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Depuis les années 1990, la France connait régulierement des épisodes de mortalités importantes de
dauphins, qui entrainent des pics d’échouages sur le littoral Atlantique en hiver. Depuis 2016, les
échouages de petits cétacés dans le golfe de Gascogne présentant des traces de capture, atteignent
des niveaux inédits. Si les données scientifiques actuelles permettent d’évaluer globalement le risque
induit par ces captures accidentelles pour la conservation de la population de dauphins communs, elles
sont toutefois trop lacunaires pour comprendre les déterminants écosystémiques et halieutiques a
I’origine de ces captures. En concertation avec I'Office francais de la biodiversité, les professionnels de
la péche et I'Etat, la Rochelle Université-CNRS et I'Institut francais de recherche pour I'exploitation de
la mer (lIfremer) ont construit le projet Delmoges (Delphinus Mouvements Gestion). Il vise, dans un
premier temps, a combler ces lacunes en allant chercher des nouvelles données sur les habitats des
dauphins communs, sur leurs interactions trophiques dans I’écosysteme et leurs interactions
techniques avec les engins de péche. Ensuite, le projet propose d’intégrer les connaissances sur
I’ensemble du socio-écosystéme pour envisager une diversité de scénarios de diminution des captures
accidentelles incluant des solutions technologiques et, enfin, d’en évaluer les conséquences
biologiques et socio-économiques.
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Ce livrable constitue une synthése de I'ensemble des résultats acquis sur la contamination chimique
des dauphins du golfe de Gascogne, dans le cadre de la tache T1.2 du WP1 de Delmoges. Les
contaminants chimiques considérés comprennent i) des contaminants dits “historiques” (c’est-a-dire
des éléments chimiques ou molécules dont I'utilisation et/ou la production sont aujourd’hui
réglementées) que sont les éléments traces métalliques (ETM) incluant le mercure (Hg) ou encore le
plomb (Pb), et plusieurs molécules appartenant a la famille des polluants organiques persistants (POPs)
; ii) des contaminants d’intérét émergent (CECs), incluant des composés halogénés chlorés et/ou
bromés tels que des retardateurs de flammes alternatifs (aFR) ou des carbazoles polyhalogénés (PHCZ),
des composés per- et polyfluoroalkylés (PFAS), ou encore des éléments chimiques de la famille des
terres rares (ETR). La tache 1.2 avait notamment pour objectifs de répondre aux questions suivantes :
i) Les dauphins communs présentant des marques évidentes de capture présentent-ils des niveaux et
profils de contamination différents du reste des individus retrouvés échoués sans marques de
capture ?; ii) Parmi les dauphins communs présentant des marques évidentes de capture, les individus
échoués ces derniéres années (i.e. aprés I'augmentation significative des échouages liés a des captures
depuis 2016) présentent-ils des niveaux et profils de contamination différents de ceux échoués il y a
une a deux décennies ?

Dans I’ensemble, en réponse a ces questions, les résultats indiquent que les niveaux de contamination
en contaminants recherchés chez le dauphin commun du golfe de Gascogne ne constituent pas un
parametre déterminant impliqué dans les captures de dauphins. D’une maniere générale, des niveaux
de contamination plus faibles (POPs dans le lard et ETM dans le foie et le rein, a I'exception de I'As et
du Fe, deux éléments essentiels au bon fonctionement des organismes) ou similaires (CEC chlorés
et/ou bromés et PFAS dans le lard, ETR dans le foie) sont en effet déterminés chez les dauphins morts
de capture accidentelle. Aussi, les niveaux les plus élevés en certains contaminants chimiques
historiques dont la toxicité est avérée, ainsi que des taux de lipides plus faibles dans le lard, sont
déterminés chez les individus morts de causes autres que la capture accidentelle, suggérant un état
nutritionnel moindre et/ou de santé dégradé par rapport a ceux morts suite a une capture accidentelle.
L'examen des tendances temporelles des niveaux de contamination fait apparaitre une diminution
significative au cours des deux derniéres décennies pour la majorité des POPs, des PFAS et le méthyl-
triclosan. Les CEC chlorés et/ou bromés (déchloranes et carbazoles polyhalogénées) et les ETR
montrent une stabilité de leurs concentrations. Ces résultats suggérent que Il'augmentation des
captures accidentelles depuis 2016 ne peut étre expliquée par une augmentation des concentrations
en contaminants chimiques mesurés chez les dauphins communs, et notamment chez les capturés.

Type de livrable : rapport

Public : Oui, mais embargo jusqu’a la publication définitive des données et manuscrits associés a ce
livrable

Lieux de stockage : site web de I'observatoire Pelagis, site web Delmoges une fois I'embargo levé
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1 Contexte
1.1 CONTEXTE ENVIRONNEMENTAL ET SCIENTIFIQUE

La connaissance de I'état de santé des dauphins affectés par le phénomene des captures est
indispensable pour comprendre plus globalement les menaces pesant sur les dauphins
communs, et les risques cumulatifs de différentes pressions sur I'espece. Une premiere
évaluation de cet état de santé peut ainsi étre appréhendée par I'analyse des niveaux de
contamination chimique mesurés dans les tissus biologiques, cette contamination pouvant
fragiliser et modifier I’état de santé et par conséquent le comportement des individus, et ainsi
constituer un risque accru de captures. En tant qu’especes longévives et de haut niveau
trophique, les mammiferes marins sont en effet susceptibles d’accumuler d’importantes
concentrations de contaminants, notamment les contaminants lipophiles (s"accumulant dans
la graisse sous cutanée, dénommeée le lard dans la suite du document) et/ou ceux ayant une
forte capacité de bioamplification (augmentation des concentrations avec le niveau trophique
des especes)). Si les niveaux de contamination atteignent rarement des niveaux létaux
(susceptibles de provoquer directement la mort des animaux), les contaminants chimiques en
général sont bien documentés pour induire des effets néfastes sur de nombreuses fonctions
biologiques, méme a des niveaux faibles pour certains contaminants et méme chez les
mammiféres marins (Desforges et al. 2016, Hall et al. 2006, Jepson et al. 2005, Sonne et al.
2020). Par ailleurs, les apports de contaminants sont continus et de plus en plus diversifiés, en
constante évolution, justifiant un diagnostic actuel de la contamination (notamment en
termes de contaminations émergentes) des dauphins communs capturés ces dernieres
années (>2016), par rapport a ceux capturés il y a une ou deux décennies et par rapport a ceux
issus d’autres causes de mortalités.

