur de 'organisme (d’aprés I'équation page 11), seule la fraction
biodisponible dans le sol est considérée. Dans TerraSys, il peut étre déduit de I'équation page 14 qu'il
correspond au rapport entre la concentration dans I'organisme et la concentration totale dans le sol.
Cette différence d’interprétation de ce qu’est le BCF se retrouve dans la différence entre les deux
équations et donc dans les résultats. Toutefois, les BCF calculés avec la formule de TerraSys et les
BCF obtenus pendant la phase expérimentale du projet sont comparables puisque tous deux sont
définis comme le rapport entre la concentration de l'invertébré et la concentration totale du sol. Il en
ressort que la formule proposée par TerraSys n’est pas suffisamment protectrice du moins pour les PCB
et les PCDD/F considérés dans le projet TROPHé et dans les conditions (sols multicontaminés) qui lui
sont propres.
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Comparaison des BCF calculés et des BCF mesurés
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Figure 3: Comparaison des BCF calculés et mesurés

L'objectif de ce document est de présenter 'approche graduée avec deux méthodes dont le niveau de
prise en compte des paramétres est différent. Afin de garder la comparaison des résultats possible et
d’atteindre cet objectif, une base commune de données de départ est nécessaire. Les BCF moyens
mesurés sur les vers de terre et les concentrations totales des substances qui ont été obtenus pendant
la phase expérimentale du projet TROPHé constituent cette base commune de données de départ.
Ainsi, les BCF mesurés ont été privilégiés dans cette étude et ne constituent pas une source de
divergence ; Toutefois, dans le cas ou ces données seraient absentes, I'utilisation de I'un ou I'autre des
modéles pour la détermination de la donnée BCF qui est a la base de la modélisation des transferts,
pourrait créer des écarts importants sur le résultat final.

1.4 Résultats

En ce qui concerne la variabilité des concentrations mesurées dans le sol ainsi que des BCF mesurés
pour chaque substances, I'étude a été réalisée en utilisant les moyennes pour ces deux variables, il n’a
pas été cherché a observer des différences en fonction des parcelles.

Les concentrations d’exposition du prédateur obtenues selon les modéles employés sont rassemblées
dans le Tableau 2.
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Tableau 2 : Concentrations d'exposition des prédateurs calculées par les différents modeles

[sol] moyenne | BCFmoyen | [alimentation [alimentation du
(mg/kg ps) du prédateur]methode
pred ateur]TerraSys générique (m g/kg pf)
(mg/kg pf)
PCB 28 9,2E-05 7,8E-01 3,1E-09 8,5E-05
PCB 52 1,7E-04 2,6E+00 3,2E-08 4,7E-04
PCB 77 1,2E-04 9,2E-01 8,3E-08 1,3E-04
PCB 81 1,3E-05 1,0E+00 9,8E-09 1,5E-05
PCB 101 1,3E-03 1,6E+00 1,7E-06 2,3E-03
PCB 105 5,1E-04 1,5E+00 2,2E-06 8,3E-04
PCB 114 1.9E-05 5,0E+00 2,7E-07 9,7E-05
PCB 118 1,3E-03 1,8E+00 1,0E-05 2,5E-03
PCB 123 3,9E-05 1,3E+00 2,2E-07 5,6E-05
PCB 126 1,2E-04 6,6E-01 7,0E-07 9,8E-05
PCB 138 6,7E-03 1,0E+00 4,6E-05 7,7E-03
PCB 153 7,9E-03 1,3E+00 1,1E-04 1,1E-02
PCB 156 5,6E-04 9,3E-01 1,7E-05 6,0E-04
PCB 157 1,3E-04 9,2E-01 3,7E-06 1,3E-04
PCB 167 3,9E-04 1,1E+00 2,2E-05 4,9E-04
PCB 169 2,1E-05 6,2E-01 1,3E-06 1,6E-05
PCB 180 5,2E-03 7,7E-01 3,1E-04 4,7E-03
PCB 189 1,3E-04 6,7E-01 3,4E-05 1,1E-04
Somme des PCB 2,47E-02 5,59E-04 3,2E-02
2,3,7,8-TCDD 1,4E-06 2,1E-01 8,4E-10 5,0E-07
2,3,7,8-TCDF 1,1E-04 2,9E-01 5,3E-08 4,7E-05
1,2,3,7,8-PeCDD 5,3E-06 2,1E-01 3,1E-09 1,9E-06
1,2,3,7,8-PeCDF 8,8E-05 2,1E-01 9,6E-08 3,1E-05
2,3,4,7,8-PeCDF 8,4E-05 1,4E-01 1,2E-07 2,4E-05
1,2,3,4,7,8-HxCDD 6,9E-06 7,3E-02 2,9E-07 1,5E-06
1,2,3,4,7,8-HxCDF 1,4E-04 7,3E-02 4,8E-07 3,0E-05
1,2,3,6,7,8-HxCDD 1,5E-05 1,3E-01 7,4E-06 4,1E-06
1,2,3,6,7,8-HXCDF 7,3E-05 8,1E-02 2,2E-05 1,6E-05
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 3,6E-04 1,0E-02 3,6E-06 5,5E-05
2,3,4,6,7,8-HXCDF 8,5E-05 4,0E-02 1,6E-07 1,6E-05
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 1,3E-04 3,9E-02 1,8E-05 2,3E-05
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 9,8E-05 1,3E-01 1,3E-05 2,7E-05
1,2,3,7,8,9-HxCDD 9,2E-06 3,6E-02 1,3E-06 1,6E-06
OCDD 2,8E-04 2,8E-02 2,9E-05 4,8E-05
OCDF 4,8E-04 2,3E-02 5,8E-04 7,9E-05
Somme des PCDD/F 1,97E-03 6,76E-04 4,1E-04

