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Les diverses crises qui ont affecté la filiere agroalimentaire, ont généré la revendication de la part des
consommateurs, au droit a la sécurité des aliments. Pour répondre a ces exigences, la nécessité de dispo-
ser d'avis rapides, fiables et clairs sur les questions émergeantes, a été relevée par la législation
communautaire, législation qui imposera prochainement des évaluations des risques liés a I'alimentation
pour toute la population européenne. C'est dans ce contexte que s’inscrit cet ouvrage visant a synthéti-
ser les connaissances du transfert de polluants organiques et métalliques du sol vers I'animal d'élevage.

Les polluants organiques (PCDD/F, PCB, HAP) sont lipophiles, toxiques et de persistance variable selon
les familles. Les polluants métalliques (appelés également ETM pour éléments traces métalliques), quant
a eux, sont des éléments non lipophiles, de toxicité variable selon les molécules et les doses administrées.

L'origine de la contamination du sol résulte principalement des activités humaines pour les polluants
organiques tandis que, pour les ETM, I'impact anthropique serait au plus équivalent voire inférieur a
celui des processus naturels. Toutefois, le sol concentre trés fortement ces polluants. Il est ainsi surpre-
nant que le transfert des polluants organiques et métalliques de cette matrice vers I'animal d'élevage
n’ait fait I'objet que d'un nombre trés restreint d’études. De ce fait, les éléments rapportés ci-dessous
proviennent souvent de travaux traitant du devenir des molécules suite a I'ingestion d'un aliment
contaminé.

L'absorption intestinale des polluants organiques s’effectuerait selon un transport passif. Le taux
d’absorption est principalement fonction de la composition de la matrice et des caractéristiques des
molécules (degré de chloration/nombre de cycles/lipophilicité). Suite a leur absorption, les PCDD/F (molé-
cules principalement étudiées) se répartissent dans deux tissus cibles, le tissu adipeux et le foie. La
contamination du tissu adipeux s'expliquerait principalement par sa teneur en lipide combinée par la
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propriété lipophile de ces molécules. Quant au foie, I'accumulation des PCDD/F serait fonction de sa
concentration en protéine de liaison (dont les cytochromes P-450) et de I'affinité des congénéres pour
ces derniéres. La hiérarchie dans la rétention des PCDD/F entre ces deux tissus dépendrait de la dose et
de la molécule administrées, ces deux parametres engendrant ou non I'induction de la synthése des pro-
téines de liaison hépatiques. Pour les HAP et les PCB, la distribution tissulaire reste a éclaircir. Il
semblerait toutefois que les HAP soient dégradés dans I'organisme puis excrétés. Enfin, les principales
voies d'excrétion des dioxines sont les feces, le lait et les ceufs tandis que pour les HAP, I’élimination s’ef-
fectuerait au moins via les féces et via les urines. Le transfert des HAP de I'aliment au lait ou de I'aliment
auxoeufs est peu exploré.

Les polluants métalliques sont quant a eux absorbés selon des processus actifs ou passifs. Les taux
d’absorption de ces éléments seraient principalement fonction de la composition de la matrice, de la
présence d'autres ETM et de leur spéciation (cette spéciation étant propre a chaque matrice). Leurs prin-
cipaux tissus cibles sont les reins, le foie et secondairement les muscles et les os. Cette distribution
tissulaire serait fonction de la présence de protéines de liaison, notamment les métallothionéines et plus
spécifiquement de I'affinité entre les ETM et ces protéines. Toutefois, I'accumulation des ETM dans ces
tissus semble restreinte car les facteurs de bioconcentration sont rarement supérieurs a 1. Ces éléments
seraient principalement éliminés de I'organisme via la voie urinaire. Cette prépondérance reste hypothé-
tique dans la mesure ou la contamination du lait et desceufs n’a fait I'objet que d’un nombre restreint
d’études. La voie fécale, quant a elle, véhiculerait principalement les ETM non absorbés.

En conclusion, les inconnues demeurant sur les mécanismes d’absorption, de distribution tissulaire et
d’accumulation des polluants organiques et métalliques sont trop conséquentes pour permettre une
modélisation fiable du transfert de ces molécules du sol a I'animal d'élevage.
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Diverses situations de crises ont récemment affecté la filiere agroalimentaire renforcant une demande
plus affirmée des consommateurs qui revendiquent le droit a la sécurité des aliments, le respect du
milieu naturel, la préservation des ressources, la sauvegarde des grands équilibres de la planéte. Elles ont
aussi montré I'absence de culture du risque en France.