Parmi les contaminants chimiques, deux grandes familles sont généralement distinguées : i)
les contaminants « organiques », généralement des molécules carbonées synthétisées par
I'Homme pour des usages industriels, agricoles ou domestiques, auxquelles sont ajoutées des
atomes d’éléments chimiques comme le chlore, le brome ou encore le fluor pour différents
usages (e.g. pesticides, retardateurs de flamme, revétements antiadhésifs, etc.), et dont le
caractere toxique pour le vivant est avéré, supposé ou encore inconnu selon les molécules ; ii)
les contaminants « inorganiques », englobant les éléments traces métalliques (ETM)
naturellement présents sur Terre et depuis longtemps extraits et émis par I’'Homme pour leurs
différentes propriétés physico-chimiques. Certains ont un role biologique connu (éléments
essentiels, ou oligoéléments, e.g. cuivre (Cu), fer (Fe), zinc (Zn),...), mais ceci dans une certaine
gamme de concentrations en dehors de laquelle ils provoquent des effets de carence ou de
toxicité selon que leurs concentrations sont faibles ou trop élevées par rapport a cette gamme.
D’autres n’ont aucun réle avéré (éléments non-essentiels, e.g. cadmium (Cd), mercure (Hg),...)
et peuvent présenter des effets néfastes pour le vivant qui les bioaccumule, méme a de faibles
concentrations. Parmi les contaminants (organiques et inorganiques), on distingue aussi
généralement les contaminants dits « historiques », utilisés depuis plusieurs décennies, bien
documentés et souvent désormais réglementés, de ceux « d’intérét émergent », encore tres
peu documentés et non réglementés. L'ensemble des contaminants organiques étudiés dans
ce projet, historiques ou d’intérét émergent, présentent des propriétes physico-chimiques
leur conférant une persistance environnementale tres élevée (certains composés interdits
depuis plusieurs décennies sont toujours retrouvés a des concentrations élevées dans les
écosystémes marins), une propension a la bioaccumulation dans les organismes et les réseaux
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trophiques, et une distribution globale dans I’environnement en raison de leur transport sur
de longues distances (Cousins et al., 2019).

Enfin, pour les cétacés, la voie trophique représente la voie majeure d’exposition a la plupart
des contaminants. Lors de l'interprétation de données, les différences potentielles d’écologie
alimentaire entre groupes de dauphins comparés doivent donc étre considérées, par exemple,
notamment au travers de traceurs trophiques tels que les isotopes stables du carbone, de
I'azote et du soufre mesurés dans les tissus biologiques et apportant des informations
intégrées sur la zone d’alimentation et/ou le niveau trophique des individus (voir section 2, et
aussi livrable L142 Delmoges). Les parametres biologiques tels que I’age ou le sexe doivent
également étre pris en compte. Certains contaminants s’accumulent en effet avec I'dge,
notamment les ETM non-essentiels (sans fonction biologique avérée (e.g. Hg, Cd) ou encore
les molécules de POPs non ou peu métabolisées. D’autre part, certains contaminants
(organiques en particulier, e.g. PCBs) sont connus pour étre en partie transférés au fcetus
durant la gestation ou au petit durant l'allaitement chez les femelles. Pour la tache 1.2 de
Delmoges relative a la contamination des dauphins faisant I'objet de ce livrable, seuls des
males ont donc été considérés. Aussi, une premiere sélection des individidus a été faite sur la
taille afin de disposer au maximum d’individus males adultes. Dans la mesure du possible,
I'age de chaque individu analysé pour des contaminants a enfin été estimé a partir des dents
par deux lecteurs indépendants comme décrit dans Méndez-Fernandez et al. (2022). Tous les
échantillons utilisés sont issus de la banque de I'observatoire Pelagis, et proviennent de
dauphins retrouvés échoués morts sur la facade Atlantique francaise et/ou capturés a bord de
bateaux sur le plateau continental du golfe de Gascogne (par exemple lors de programmes
d’observation comme PETRACET au début des années 2000).

1.2 ROLE DU LIVRABLE

Ce livrable constitue une synthése de I'ensemble des résultats acquis sur la contamination
chimique des dauphins communs du golfe de Gascogne, dans le cadre de la tache T1.2 du WP1
de Delmoges. Les contaminants chimiques considérés comprennent i)les contaminants
historiques que sont les ETM incluant le Hg, le Cd ou encore le plomb (Pb), et plusieurs
molécules apartenant a la famille de polluants organiques persistants (POPs) (section 2) ;
ii) des contaminants d’intérét émergent, incluant des organohalogénés chlorés et/ou bromés
tels que des retardateurs de flammes alternatifs, des composés per- et polyfluoroalkylés
(PFAS), ou encore des éléments de la famille des terres rares (sections 3, 4, 5 respectivement).
La tache 1.2 avait notamment pour objectifs de répondre aux questions suivantes : i) Les
dauphins communs présentant des marques évidentes de capture présentent-ils des niveaux
et profils de contamination différents du reste des individus retrouvés échoués sans marques
de captures ?; ii) Parmi les dauphins communs présentant des marques évidentes de capture,
les individus échoués ces derniéres années présentent-ils des niveaux et profils de
contamination différents de ceux échoués il y a une a deux décennies ?

1.3 STRUCTURE DU DOCUMENT

Ce document est construit de la fagcon suivante : une section est dédiée a chaque type (ou
famille) de contaminants ayant été analysé et/ou traité par des partenaires différents ou des
spécialistes de chaque type (ou famille) de contaminants. La section 2 traite ainsi de
I'ensemble des contaminants historiques considérés (ETM et POPs), la section 3 des
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contaminants organohalogénés chlorés et/ou bromés d’intérét émergent, la section 4 des
PFAS, et la section 5 des éléments de |la famille des Terres Rares. Pour les sections 3 et 4 dont
les résultats sont les plus aboutis et déja sous la forme d’'un manuscrit de publication
scientifique a venir (cela est alors précisé dans un « Avant-Propos »), le format est de type
« IMRED » (Introduction/Matériel & Méthodes/Résultats/Discussion + Conclusion Majeures)
avec du texte en anglais, néanmoins un résumé succinct en Frangais est donné a la fin de ce
document. Pour les sections 2 et 5 qui ne font pas encore I'objet d’un manuscrit de type
publication en anglais, la méme structure IMRED a été adoptée pour faciliter la lecture, avec
du texte en Frangais directement. En fin de livrable, la section 6 propose finalement une
synthése des résultats majeurs des sections 2 a 5 pour I'ensemble des contaminants
considérés, ainsi que des perspectives. Il est a noter que chaque section comporte sa propre
bibliographie dédiée au type (ou famille) de contaminants considérés dans la section. En
section 7 (Bibliographie) de ce livrable, seules les références communes a toutes les sections
et citées dans les sections 1 et 6 en particulier sont données.