Des informations sont disponibles dans la littérature scientifique sur les concentrations en PCB
mesurées dans les tissus de renard de trois provinces d’ltalie (Corsolini et al. 2000). La somme des
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concentrations de PCB va de 7,6E-03 a 3,8E-02 mg/kg de muscle. Ce sont des concentrations
mesurées directement dans le renard et pas dans leurs proies mais il est déja intéressant de constater
qu’elles se situent entre les concentrations calculées avec les deux méthodes utilisées. Les auteurs font
aussi remarquer que les PCB présentant les concentrations les plus importantes lors de leurs mesures
sont le PCB 138, 153, 170 et 180, tout comme dans trois autres références bibliographiques (Norheim
1978, Wangandersen et al. 1993, Georgii et al. 1994). Mis a part le PCB 170 qui n’a pas été recherché,

cette observation peut également s’appliquer sur les résultats obtenus avec les deux méthodes
déroulées dans cette étude.

2. Comparaison des concentrations d’exposition calculées pour
les prédateurs en fonction des modeles

Les concentrations calculées avec I'approche décrite dans les documents de 'ECHA, considérant un
prédateur indéterminé, sont presque systématiquement supérieures (31 fois sur 34) a celles calculées
avec le logiciel TerraSys pour lequel le prédateur supérieur du systéme (le renard) a été décrit. Cette
différence dépasse un ordre de grandeur pour 25 des 34 substances et peut atteindre une différence
de 4 ordres de grandeur pour les PCB les plus Iégers (PCB 28 et PCB 52).
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Figure 4 Comparaison des concentrations d'exposition calculées selon le modele utilisé
(Imodele de I'ECHA]/[TerraSys] en échelle log)

En ce qui concerne les PCB, il est possible d’'observer deux tendances trés nettes :
e les concentrations calculées pour le prédateur sont toujours supérieures avec la méthode
générique,
o la différence entre les concentrations calculées est inversement proportionnelle au nombre de
chlore des PCB. Ainsi, pour les PCB 28 et PCB 52, la différence est de 4 ordres de grandeur
mais n’est plus que 3 fois supérieure pour le PCB 189.

Par contre, en ce qui concerne les PCDD/F :
e les concentrations calculées avec la méthode générique ne sont supérieures que pour les
molécules les plus |égéres et la plupart des molécules les plus lourdes,
o la différence entre les résultats obtenus est plus importantes pour les molécules les plus
Iégéres, cette tendance est quand méme moins bien marquée que pour les PCB.
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Les modéles conceptuels d’exposition définis dans cette étude (une seule voie d’exposition, aire
d’alimentation limitée et 100% de la diéte du prédateur composée d’un animal ne consommant que des
vers de terre) permettent d’isoler les paramétres qui font varier les résultats obtenus. Le fait que les
concentrations d’exposition du prédateur calculées par la méthode TerraSys deviennent égales ou
méme supérieures a celles calculées avec la méthode générique pour les molécules les plus lourdes
est a relier aux termes supplémentaires dans les équations proposées par la méthode TerraSys (voir
page 13): le FBT et le FCM. Ces paramétres correspondent aux variables prises en compte par
TerraSys pour évaluer la quantité de substance transmise d'un niveau trophique a un autre la ou la
méthode générique simplifie la modélisation en considérant que tous les prédateurs recoivent la méme
guantité de polluant quelle que soit sa place dans le réseau trophique (voir 1.2).