Dans ces circonstances, la nécessité de disposer d'avis rapides, fiables et clairs sur les questions qui
ont émergé, a été relevée par la législation communautaire, législation imposant prochainement des
évaluations des risques liés a I'alimentation pour toute la population européenne (Commission des Com-
munautés européennes, COM 2000).

Cette exigence accrue de sécurité ainsi que les problémes nouveaux posés par la contamination de
I’environnement et I'irruption des progreés biotechnologiques imposent de compléter les approches ana-
lytiques d'appréciation des risques chimiques, par une approche plus systémique. L'évaluation et la
maitrise des impacts des activités humaines sur I'évolution des ressources naturelles, physiques et biolo-
giques, I'évaluation et la prévention des risques de contamination des chaines alimentaires sont devenus
des enjeux majeurs.

Il est communément admis que I'étude des risques alimentaires chimiques doit concerner I'ensemble
de la chaine alimentaire sol-plante-animal-aliment, d’ou la prise en considération des questions environ-
nementales et de leur interface avec des questions agronomiques d'une part, et d'autre part des
pratiques et intrants agricoles au niveau de la production primaire et de leur effet potentiel sur la sécu-
rité globale des denrées alimentaires.
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Dans ce contexte, ce document contribue a établir I’état des connaissances concernant le transfert
des polluants organiques et métalliques du sol vers les animaux d’élevage pour participer in fine a |'éva-
luation du risque pour ces animaux mais également pour I’homme qui les consomme. Ainsi, cet ouvrage
s'adresse aux évaluateurs de risques mais également a leur gestionnaire. Les sols considérés ici sont
autant les sites pollués que les sols agricoles présentant une pollution diffuse (par les effluents d'élevage,
les engrais phosphatés, les épandages de déchets ou encore les traitements phytosanitaires).

Le terme « polluant » implique que les éléments ou les composés ciblés sont susceptibles d’engen-
drer des phénoménes de toxicité vis-a-vis des organismes. Sous le terme générique « polluants
organiques » sont regroupés un grand nombre de composés. Compte tenu des éléments bibliogra-
phiques disponibles et de la dangerosité connue de certaines de ces molécules, cette synthése sera
restreinte a deux familles de molécules: les hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) d'une part
et d'autre part les hydrocarbures aromatiques polychlorés (HAPC) (comprenant les polychlorodibenzo-
para-dioxines, PCDD, les polychlorodibenzofuranes, PCDF et les polychlorobyphényls qui possedent des
propriétés physiques analogues a celles des PCDD/F, appelés PCB). Les « polluants métalliques » (métaux
et métalloides) sont des éléments en traces présents dans la croUte terrestre a des concentrations infé-
rieures a 1 pour 1000 en moyenne ou a 0,1 pour 1000 dans les étres vivants. Contrairement aux
polluants organiques considérés dans cette brochure qui sont tous susceptibles d’engendrer des risques
en terme de santé, tous les polluants métalliques ne sont pas toxiques (site internet US EPA, 2003)
(Tableau 0.1). Cependant, les éléments en traces métalliques (ETM) des groupes 1 et 2 du tableau 0.1,
pour des teneurs élevées et sous forme chimique « biodisponible » peuvent également devenir nuisibles,
d’ou la nécessité de prendre en compte la concentration de ces éléments dans leur milieu.

Le champ des investigations développé dans cet ouvrage est volontairement limité aux transferts
directs sol-animal dans la mesure ou ce segment de la chaine alimentaire est celui pour lequel les don-
nées sont les plus éparses et les moins nombreuses. Mais c’est un maillon important dans I'appréciation
du risque comme en témoignent les alertes a répétition liées aux contaminations de produits animaux.

Les sources de contamination et le processus d'accumulation des molécules organiques et métal-
liques au niveau des sols ne sont pas la cible de cette synthése qui ne les prendra en compte que de facon
marginale. Aprées un rapide rappel sur les caractéristiques des molécules qui rentrent dans le périmétre
de ce travail, les niveaux de contamination des sols et leurs facteurs de variation, le niveau d’'ingestion
de sols par I'animal, le métabolisme des polluants chez I'animal feront I'objet d'un second chapitre. Une
troisiéme partie sera consacrée a |'approche de modélisation des transferts étant entendu que le concept
de biodisponibilité des polluants a suscité une attention particuliére tant au niveau des sols que dans
I'organisme de I'animal. Dans le quatriéme chapitre, un relevé systématique des données relatives aux
concentrations en polluants des produits d’origine animale permettra d’apprécier les facteurs de risque
pour I'Homme considéré comme le maillon final dans la chaine alimentaire.
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Tableau 0.1: Classification des ETM en fonction de leur réle dans les organismes vivants.