1.4 ACRONYMES ET ABREVIATIONS

Terme Explication

aBFRs Alternative brominated flame retardants
aFRs Alternative flame retardants

AMAP Arctic Monitoring and Assessment Programme
BoB Bay of Biscay

BPs Bromophenols

BTBPE 1,2-bis(2,4,6-tribromophenoxy)ethane

CECs Contaminants of emerging concern

DBDPE Decabromodiphenylethane

DBE-DBCH 4-(1,2-dibromoethyl)1,2-dibromocyclohexane
DBP Dibromophenol

DCM Dichloromethane

DECs Dechlorane-related products

DEC-602 Dechlorane 602 or

DEC-603 Dechlorane 603 or

DP Dechlorane Plus

ETM Eléments traces métalliques

ETR Eléments terres rares

FASAs Perfluoroalkane sulfonamides

FOSA Perfluorooctane sulfonamide (précurseur du PFQOS)
FTCAs Fluorotelomer carboxylic acids

FTS Fluorotelomer sulfonic acids

HBCDD Hexabromocyclododecane

HNPs Halogenated natural products

HPLC High performance liquid chromatography
LOD Limite de détection

LOQ Limit of quantification

Me-TCS Methyl-triclosan

PBDEs Polybrominated diphenyl ethers
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PCBs Polychlorinated biphenyls
PBEB Pentabromoethylbenzene
PFAS Per- and polyfluoroalkyl substances
PFCAs Perfluorocarboxylates
PFOS Perfluorooctane sulfonate
PFSAs Perfluoroalkane sulfonates
PFUNDA Perfluoroundecanoic acid
PHCZs Polyhalogenated carbazoles
POPs / POP Persistent organic pollutants / Polluants organiques persistants
QA/QC Quality assurance / quality control
REACH Registration, Evaluation and Authorisation of Chemicals
TBA Tribromoanisole
TBP Tribromophenol
TCS Triclosan
TLC Total lipid content
ETM et ETR
Ag Argent
As Arsenic
Cd Cadmium
Co Cobalt
Cu Cuivre
Fe Fer
Hg Mercure
La Lanthane
Mn Manganése
Pb Plomb
Se Selenium
Zn Zinc
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2 Contamination des dauphins par des
contaminants dits « historiques » (éléments
traces métalligues et Polluants Organiques
Persistants réglementés)

Contacts : Tiphaine Mille, Paula Méndez-Fernandez, Florence Caurant, Tiphaine Chouvelon

2.1 INTRODUCTION

Cette section s’intéresse aux niveaux et profils en contaminants historiques et réglementés
qgue représentent nombre d’ETM (e.g., mercure et convention de Minamata de 2013:
https://minamataconvention.org/fr), qu’ils soient essentiels ou non-essentiels (voir ci-
dessus), ainsi que des POPs inclus dans la Convention de Stockholm. Cette Convention a été
adoptée le 22 mai 2001, dans l'‘objectif principal de protéger la santé humaine et
I’environnement vis-a-vis des POPs. Pour ce faire, les parties prenantes de la convention
évaluent (entre autres) des listes de molécules chimiques considérées comme POPs, qui
doivent étre interdites a la production ou a l'utilisation. Les listes de molécules déja
réglementées ou en cours d'évaluation sont publiquement disponibles sur le site de la
convention (https://www.pops.int/).

Néanmoins, le caractére bioaccumulable et persistant de la plupart d’entre eux dans
I’environnement engendre des concentrations en ces contaminants qui peuvent étre parfois
encore élevées chez les organismes marins, notament ceux qui sont a des niveaux élevés dans
les réseaux trophiques comme les mammiféres marins, alors que leur production et/ou
utilisation ont été bannies depuis parfois plusieurs décennies (e.g. Jepson et al. 2016, Williams
et al. 2020).

Dans la suite de cette section, les niveaux et profils de ces contaminants historiques ont donc
tout d’abord été comparés entre individus échoués présentant des marques évidentes de
capture et/ou capturés de fagcon certaine sur le plateau continental du golfe de Gascogne
(notamment lors de programmes d’observation), et individus retrouvés échoués sans
marques de captures évidentes le long des cbétes du Golfe de Gascogne, pour la période
récente (2017-2023). Puis, pour les dauphins présentant des marques évidentes de capture
uniquement, les tendances temporelles entre 2000 et 2023 sont étudiées.

2.2 MATERIELS ET METHODES

Tissus échantillonnés et parametres biologiques mesurés

Chaque individu a été mesuré et sexé par observation externe des cavités génitales. Une
nécropsie a ensuite été réalisée lors de laquelle des échantillons de muscle, foie, rein et lard
ont été prélevés pour les différentes analyses ou contaminants ciblés (i.e. tissu(s) de stockage
majoritaire et/ou tissu généralement considéré pour ce type d’analyse). La détermination de
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la cause probable de mortalité de I'animal a également été effectuée, a minima selon les deux
grandes catégories ici traitées : i.e., animaux avec marques de capture évidentes, ci-apres
dénommeés « Bycatch », versus animaux sans marques de capture évidentes et a priori morts
d’une autre cause (parfois avérée telle que « Pathologique », mais parfois restant «
Indéterminée »), ci-aprés regroupés en « Other ». Tous les individus considérés étaient de
sexe male et dans la mesure du possible, I'age de chaque individu a été estimé a partir de
I’histologie des dents par deux lecteurs expérimentés et indépendants, comme décrit dans
Méndez-Fernandez et al. (2022) (voir section 1).

Il est a noter que cette méthodologie de constitution des groupes de dauphins « Bycatch » et
« Other », ainsi que 'acquisition des données d’age s’applique a I'ensemble des familles de
contaminants étudiés (sections 2 a 5).

Analyses chimiques (isotopie et contaminants historiques — ETM et POPs)

Tous les détails techniques (préparation des échantillons avant analyses) et analytiques
(e.g. instrumentation) correspondant a ces analyses sont donnés et consultables dans le
livrable L113 Delmoges (« Jeu de données « Traceurs écologiques ») livré en octobre 2024,
ainsi que les données elles-mémes (Mille et al. 2024, data.Indores).

Les concentrations en 11 éléments chimiques (contaminants inorganiques), incluant quatre
éléments non-essentiels et potentiellement toxiques méme a faibles concentrations : I'argent
(Ag), le cadmium (Cd), le mercure (Hg) et le plomb (Pb), et sept éléments essentiels : I'arsenic
(As), le cobalt (Co), le cuivre (Cu), le fer (Fe), le manganése (Mn), le sélénium (Se) et le Zinc
(Zn), ont ainsi été mesurées dans les échantillons de foie et de rein (excepté le Hg, uniquement
mesuré dans le foie) et exprimées en pg.g* de poids sec (p.s.). De plus, le risque d'effets
néfastes sur la santé liés a I'exposition au Hg et au Cd a été évalué grace aux ratios molaires
[Se]/ [Hg] mesurés dans le foie, et/ou [Se]/ [Cd] et [Zn]/ [Cd] mesurés dans le rein. Ces ratios
peuvent en effet étre utilisés comme indicateurs de [I'efficacité des mécanismes de
détoxification du Hg dans le foie (déméthylation du Hg par sa liaison au Se et séquestration
sous une forme non toxique du Hg dans le foie ; Martoja and Berry 1980, Caurant et al. 1996,
Kershaw et Hall 2019), et du Cd dans les reins (le Se et le Zn pouvant étre impliqués dans la
détoxifiication de cet élément ; Das et al. 2006). Un individu présentant un ratio > 1 présente
un exces en Se ou Zn et ainsi un risque théorique moindre de toxicité du Hg et du Cd. A
I'inverse, un individu présentant un ratio < 1 présente un excés en Hg ou Cd et donc un risque
potentiel plus élevé de toxicité du Hg et du Cd.