Le parametre le plus déterminant semble étre le FBT3. Il est largement inférieur a 1 pour la plupart des
substances, I'équation prévoit alors une réduction de la quantité de substance transmise via la
prédation, mais il est supérieur a 1 pour les substances ayant un log de Kow supérieur a 7,6. Cela
correspond bien a la plupart des substances pour lesquelles il est calculé une égalité ou une
augmentation de la concentration d’exposition via l'alimentation en passant au niveau trophique
supérieur (les log Kow et les FBT des substances sont présentés dans le Tableau 3), on parle alors de
bioamplification. Cela concerne le 1,2,3,6,7,8-HxCDD, le 1,2,3,7,8,9-HxCDD, le 1,2,3,4,6,7,8-HpCDD,
le 1,2,3,4,6,7,8-HpCDF, le 1,2,3,4,7,8,9-HpCDF, 'OCDD et 'OCDF.

3 Le terme FCM/FCMu est d’environ 1 pour toutes les substances, a I'exception du 1,2,3,6,7,8-HxCDF pour

lequel il est égal a 9.
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Tableau 3: logKow et FBT des substances

FBT
logKow FBT supérieur
Substance al?

PCB 28 5,67 0,01 -
PCB 52 5,84 0,02 -
PCB 77 6,36 0,06 -
PCB 81 6,36 0,06 -
PCB 101 6,38 0,06 -
PCB 105 6,65 0,11 -
PCb 114 6,65 0,11 -
PCB 118 6,74 0,14 -
PCB 123 6,74 0,14 -
PCB 126 6,89 0,19 -
PCB 138 6,83 0,17 -
PCB 153 6,92 0,21 -
PCB 156 7,18 0,38 -
PCB 157 7,18 0,38 -
PCB 167 7,27 0,47 -
PCB 169 7,42 0,66 -
PCB 180 7,36 0,58 -
PCB 189 7,71 1,29 oui
2,3,7,8-TCDD 6,64 0,11 -
2,3,7,8-TCDF 6,53 0,09 -
1,2,3,7,8-PeCDF 6,79 0,15 -
2,3,4,7,8-PeCDF 6,92 0,21 -
1,2,3,4,7,8- 1,59

HxCDD st oui
1,2,3,4,7,8- 0,45

HxCDF 123 -
1,2,3,6,7,8- 4,07

HxCDD e oui
1,2,3,6,7,8- 0,45

HXCDF [ -
1,2,3,7,8,9- 4,07

HxCDD R oui
2,3,4,6,7,8- 0,45

HxCDF V23 -
1,2,3,4,6,7,8- 3,97

HpCDD el oui
1,2,3,4,6,7,8- 2,09

HpCDF Uoes oui
1,2,3,4,7,8,9- 2,09

HpCDF 7,92 oui
OCDD 8,20 3,97 oui
OCDF 8,78 15,15 oui

3. Comparaison des ratios de transfert Sol/Prédateur en fonction

du modeéle

L’étude des ratios de transfert apportent de nouvelles informations sur la fagon de calculer le transfert
selon la méthode choisie. Les concentrations sont issues des deux modélisations et les résultats utilisés

sont ceux présentés dans le Tableau 2.

Ratio de transfert = [alimentation du prédateur] / [sol]
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3.1 Méthode de TerraSys

Selon les résultats obtenus avec la méthode TerraSYs, pour les PCB comme pour les PCDD/F, le
transfert devient plus efficace avec 'augmentation du nombre de chlore dans la molécule (Figure 5), il
devient méme supérieur a 1 (la concentration dans lI'organisme est supérieure a celle dans le sol) pour
'OCDF. Cette tendance est particulierement visible pour les PCB.
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Figure 5 : Transfert de la substance du sol au prédateur selon TerraSys

Il a déja été observé lors de mesures sur animaux sauvages (Bachour et al. 1998), que si les
concentrations des PCB |égers étaient plus élevées sur les herbivores (cerfs), les concentrations des
PCB les plus lourds sont plus élevées dans la chair des prédateurs (renards). Les auteurs de l'article
supposent que cette différence peut étre reliée au fait que les PCB les plus légers, volatiles, pourraient
s’accumuler a la surface des feuilles et donc étre préférentiellement ingérées par les daims. Les
résultats obtenus permettent également de supposer que le transfert de ces substances du sol a un
prédateur de deuxieme niveau est plus important pour les molécules les plus complexes, elles sont
donc susceptibles d’étre mesurées en plus grandes quantités chez un prédateur que chez un herbivore.