Eléments
métalliques

Groupe 1: Essentiels

Groupe 2: Bénéfiques
(mais non connus pour étre essentiels)

Végétal

Animal

Végétal

Animal

Groupe 3:
Non essentiels (et
non connus pour
étre bénéfiques)
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sur les polluants
organiques
et métalliques 1

Afin de mieux appréhender le transfert sol-animal des polluants organiques et métalliques, il faut
rappeler les propriétés physico-chimiques et I'origine de ces molécules, ainsi que les conséquences de
la contamination de la chaine alimentaire en terme de voie d’exposition humaine, finalité de telles
études.

1.1. Polluants organiques

1.1.1. Propriétés physico-chimiques

Les propriétés physico-chimiques des polluants organiques permettent de comprendre et de prédire non
seulement le devenir de ces molécules dans les différents écosystemes (mobilité, dégradation abiotique
et biotique) mais également leur capacité d'accumulation chez les animaux.

1.1.1.1. PCDD/F

Deux cent dix congénéres de PCDD/F ont été identifiés dans I’environnement: 17 d’entre eux, consi-
dérés comme toxiques (Tableau A1.1 de I’Annexe 1; Figure 1.1), ont été pris en compte dans la suite de
cette revue bibliographique (Safe, 1998).
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PCDD PCDF
9 1
9 1
(0]
8 2
7 3
(0]
6 4
Cly CIx Cly Clx
Les numéros représentent la localisation possible des atomes de chlore sur les cycles benzéniques ; Clx, Cly : atomes de chlore.

Figure 1.1: Structure chimique des PCDD/F.

Les PCDD/F différent les unes des autres principalement par le nombre et la position des atomes de
chlore sur les 2 noyaux benzéniques. Les 8 atomes de carbone, pour lesquels une liaison covalente est
disponible, peuvent étre occupés par des atomes d’hydrogéne ou des atomes de chlore suivant le degré
de chloration du composé (Jauzein et al., 1997). Une distinction peut étre faite entre les PCDD et les
PCDF: les PCDD appartiennent au groupe de la dibenzo-para-dioxine dont la structure renferme deux
atomes d'oxygéne formant un hétérocycle de type 1,4-dioxane; les PCDF sont, quant a eux, rattachés au
dibenzo[b-d]furane, dont la structure présente un enchainement hétérocyclique ne comportant qu’un
seul atome d’oxygene de type tétrahydrofurane (INSERM, 2000). La dissymétrie du noyau furanique
engendre un nombre plus important de congénéres que celui des PCDD (135 PCDF et 75 PCDD).

Les PCDD/F sont caractérisées comme étant solides a température ambiante, peu ou pas volatiles
(Bildeman, 1988; Union européenne, 1999; ministére de I’Agriculture et de la Péche, 1998; IARC, 1997).
En effet, elles possédent des pressions de vapeur de I'ordre de 0,2 & 3,3 Pa.m3.mol~! pour respectivement
la 2,3,7,8-tétrachlorodibenzo-para-dioxine (2,3,7,8-TCDD) et |'octachlorodibenzo-para-dioxine (OCDD)
(Eitzer et Hites, 1988). Leur faible volatilité rend négligeable leur dispersion sous forme gazeuse
(INSERM, 2000) et donc leur dégradation par photo-oxydation atmosphérique. Ceci leur confére une cer-
taine stabilité dans I'atmosphére. Les Kow élevés pour ces molécules (rapport entre la concentration a
I"’équilibre dans I'octanol et celle dans I'eau) s'échelonnant de 6,8 a 8,8 en fonction du degré de chlora-
tion du composé permettent de classer les PCDD/F dans les molécules fortement lipophiles. Cette
caractéristique physico-chimique leur permet de traverser les biomembranes cellulaires et de s’accumu-
ler dans I'organisme (tissus adipeux) et dans les cuticules des végétaux (Union européenne, 1999; Lorber
et al., 1994; Fries, 1995b; Lohmann et Jones, 1998). Contrairement aux HAP, les 17 PCDD/F étudiés sont
des molécules fortement rémanentes dans tous les écosystémes [les temps de demi-vie des PCDD/F chez
I’'hnomme sont compris entre 4 et 16 ans (Flesh-Janys et al., 1996)]. Seuls quelques bactéries/champignons
(Wittich, 1998) et certains animaux supérieurs sont aptes a les métaboliser. Trois voies principales de
dégradation ont ainsi été démontrées pour les PCDD (Hu et Bunce, 1999) : hydroxylation, oxydation avec
migration d'un atome de chlore, ou ouverture du cycle benzénique pour former un dihydroxydiphényl-
éther éventuellement suivie par une hydrolyse pour donner un catéchol.