Quatre familles de polluants organiques persistants (POPs) ont été analysées dans le lard : les
polybromodiphényléthers (PBDE, 6 congéneres), les polychlorobiphényles (PCB, 48
congéneres), les dioxines et furanes (17 congénéres) et les pesticides organochlorés (OCP)
incluant le DDT (son principal métabolite le p,p’-DDE), I'"hexabromocyclododécane (HBCDD),
le beta-hexachlorocyclohexane (B-HCH), I’hexachlorobenzéne (HCB), le pentachlorobenzéne
(PeCBz) et le mirex. Leurs concentrations sont exprimées en ng.g™* de poids lipidique (p.l.) et
seuls les congéneéres bien quantifiés pour la trés grande majorité des échantillons analysés (>
90%) ont finalement été considérés.

Enfin, les ratios d’isotopes stables du carbone, de I'azote et du souffre ont été mesurés dans
le muscle, en tant que traceurs trophiques de la zone d’alimentation et/ou du niveau
trophique pour apporter des éléments d’interprétation éventuels sur certains résultats, au
méme titre que les données d’age et/ou de longueur totale de I'animal (utilisée comme proxy
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de I'dge en cas de données d’age manquantes trop nombreuses a ce jour pour certaines
analyses statistiques ; e.g. cas des tendances temporelles).

Analyses statistiques des comparaisons Bycatch versus Other

Pour ces comparaisons de moyennes entre deux groupes, le test de Student (paramétrique)
été utilisé lorsque les données respectaient les conditions requises de normalité et
d’homognénéité des variances ; dans le cas contraire, le test non-paramétqiue de Wilcoxon a
été utilisé.

Modéles linéaires dynamiques pour les tendances temporelles

Pour étudier les tendances temporelles des ETM (contaminants inorganiques) et POP
(contaminants organiques) en tenant compte des variables qui ont un effet important sur
I’'accumulation de ces contaminants chez les organismes, comme la longueur (proxy de I'dge
des animaux), des modéles linéaires dynamiques ou DLMs ont été utilisés. Ces modéles ont
été construits en utilisant uniquement les individus pour lesquels des données pour toutes les
variables explicatives étaient disponibles, a savoir I'année d’échouage et la taille, en plus des
concentrations en éléments et molécules analysés. Par conséquent le nombre d'individus
représentés dans chaque modéle (un modeéle par élément, molécule ou famille de molécules)
peut étre différent.

Les détails concernant le traitement de données et la construction des modéles DLMs peuvent
étre consultés dans la publication de Méndez-Fernandez et al. (2022).

2.3 RESULTATS ET DISCUSSION

2.3.1 Contamination des individus présentant des marques de
capture évidentes par rapport a ceux sans marques de
captures (autres causes de mortalité)

Parameétres biologiques et écologiques des deux groupes

La Figure 2.1 suivante présente les longueurs et ages des individus analysés et séparés en deux
groupes : les individus capturés (en orange) et ceux morts d’une autre cause (en bleu). Il est a
noter que le losange noir correspond a chaque fois a la moyenne, le trait du milieu a la
médiane et le boites aux différents quartiles.
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Figure 2.1 : Distribution des longueurs totales (A) et dges (B) déterminés chez les dauphins communs étudiés pour les
contaminants dits « historiques » (51 individus « Bycatch » et 19 individus « Other »). Les individus représentés par un
triangle sont des animaux « Other » dont la cause de mortalité a été factuellement identifiée comme « pathologique » lors
de la nécropsie. Pour chaque parameétre biologique, la P-value (p) du test de Student (test paramétrique) est indiquée et
renseigne si les valeurs moyennes des deux groupes différent significativement I'une de I'autre (au seuil p<0.05).

Les distributions en taille, age (Figure 2.1) et ratios isotopiques (Figure 2.2) des dauphins
communs échantillonnés ne présentent pas de différences significatives entre les individus
présentant des marques de captures et les autres (toutes p-values > 0.05), ainsi la
comparaison des niveaux et profils de contamination entre les deux catégories d’individus est
facilitée, I'influence de ces parameétres ne différant pas entre les deux catégories.
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Figure 2.2 : Distribution des ratios isotopiques en carbone (613C), azote (61°N), et souffre (634S) mesurés dans les
échantillons de muscle chez les dauphins communs ici étudiés (48 individus « Bycatch » et 17 individus « Other »). Les
individus représentés par un triangle sont des animaux « Other » dont la cause de mortalité a été factuellement identifiée
comme « pathologique » lors de la nécropsie. Pour chaque ratio, la P-value (p) du test de Wilcoxon (test non-paramétrique)
est indiquée et renseigne si les valeurs moyennes des deux groupes different significativement I'une de I'autre (p<0.05).

Niveaux et profils de contamination en ETM et POP des deux groupes

La Figure 2.3 multiple suivante présente la distribution des ETM mesurés dans le foie des
individus.
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Figure 2.3 : Distribution des concentrations en contaminants inorganiques (ETM) mesurées dans les échantillons de foie

chez les dauphins communs ici étudiés (50 individus « Bycatch » et 19 individus « Other »). Les individus représentés par un

triangle sont des animaux « Other » dont la cause de mortalité a été factuellement identifiée comme « pathologique » lors

de la nécropsie. Pour chaque élément, la P-value (p) du test de Wilcoxon (test non-paramétrique) est indiquée et renseigne
si les valeurs moyennes des deux groupes different significativement I'une de I'autre (p<0.05).

La Figure 2.4 multiple suivante présente la distribution des ETM mesurés dans le rein des

individus.
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Figure 2.4 : Distribution des concentrations en contaminants inorganiques (ETM) mesurées dans les échantillons de rein
chez les dauphins communs ici étudiés (51 individus « Bycatch » et 19 individus « Other »). Les individus représentés par un

triangle sont des animaux « Other » dont la cause de mortalité a été factuellement identifiée comme « pathologique » lors

de la nécropsie. Pour chaque élément, la P-value (p) du test de Wilcoxon (test non-paramétrique) est indiquée et renseigne
si les valeurs moyennes des deux groupes different significativement I'une de I'autre (p<0.05).