3.2 Méthode générique

La concentration calculée pour 'alimentation du prédateur supérieur est la méme que celle calculée
pour le premier consommateur. Elle tient compte de la fraction bioconcentrée dans la chair de la proie
(ver de terre) et de la fraction de sol contaminé présente dans son tube digestif, mais elle ne tient pas
compte d’une possible bioamplification.

Avec la méthode générique, le transfert est proche ou supérieur a 1 pour la plupart des PCB, c’est-a-
dire qu’il est prévu que la concentration de tous les PCB dans le renard soit supérieure a celle du sol.
C’est particuliérement le cas des plus légers méme s’il est difficile d’observer une tendance nette.
L’efficacité du transfert ne semble pas corrélée au nombre de chlore dans la molécule.

En ce qui concerne les PCDD/F, le ratio de transfert est inférieur & 1 dans tous les cas. Il semble que
le transfert devienne de moins en moins efficace avec 'augmentation du nombre de chlore.
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[Aliment du prédateur]/[sol] selon la méthode générique
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Figure 6 : Transfert de la substance du sol au prédateur selon la méthode générique

4. Synthése de la comparaison des résultats

A partir de mémes données d’entrées concernant la concentration des substances accumulées dans
des vers de terre exposés a un sol contaminé aux PCB et aux PDD/F, la méthode classique d’évaluation
du risque d’empoisonnement secondaire décrite dans les documents guide de 'lECHA a tendance a
prévoir une bioaccumulation (ratio de transfert du sol au prédateur supérieur & 1) pour un plus grand
nombre de substance qu’avec la méthode de calcul de TerraSys. Elle a aussi tendance a calculer des
concentrations d’exposition pour le prédateur plus importantes, les différences étant particulierement
marquées pour les PCB et les PCDD/F les plus légers. Elle est donc globalement plus protectrice. Elle
est pourtant moins protectrice pour trois des PCDD/F les plus lourds puisque pour le 1,2,3,6,7,8-HxCDD,
le 1,2,3,6,7,8-HXCDF et TOCDF, c’est la méthode de calcul de TerraSys qui prévoit les concentrations
d’exposition les plus élevées.

Ces différences tiennent au fait que contrairement & la méthode classique, TerraSys considére que la
fraction de contaminant transmise d’une proie a son prédateur dépend de sa position sur le réseau
trophique et du logkow de la substance. Ainsi la concentration d’une substance dont le logKow est
supérieur a 7,6 augmente en s’élevant dans le réseau trophique alors qu’elle diminue pour les autres
substances. Cette augmentation peut aller jusque dépasser la concentration d’exposition calculée selon
'approche généralement plus protectrice de la démarche générique.

En définitive, 'approche de la méthode générique est I'approche la plus protectrice de la modélisation
de I'exposition des prédateurs dans la plupart des cas, 'approche de TerraSys devient plus protectrice
dans le cas ou la substance présente un log Kow particulierement important et que les relations de
prédations se multiplient.

5. Recommandations pour 'utilisation de ces différents modéles

Méme si les deux modéles utilisés dans ce document sont capables de calculer des concentrations
d’exposition pour les prédateurs a partir de concentrations mesurées dans le sol, ils sont utilisés de
facons différentes et cela se ressent dans les données d’entrée nécessaires et les résultats obtenus.
La méthode générique décrite dans les documents de 'lECHA a été dimensionnée pour permettre
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I'enregistrement de substances dans le cadre de la réglementation REACH. En ce sens, elle peut étre
déroulée sans contexte local particulier afin que les résultats obtenus puissent étre appliqués
indépendamment du site considéré. Elle se doit d’étre trés protectrice justement pour pouvoir
correspondre a tous les contextes. La méthode employée par TerraSys en revanche a été prévue pour
étre utilisée sur un site sol pollué bien identifié, le contexte local doit étre précisément décrit, les
organismes récepteurs de la contamination doivent étre connus et les résultats obtenus sont
difficilement extrapolable sur un autre site, les résultats, globalement moins protecteurs, sont aussi
censés étre plus réalistes.