Les conséquences en terme de santé humaine de |'accumulation des PCDD/F dans |'organisme vivant
sont sévéres (Tableau A6.1 de I’Annexe 6), ceci pouvant étre expliqué par une trés grande persistance de
ces molécules ainsi que par une trés forte affinité ligand-AhR (récepteur cytosolique au groupement aryl
des hydrocarbures). En effet, tous ces effets néfastes semblent débuter par I'activation du AhR qui
engendre ultérieurement une perturbation de I’homéostasie cellulaire (Union européenne, 2002): le
AhR activé est un régulateur transcriptionnel de nombreux génes codant des enzymes impliquées dans
le métabolisme des xénobiotiques (comme la famille des cytochromes P450), mais également pour les
facteurs de croissance cellulaire et des facteurs de différenciation. Les différentes étapes du mode d’ac-
tion cellulaire des PCDD/F sont développées dans la figure 1.2.
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Figure 1.2: Schéma hypothétique du mécanisme d’action des PCDD/F au niveau cellulaire. (D'aprés Landers
et Bunce, 1991; Okey et al., 1994; Rowlands et Gustafsson, 1997 Pickering, 2000; Hu et Bunce, 1999;
Union européenne, 1999).

Afin d’évaluer la toxicité globale d’'un mélange des 17 dioxines les plus toxiques (et dont la toxicité
est congénére dépendante) un indicateur global a été retenu: I'l-TEQ (International Toxic Equivalent —
Equivalent Toxique International). Chaque PCDD/F est assorti d’'un coefficient correspondant a sa toxi-
cité, le TEF (Toxic Equivalent Factor — Facteur Equivalent Toxique) qui vient pondérer la concentration de
chaque PCDD/F du mélange (Equation 1.1). Le TEF, propre & chaque congénére, est estimé par comparai-
son de l'activité du composé considéré a celle de la 2,3,7,8-TCDD. Cette derniere, considérée comme la
plus toxique, est assortie par définition d'un TEF égal a 1.

TEQmelange = 2. [PCDD /F], x TEF; (1.1)

ou i est un composé donné et [PCDD/F]; la concentration de la molécule dans la matrice testée.

1.1.1.2. PCB « dioxines-like »

Depuis quelques années, la question se posait de savoir si le sens donné au terme de « dioxines »
pouvait s'étendre a d’'autres molécules que les PCCD/F dans la mesure ou elles présentaient des carac-
teres biochimiques et toxicologiques identiques a ceux des 17 congénéres toxiques des PCDD/F. En
juin 1997, 12 PCB (PCB « dioxines-like » — PCB proches des dioxines, notamment dans leur effet), sur 209
présents dans I’environnement, ont été rattachés a la liste des composés analogues aux dioxines (Van
den Berg et al,, 1998; Tableau A1.2 de I’Annexe 1). En effet, alors qu’une exposition accidentelle de
courte durée a ces PCB « dioxines-like » n'a pas de conséquence grave pour I'hnomme, il a été démontré
qu’une exposition a forte dose et a long terme est associée a des irritations de la peau (chloracné) et plus
rarement des affections hépatiques, neurologiques, des bronchites chroniques, des maux de téte, des
vertiges, des dépressions, des troubles de la mémoire et du sommeil, de la nervosité et de la fatigue, et
de I'impuissance... (Tableau A6.1 de I’Annexe 6). Ces troubles sont, pour certains, réversibles. De plus, les
effets chroniques peuvent entrainer des dommages du foie, des effets sur la reproduction et la crois-
sance, et des possibilités de cancer. Les PCB « dioxines-like » sont également classés en tant que
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substances probablement cancérogénes pour I'homme et ont toute une série d’'effets néfastes chez I'ani-
mal, notamment toxicité pour la reproduction, immunotoxicité et cancérogénicité (Brouwer et al., 1998).
Enfin, les effets sur les hormones thyroidiennes et les conséquences possibles sur le développement du
cerveau sont encore |'objet de discussions.

D’un point de vue physico-chimique, les PCB sont composés d'un squelette biphényle (les noyaux
benzéniques étant directement reliés entre eux) sur lequel peuvent se substituer de 1 a 10 atomes de
chlore (Figure 1.3).

3’ 2! 2 3

Les numéros représentent la localisation possible
4 «—— Para des atomes de chlore sur les cycles benzéniques.

Clx,Cly : atomes de chlore (x,y =0 a 5)
Clx / T Cly

Ortho Méta

Figure 1.3: Structure chimique des PCB.