La Figure 2.5 multiple suivante présente les ratios atomiques [Se]/[Hg] dans le foie des
individus et les ratios atomiques [Se]/[Cd] et [Zn]/[Cd] dans le rein de ces mémes individus.
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Figure 2.5 : Distribution des ratios atomiques [Se]/[Hg] (A) mesurés dans les échantillons de foie (organe d’accumulation
principal pour le Hg) et des ratios atomiques [Se]/[Cd] (B) et [Zn]/[Cd] (C) mesurés dans les échantillons de rein (organe
d’accumulation principal pour le Cd) chez les dauphins communs ici étudiés (50 individus « Bycatch » et 19 individus «
Other »). Les individus représentés par un triangle sont des animaux « Other » dont la cause de mortalité a été
factuellement identifiée comme « pathologique » lors de la nécropsie. Pour chaque ratio, la P-value (p) du test de Wilcoxon
(test non-paramétrique) est indiquée et renseigne si les valeurs moyennes des deux groupes différent significativement
'une de I'autre (p<0.05).

Parmi les 11 éléments chimiques mesurés, neuf présentent des niveaux de contamination
dans le foie plus élevés chez les individus qualifiés de « Other » (sans marque évidente de
capture), dont sept de maniére significative (Ag, Cd, Cu, Hg, Pb, Se et Zn) (Figure 2.3). Seules
les concentrations en As et en Fe présentent des concentrations significativement plus élevées
dans les foies des individus qualifiés de « Bycatch » (animaux morts présentant des marques
évidentes de capture). Ce résultat est également observé dans le rein ou les concentrations
sont plus élevées chez les individus qualifiés de « Other » pour huit éléments sur dix mesurés,
dont quatre de maniere significative (Ag, Cd, Cu et Zn) (Figure 2.4). Comme observé dans le
foie, ce sont les concentrations en As et en Fe qui sont significativement plus élevées dans les
reins des individus qualifiés de « Bycatch ». De plus, les ratios atomiques utilisés comme
indicateurs potentiels de I'efficacité des mécanismes de détoxification du Hg et du Cd
présentent des niveaux significativement plus faibles chez les individus qualifiés de « Other »
(Figure 2.5), c’est-a-dire un plus grand nombre de valeurs plus proches ou inférieures a 1
indiquant une plus grande proportion des atomes toxiques (Hg et Cd) par rapport aux atomes
participant a la détoxication (Se et Cd), suggérant un risque de toxicité plus élevé vis-a-vis du
Hg et du Cd chez ces individus.

La Figure 2.6 multiple suivante présente la distribution des concentrations en POP mesurées
dans le lard des individus.
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Figure 2.6 : Distribution des concentrations en POPs (ng g1 pl) mesurées dans les échantillons de lard chez les dauphins
communs étudiés (44 « Bycatch » et 18 « Other »). Les individus représentés par un triangle sont des animaux « Other »
dont la cause de mortalité a été factuellement identifiée comme « pathologique » lors de la nécropsie. Pour chaque
molécule, la P-value (p) du test de Wilcoxon (test non-paramétrique) est indiquée et renseigne si les valeurs moyennes des
deux groupes différent significativement I'une de I'autre (p<0.05).

Les profils moyens d’accumulation des congéneres de PBDE et de PCB groupés en fonction du
nombre d’atome de chlore mesurés dans les échantillons de lard chez les dauphins communs
étudiés sont présentés dans la Figure 2.7 suivante.
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Figure 2.7 : Profils moyens d’accumulation en congéneres de PBDE (A) et en congeneres de PCB groupés en fonction du
nombre d’atome de chlore (B) mesurés dans les échantillons de lard chez les dauphins communs étudiés (44 individus «
Bycatch » et 18 individus « Other »). Les P-values (p) des PERMANOVA (test multivarié non-paramétrique) sont indiquées
en haut de chacune des figures et renseignent si les valeurs moyennes des deux groupes différent significativement I'une
de I'autre (p<0.05).

En ce qui concerne les contaminants organiques, les concentrations de toutes les molécules
étudiées sont significativement plus élevées dans le lard des individus qualifiés de « Other »
(Figure 2.6). Cependant, les profils des congénéres de PBDE et PCB (regroupés selon le nombre
d’atome de chlore) ne présentent pas de différences significatives entre les individus « Bycatch
» et « Other » (Figure 2.7).

Dans I'ensemble, dans le golfe de Gascogne, les dauphins communs échoués présentant des
marques évidentes de capture ont ainsi des niveaux de contamination en ETM et en POP
significativement plus faibles que ceux des individus retrouvés échoués sans marques de
captures, sauf pour I’As et le Fe. Bien que tous les animaux « Other » ne soient pas qualifiés
de « pathologiques » (du fait de I'absence factuelle de preuve d’une pathologie lors de la
nécropsie), ces résultats vont dans le sens de notre hypothese de travail qui est que les « Other
» sont susceptibles de présenter des niveaux en contaminants plus élevés, notamment pour
les contaminants s’accumulant tout au long de la vie dans un tissu donné (e.g. Hg dans le foie,
certains POPs dans le lard). Si les niveaux de contamination atteignent en effet rarement des
niveaux létaux (susceptibles de provoquer directement la mort des animaux), les
contaminants chimiques sont bien documentés pour étre immunosuppresseurs et induire des
effets néfastes sur de nombreuses fonctions biologiques et ce méme a des niveaux faibles
pour certains contaminants (Desforges et al. 2016, Hall et al. 2006, Jepson et al. 2005, Sonne
et al. 2020). Pour exemple, Jepson et al. (2005) ont montré que les niveaux de contamination
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en PCB étaient significativement plus élevés chez des individus échoués dont la mort de
maladie infectieuse est avérée, par rapport a ceux dont la mort est qualifiée de traumatique
(cas des captures accidentelles). De méme Hall et al. (2006) ont montré que le risque de mort
par pathologie infectieuse était augmenté chez les marsouins plus fortement exposés aux PCB.
Ce résultat est en partie observé dans cette étude puisque les deux individus présentant les
concentrations en PCB les plus élevées sont deux individus dont la mort est avérée
pathologique, et parmi les individus du groupe « Other », quatre individus sur sept
« pathologiques » présentent les concentrations en PCB plus élevées que la médiane de ce
groupe.