En ce qui concerne les BCF par défaut proposés par TerraSys (calculés depuis le Kow de la substance),
les résultats dans le cadre de ce projet ont indiqué qu’ils pouvaient étre sous-estimés par rapport a des
BCF mesurés. Cette incertitude devrait étre prise en compte au moment de I'interprétation des résultats
de I'évaluation de risque liés a 'empoisonnement secondaire si ces valeurs par défaut sont utilisées.

En fonction des objectifs qu’'un évaluateur souhaite atteindre et des informations dont il dispose, la
pertinence d’une approche peut I'emporter sur l'autre. Les critéres évoqués dans ce document sont
rassemblés dans le Tableau 4.

Tableau 4 : Critéres qui différentient I’utilisation des deux approches du point de vue de

I’évaluateur
Modéliser I’exposition des milieux avec la Modéliser I’exposition des milieux avec
meéthode décrite dans les documents de TerraSys
PFECHA
Données d’entrée Données d’entrée
e Les données nécessaires pour décrire le milieu e |l est possible de caractériser le milieu, les
récepteur sont peu nombreuses. espéces présentes et les relations de

. . " rédation en place.
e Le BCF (ver de terre) disponible a été obtenu P I P

depuis la concentration de substance dans I'eau ¢ Le BCF (ver de terre) disponible a été obtenu
interstitielle du sol. depuis la concentration de substance totale
dans le sol.
Reésultats Résultats

e La méthode pour obtenir les résultats fait I'objet
d’'une reconnaissance des experts du domaine
en Europe.

e Plus protectrice pour les prédateurs en bout
d'une longue chaine de prédation si les
substances ont un log Kow particulierement

e Les résultats sont applicables a I'ensemble du important (au-dessus de 7,6).

territoire europeen. e Les résultats obtenus sont plus réalistes par

eLes résultats obtenus peuvent étre utilisés rapport au contexte local de I'étude.
comme premiére approche de I'évaluation sur
un site pour identifier les points sensibles de
I'évaluation.

e Les résultats s’expriment pour chaque
espece d’intérét sélectionnée dans le
modele conceptuel (espéces protégées par
exemple).
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Annexe 1

DESCRIPTION DE LA DIETE ET DES RELATIONS TROPHIQUES
DANS LE RESEAU TROPHIQUE COMPLEXE
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Approche graduée
exemplifiée pour I’évaluation
de I'empoisonnement
secondaire

Résumé Les polychlorobiphényles (PCB) et les
dioxines/furannes (PCDD/PCDF) présentent un potentiel
important d’accumulation dans les sols, les sédiments et
les graisses animales. Le livrable 5 a pour objet
d’exemplifier I’évaluation du risque pour les écosystémes
du point de vue de I'empoisonnement secondaire par
I'utilisation de deux méthodes différentes : la méthode
suivie dans les documents guides de I'ECHA (Agence
européenne des produits chimiques) et celle suivie par le
logiciel d’évaluation du risque TerraSys.

La démarche suivie par ces deux modéles est similaire en
théorie (calculer la fraction transférée a chaque étape du
réseau trophique pour modéliser l'empoisonnement
secondaire des vertébrés supérieurs) et le risque est
estimé pour une chaine alimentaire modéle simple de type
milieu/proie/prédateur. Cependant, alors que la méthode
décrite dans les documents de I'ECHA considere un
prédateur indéterminé, décrit par des parametres
génériques, la méthode TerraSys, plutdét adaptée a un
contexte local, considére des espéces bien définies.

La méthode décrite dans les documents de 'ECHA présente
des concentrations d’exposition du prédateur presque
systématiquement supérieures a celles calculées avec le
logiciel TerraSys. L’inverse n’est observé que pour trois
des substances PCDD/F parmi les plus lourdes. Les valeurs
de facteur de bioconcentration (BCF) obtenues
expérimentalement (livrables 1 et 2) sont situées entre
celles des deux modéles.

De plus, la méthode décrite dans les documents de 'ECHA
prévoit des concentrations dans les organismes vivants
égales ou supérieures a celles du sol pour 13 des 34
substances étudiées, contre une seule sila modélisation est
réalisée avec TerraSys.
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Essentiel a retenir

Les deux méthodes retenues
pour évaluer 'empoisonnement
secondaire reposent sur deux
équations distinctes tenant
compte du coefficient de
partage octanol-eau (Kow), et
conduisant a des différences de
plusieurs ordres de grandeur.
Les valeurs de facteurs de
bioconcentration (BCF)
obtenues par expérimentation
se situent entre les valeurs
obtenues par le calcul avec ces
deux méthodes.
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