Les divers congéneres différent entre eux en fonction du nombre et de la position des atomes de
chlore qui, comme pour les dioxines, servent de base a la nomenclature. Il existe une autre terminologie
pour désigner les PCB: la molécule est identifiée par un nombre se rapportant a la position relative des
atomes de chlore par rapport au lien unissant les deux groupes phényles (ortho, méta ou para). Ce sys-
téme numérique d’'identification des PCB a été adopté par I'Union Internationale de Chimie
Fondamentale et Appliquée (IUAPC). Les propriétés physico-chimiques des 12 PCB « dioxines-like » étu-
diés sont relativement proches de celles des PCDD/F (Tableaux A1.1, A1.2 de I’Annexe 1) soit notamment
une faible volatilité, une forte lipophilicité et une persistance élevée (stabilités chimique, thermique et
biologique).

1.1.1.3. HAP

Les HAP sont exclusivement constitués d’'atomes de carbone et d’hydrogene agencés sous forme de
cycles aromatiques.

Seize congénéres, présents en forte concentration dans I'environnement, détectés indépendamment
des sources de pollution considérées ou potentiellement toxiques pour les organismes vivants ont été
classés comme polluants prioritaires par I’Agence américaine de la protection de I’'environnement (US
EPA) en 1976. De ce fait, seuls ces HAP font I'objet de cette synthése bibliographique (Figure 1.4).

Les HAP de la figure 1.4 différent entre eux par le nombre de noyaux benzéniques (de 2 a 6) ainsi
que par leur arrangement spatial (anguleux, en amas ou linéaire) (Sims et Overcash, 1983). Les HAP sont
sous forme solide a température ambiante. lIs se caractérisent par des températures de fusion et d'ébul-
lition élevées, des faibles tensions de vapeur et des valeurs de solubilité aqueuse trés peu élevées
(Tableau A1.3 de I'Annexe 1). Parallélement, les HAP sont fortement solubles dans des solvants orga-
niques et apparaissent lipophiles. Cependant, ces caractéristiques sont a nuancer en fonction du nombre
de cycles aromatiques et de I'agencement spatial des molécules. En effet, la volatilité des HAP diminue
avec I'augmentation du nombre de cycles aromatiques fusionnés, les pressions de vapeur a 25 °C s’éche-
lonnant de 1 x 1072 & 1 x 1076 kPa (Wilson et Jones, 1993) d’ou des répercussions sur le devenir de ces
composés dans I'atmosphere: il a été démontré que les congénéres de faible volatilité, donc associés a
des particules, étaient moins exposés a des dégradations par photo-oxydation que les molécules
gazeuses (Atkinson et Carter, 1984; Atkinson, 1991).

m Contamination des sols: transferts des sols vers les animaux



Annexe 5

-

Seuils nationaux
et Internationaux |



Tableau A5.1: Teneurs maximales en dioxines tolérées dans les différents aliments d’origine animale en Europe
(Journal officiel des Communautés européennes, 6.12.2001 L321/5).

Teneurs maximales (1)

(pg OMS-TEQ.g™" de graisses)

Viande et produits a base de viande provenant:

- de ruminants (bovins, ovins) 3(2)(3)
- de volailles et de gibiers d'élevage 2(2) (3)
~de porc 120)
Foie et produits dérivés 6(2) (3)
Chaire musculaire de poisson et produits de la péche et produits dérivés 4 pg OMS-TEQ.g™" de produits frais (2)
Lait et produits laitiers 3(2)(3)
Cufs de poules et ovoproduits 3B

Huiles et graisses

Graisses animales

- de ruminants 3(2)
- de volailles et de gibiers d'élevage 2(2)
- de porc 1Q)
- graisses d'animaux mixtes 2()
Huile végétale 075(2)
Huile de poisson destinée a I'alimentation humaine 2(2)

(1) Les concentrations supérieures sont calculées en supposant que toutes les valeurs des différents congénéres au-dessous du seuil de détection sont égales au seuil de détection.
(2) Ces limites maximales feront I'objet d'un premier réexamen le 31 décembre 2004 au plus tard a la lumiére d'information nouvelle sur la présence de dioxines et de PCB de
type dioxine, notamment en ce qui concerne I'inclusion des PCB de type dioxine dans les teneurs a établir, et feront I'objet d'un réexamen supplémentaire le 31 décembre 2006
au plus tard afin de diminuer significativement les teneurs maximales.

(3) Les teneurs maximales ne s'appliquent pas aux denrées alimentaires contenant moins de 1 % de graisses.

OMS: Organisation mondiale de la santé.

m Contamination des sols: transferts des sols vers les animaux
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