Concernant les éléments traces métalliques, les ratios considérés indiquent un risque de
toxicité au Hg et au Cd potentiellement plus élevé chez les individus « Other », et les
concentrations des quatre éléments non-essentiels que sont I'Ag, Hg, Cd et Pb, bien que
faibles, sont aussi significativement plus élevées pour ce groupe. Cela va également dans le
sens de notre hypothése et de résultats similaires obtenus chez d’autres petits cétacés,
comme les marsouins communs des eaux européennes, par exemple (Bennet et al. 2001, Das
et al. 2004). De plus, les éléments essentiels montrent également des concentrations
significativement plus élevées chez les « Other » pour tous les éléments sauf pour I'As et le
Fe. Ainsi, les concentrations en Zn ont été historiquement, et encore récemment, rapportées
comme étant significativement plus élevées chez les petits cétacés morts de maladie
infectieuse avérée, par rapport a ceux dont la mort est qualifiée de traumatique (incluant les
captures accidentelles ; e.g., Bennet et al. 2001, Das et al. 2004, Gosnell et al. 2024). Ceci serait
attribué a la redistribution du Zn dans les tissus a la suite d'une infection, comme cela a été
observé chez I'homme, avec des concentrations en Zn qui augmentent dans le foie du fait de
la synthése de protéines en phase aigué (Bennet et al. 2001 et références associées). Ainsi,
des concentrations en Zn élevées seraient indicatrices d’un certain état de santé dégradé chez
les petits cétacés tels que le dauphin commun (Gosnell et al. 2024). Comme c’éatit le cas ci-
dessus pour les PCB, les individus présentant les concentrations en Zn les plus élevées sont
d’ailleurs des « Other » avérés pour étre des animaux « pathologiques » et plus globalement,
la plupart des « Other » (i.e. 100% pour la limite basse) présentent des concentrations en Zn
dépassant la limite suggérée de contréle homéostatique pour les mammiferes marins (20-100
mg/kg poids frais, Law 1996, correspondant a environ 70-360 mg/kg poids sec si 'on considére
un pourcentage d’humidité moyen de 72% dans le foie). Récemment, Gosnell et al. (2024) a
également rapporté des concentrattions plus élévées en Cu pour les individus présentant un
état nutritionnel moindre. Enfin, pour les éléments essentiels montrant une tendance inverse
tel que le Fe, avec des concentrations significativement plus faibles observées chez les « Other
», le réle de cet élément et notamment de sa carence dans les phénomeénes d’anémie,
d’'immunodéficience et de susceptibilité aux infections est bien documenté, notamment chez
I'Homme (Beard 2001, Jonker et Boele van Hensbroek 2014, de Pontual 2017), bien que les
processus puissent étre différents selon les pathogénes impliqués.

2.3.2 Tendances temporelles

Les tendances temporelles des contaminants inorganiques et organiques inclus dans cette
étude concernent uniqguement des dauphins communs males adultes dont la cause de mort
était une mort traumatique par capture accidentelle (i.e. marques évidentes de capture a
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I’examen externe et interne). Aussi nous avons étudié ces tendances temporelles pour les
mémes contaminants que ceux considérés dans la section précédente. Il s'agit donc de
contaminants dits historiques et réglementés pour la plupart depuis plusieurs décennies. Le
jeu de données disponible s’étend de 2000 a 2023.

Il a été largement démontré dans la littérature que la plupart de ces contaminants se
bioaccumulent tout au long de la vie des animaux ; en conséquence, il est attendu que les
individus plus agés présentent des concentrations plus importantes. Pour cette raison et pour
tenir compte de cette variable dans les tendances regardées, la taille des animaux a été
utilisée comme proxy de I’dge dans les DLM (I’dge n’étant a ce jour pas disponible/déterminé
pour I’'ensemble des individus avec des données de contaminants).

Les DLM pour les ETM analysés dans le foie montrent des tendances statistiquement stables
pour tous les éléments analysés (Figure 2.8, Tableau 2.1). Cependant, il est intéressant de
noter que le Pb présente une probabilité d’avoir une tednace négative a prés de 92% (Tableau
2.1), bien que cette tendance soit non significative au seuil fixé (p = 0,05). Cette tendance a la
diminution pour le Pb n’est pas surprenante et est cohérente avec la baisse généralisée des
teneurs en Pb mesurées dans les matrices environnementales apreés l'interdiction de I'essence
plombée sur le marché de I'Union européenne (le 1°" janvier 2000), qui a en effet également
été observée dans plusieurs études menées sur d’autres espéces de cétacés (Garcia-Garin et
al. 2021), d’autres organismes marins (Couture et al. 2010, Briant et al. 2024) ou encore chez
des especes animales et végétales terrestres (Garcia-Fernandez et al. 2005, Harmens et al.
2010).
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Tableau 2.1. Résultats des tendances temporelles par DLM pour les éléments traces métalliques analysés dans le foie. La

valeur de p-value donne des informations sur la signification statistique de ce coefficient (le seuil de significativité étant

fixé a 0,05). Les probabilités de tendance renseignent sur la probabilité que la tendance soit positive ou négative et ces
probabilités sont exprimés en %.

Element Covariable p-value Probabilité Probabilité N
chimique tendance + tendance -
Ag_FOlI annee*long 0,623 33,1 66,9 123
As_FOI annee*long 0,517 79,0 21,0 124
Cd_FOl annee*long 0,645 74,1 25,9 124
Co_FOI annee*long 0,658 71,1 28,9 124
Cu_FOlI annee*long 0,364 83,4 16,6 148
Fe_FOI annee*long 0,975 50,7 49,3 124
Hg_FOl annee*long 0,747 40,4 59,6 148
Mn_FOlI annee*long 0,676 68,6 31,4 124
Pb_FOI annee*long 0,261 8,1 91,9 124
Se_FOI annee*long 0,974 53,0 47,0 138
Zn_FOl annee*long 0,994 52,2 47,8 148
Se:Hg_FOI  annee*long 0,248 10,6 89,4 138
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Figure 2.8. Modéles traduisant les tendances temporelles pour les éléments traces métalliques analysés dans le foie : Ag,
As, Cd, Co, Cu, Fe, Hg, Mn, Pb, Se, Zn ainsi que le rapport atomique [Se]/[Hg] pour les dauphins communs mdles échoués
sur le littoral frangais entre 2000 et 2023 avec marques évidentes de capture. Les concentrations des éléments sont
exprimées en ug.g de poids sec (échelle logarithmique). Les points représentent les données brutes, les zones ombrées
correspondent a la trajectoire estimée par le modéle et la ligne continue a la tendance. FOI dans I’étiquette des axes
d’ordonnées fait référence au tissu analysé, ici le foie.
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Les DLM pour les ETM analysés dans le rein montrent également des tendances stables pour
I’'ensemble des éléments analysés (Figure 2.9, Tableau 2.2), a I'exception du Se qui présente
une tendance significative et positive (p-value < 0,05, Tableau 2.2), avec néanmoins un pattern
semblant aller a 'augmentation puis a la diminution au cours de la série temporelle (Figure
2.9). Comme dans le cas des éléments analysés dans le foie, il est intéressant de noter que le
Pb montre de nouveau une tendance clairement négative (avec une probabilité de plus de
87%, Tableau 2.2), mais non significative. Parmi les élements non-essentiels analysés, il est
également intéressant de mentionner la forte probabilité (i.e plus de 90%) du Cd dans le rein
a montrer une tendance positive, bien que non significative (Tableau 2.2). Enfin, le Hg n’a pas
été analysé dans le rein car il est majoritairement stocké dans le foie apres sa fossilisation par
le Se (i.e. mécanisme de détoxication documenté du Hg dans le foie des mammiferes marins ;
Wagemann et al. 1998, Caurant et al. 1996).

Tableau 2.2. Résultats des tendances temporelles par DLM pour les éléments traces métalliques analysés dans le rein. La
valeur de p-value donne des informations sur la signification statistique de ce coefficient (le seuil de significativité étant
fixé a 0,05). Les probabilités de tendance renseignent sur la probabilité que la tendance soit positive ou négative et ces

probabilités sont exprimés en %. Les éléments pour lesquels les tendances sont significatives sont en gras.

Element Covariates p-value Probabilité Probabilité N
chimique tendance + tendance -

Ag_REI annee*long 0,953 52,4 47,6 122
As_REI annee*long 0,738 70,0 30,0 111
Cd_REI annee*long 0,227 90,3 9,7 146
Co_REI annee*long 0,806 61,7 38,3 123
Cu_REI annee*long 0,130 93,8 6,2 146
Fe_REI annee*long 0,957 55,2 44,8 123
Se_REI annee*long 0,001 99,9 0,1 135
Mn_RElI annee*long 0,488 76,9 23,1 123
Zn_REI annee*long 0,911 55,6 44,4 146
Pb_REI annee*long 0,348 12,8 87,3 116
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Figure 2.9. Modéles pour les éléments traces métalliques analysés dans le rein : As, Ag, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Pb, Se et Zn
pour les dauphins communs mdles échoués sur le littoral frangais entre 2000 et 2023 avec marques évidentes de capture.
Les concentrations des éléments sont exprimées en ug.g* de poids sec (échelle logarithmique). Les points représentent les
données brutes, les zones ombrées correspondent a la trajectoire estimée par le modéle et la ligne continue a la tendance.

REI dans I'étiquette des axes d’ordonnées fait référence au tissu analysé, ici le rein.
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Concernant le Pb, la forte probabilité de tendance a la baisse peut s’espliquer pour les mémes
raisons que la tendance dans le foie (i.e. interdiction de I'essence plombée il ya plus de deux
décennies). Concernant le Cd, dont le rein est I'organe majeur de stockage a long terme chez
les cétacés, il a été montré par Lahaye et al. (2005) qu’il pouvait provenir d’un régime
alimentaire riche en céphalopodes, particulierement pour les dauphins qui se nourrissent
d’espéeces de céphalopodes océaniques au large. L'augmentation des teneurs en Cd dans les
reins des dauphins communs ces dernieéres années serait donc plutét contradictoire avec
I"augmentation de la fréquentation du plateau néritique par les dauphins et le rapprochement
des cotes constaté, tout du moins en hiver. En dehors de la période hivernale et notamment
au printemps et en été, les observations aériennes ou encore les données d’isotopes stables
du carbone et du souffre mesurées dans le muscle de dauphins échoués en hiver (moyen
terme) indiquent en effet que les dauphins pourraient fréquenter et s’alimenter plus au large
gu’avant a ces saisons, notamment au niveau du talus continental (i.e. augmentation des
contrastes saisonniers, voir livrables L142, L131b et WP2). Seules des analyses chimiques plus
poussées et notament de I'isotopie du Cd pourraient permmettre d’identifier les sources
potentielles de Cd pour les dauphins (i.e. cOtiéres ou océaniques) et de voir si ces derniéres
ont évolué au cours du temps, avec des sources qui pourraient étre issues de contamination
industrielle et/ou la conséquence de processus géochimiques (Zhong et al, 2020).

Dans les deux tissus (foie et rein), le Cu en particulier montrent également des probabilités de
tendance a la hausse qui ne sont pas négligeables (i.e. supérieures a 80%), bien que non
significatives. Les éléments essentiels comme le Cu montrent généralement des variations
naturelles de concentrations mesurées dans les organismes, en lien avec les processus de
régulation. La tendance a 'augmentation observée pourrait étre en lien les concentrations de
Cd. En effet, le Cd, le Cu ou encore le Zn sont trois éléments qui ont une affinité forte pour un
type de protéines que sont les métallothionéines. Ces petites protéines sont impliquées dans
la régulation cellulaire des métaux et sont essentiels a de nombreux processus cellulaires
(Miles et al, 2000). Ces derniéres ont été détectées dans le foie et le rein de nombreuses
especes de mammiféres marins (Das et al, 2000, Leignel et al, 2023) et joueraient un réle dans
la protection contre la toxicité du Cd (Das et al, 2000).

Les polluants organiques persistants (POPs) ont été mesurés dans le lard des dauphins car il
s'agit pour la plupart de molécules fortement lipophiles (c'est-a-dire qu'elles ont de I'affinité
pour les lipides) et en conséquence, elles vont se stocker a plus ou moins long terme dans le
lard, une matrice contenant en moyenne 70 a 80 % de lipides.
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Figure 2.10. Modeles pour les polluants organiques persistants analysés dans le lard pour les dauphins communs mdles
échoués sur le littoral frangais entre 2000 et 2023 avec marques évidentes de capture. Les concentrations sont exprimées
en pg.g! de poids lipidique pour les PCB puis en ng.g de poids lipidique pour toutes les autres molécules (concentrations

en échelle logarithmique). Les points représentent les données brutes, les zones ombrées correspondent a la trajectoire
estimée par le modéle et la ligne continue a la tendance. LAR dans I’étiquette des axes d’ordonnées fait référence au tissu

analysé, ici le lard.
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Tableau 2.3. Résultats des tendances temporelles par DLM pour les polluants organiques persistants analysés dans le lard,
La valeur de p-value donne des informations sur la signification statistique de ce coefficient (le seuil de significativité étant
fixé a 0,05). Les probabilités de tendance renseignent sur la probabilité que la tendance soit positive ou négative et ces
probabilités sont exprimés en %. Les éléments pour lesquels les tendances sont significatives sont en gras.

POP Covariable p-value Probabilté Probabilté N
tendance + tendance -

PCB annee*long 0,068 0,12 98,8 120
HCB annee*long 0,336 16,4 83,6 120
PeCBz annee*long 0,548 26,1 73,9 120
PBDE annee*long 0,001 0 100 120
tHBCDD annee*long 0,048 0,08 99,2 68
mirex annee*long 0,003 0 100 119
pp_DDE annee*long 0,012 0 100 119
b_HCH annee*long 0,002 0,01 99,9 119

Les DLMs pour les POPs (Figure 2 .10) montrent une tendance significativement négative pour
la plupart d'entre eux (p-value < 0,05, Tableau 2.3), a I'exception des PCB, du HCB et du PeCBz
(p-value > 0,05, Tableau 2.3), bien que la p-value pour la somme des PCB en particulier (p =
0,068) soit proche du seuil de significativité de 0,05 retenu. Ces tendances a la diminution sont
cohérentes avec ce qui est attendu. En effet, les molécules de POPs analysées dans cette étude
ont été en grande partie réglementées et/ou leur production a été progressivement
abandonnée au niveau national comme international, de nombreuses directives interdisant
leur utilisation en Europe depuis plusieurs décennies (REACH 2006, UNEP 2020). Ces mesures
incluent le mirex, utilisé depuis les années 1950 comme retardateur de flammes et comme
pesticide, principalement contre les fourmis envahissantes ; le pesticide DDT, principalement
utilisé pour lutter contre les moustiques porteurs de maladies ou parasites agricoles, dont le
métabolite p’p’-DDE est le plus fréquent dans I’environnement, les PBDE et la somme des trois
isoméres de HBCDD utilisés comme retardateurs de flamme dans le mobilier, l'isolation des
cables, les plastiques ou encore dans les matériaux de construction. Ainsi, la diminution
significative des concentrations observées reflete |'effet de ces interdictions sur les espéces
intégratrices et indicatrices de la contamination chimique présentes dans I’environnement,
comme le dauphin commun. Néanmoins, malgré ces tendances observées de diminution des
concentrations, les dauphins communs restent donc exposés a ces substances chimiques
stables, bioaccumulables, toxiques et trés persistantes dans I'environnement, pouvant induire
des effets néfastes sur certaines fonctions biologiques et/ou défenses immunitaires comme
discuté dans la section ci-dessus en particulier, avec les dauphins morts d’autres causes de
mortalité que les captures et notamment les « pathologiques » montrant, a age similaire, des
concentrations en différents POP significativement plus élevées que celles des dauphins avec
marques évidentes de capture.

Les PCB sont aujourd’hui la classe de POP qui a fait I'objet du plus grand nombre d’études car
ils ont été largement utilisés dans diverses applications industrielles (par exemple, dans les
transformateurs et condensateurs électriques, ou dans la fabrication des peintures, adhésifs,
encres, additifs dans certaines huiles, entre autres ; Diamond et al. 2010). Ills ont également
fait 'objet de fortes réglementations depuis les années 1970 en France, ou le premier décret
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interdisant la vente, I'acquisition ou la mise sur le marché des appareils contenant des PCB
date de 1987 (décret n°87-59 du 2 février 1987). En conséquence, il existe beaucoup de
littérature disponible sur les PCB et leurs tendances temporelles dans I’environnement, et plus
spécifiguement aussi chez certaines espéces de mammiféres marins partout dans le monde.
Les résultats sont assez consensuels, avec une diminution de ces concentrations notamment
a partir des années 2000. Chez les mammiferes marins, nous retrouvons ces mémes résultats,
par exemple chez les grands dauphins (Tursiops truncatus) de Sarasota Bay entre 2000 et 2016
(Kucklick et al. 2022), chez les marsouins (Harbour porpoise) échoués sur les cotes anglaises
entre 1990 et 2017 (Williams et al. 2023), chez le dauphin bleu et blanc (Stenella coeruleoalba)
pour la méme période en Méditerranée (Aznar-Alemany et al. 2021), ou encore chez plusieurs
especes de phoques en Arctique (Rigét et al. 2019). Les dauphins communs analysés ici
montrent donc également une tendance, qui n’est pas significative mais avec une probabilité
gu'elle soit négative élevée, i.e. de 98,8 % pour la somme des PCB (Tableau 2.3).

L’hexachlorobenzéne (HCB) et le PeCBz ne présentent en revanche pas de tendance a la
diminution des concentrations chez le dauphin commun (Figure 2.10), méme de peu par
rapport au seuil de significativité (i.e. p-values bien > 0,05). Le HCB a été largement utilisé
comme fongicide jusqu’a son interdiction dans les années 1980. Néanmoins, depuis, il
continue d'étre émis dans I'environnement en raison de sa présence comme impureté dans
d’autres pesticides, lors de la combustion industrielle et comme sous-produit lors de la
fabrication de composés chlorés (Barber et al., 2005). Il est également extrémement volatile
et peut étre transporté sur de longues distances dans I'atmosphére. Ceci pourrait expliquer
pourquoi les concentrations restent stables chez des especes placées a des niveaux trophiques
élevés, malgré les reglementations. Ce méme résultat a également été observé chez les grands
dauphins de Sarasota Bay (Kucklick et al. 2022) ainsi que chez des bélugas (Delphinapterus
leucas) dans la mer de Beaufort (Noél et al. 2018). Concernant le PeCBz, comme c’est le cas
pour d’autres molécules organiques réglementées aujourd’hui, la production et |'utilisation
intentionnelles comme fongicide pour conserver le bois et les textiles, ainsi que comme
retardateur de flamme, ont cessé dans la plupart des pays. Néanmoins, les rejets non
intentionnels dans I'environnement ont augmenté (Liu et al. 2012). Cela expliquerait la
tendance stable observée chez le dauphin commun. Cependant, cette molécule est tres
rarement analysée dans la faune marine, et notamment chez les mammiferes marins, si bien
gue nous n'avons pas de données comparatives.
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2.4 CONCLUSIONS MAIJEURES

Dans le golfe de Gascogne, pour les contaminants inorganiques (ETM) et organiques (POPs)
dits « historiques », les dauphins communs échoués avec marques évidentes de capture («
Bycatch ») présentent des niveaux de contamination globalement plus faibles que les individus
retrouvés échoués sans marques de captures (« Other »), a 'exception des deux éléments
essentiels que sont I’As et le Fe. Pour ce dernier élément, des niveaux plus faibles chez les «
Other » pourraient indiquer une déficience, alors pour 'ensemble des autres éléments ou des
POPs, les concentrations plus élevées chez les « Other » pourraient a I'inverse suggérer un
état nutritionnel et/ou de santé dégradé par rapport aux « Bycatch », d’aprés les relations
avérées par de nombreux auteurs entre état de contamination et mort par maladies
infectieuses chez les petits cétacés des eaux européennes. Plus généralement, ces résultats
tendent a indiquer que les niveaux de contamination en contaminants dits « historiques »
(éléments traces métalliques et POPs réglementés) ne constituent pas un parametre majeur
impliqué dans les captures de dauphins communs et leur augmentation ces derniéres années
dans le golfe de Gascogne. Ces résultats sont confirmés par I'analyse des tendances
temporelles pour les mémes contaminants considérés, entre 2000 et 2023. La plupart des
contaminants historiques réglementés (POPs) montrent en effet une diminution significative
des concentrations mesurées dans les tissus depuis plus de deux décennies.
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3 Contamination des dauphins communs par des
contaminants organohalogénés d’intérét
émergent

Contact : Catherine Munschy

3.1 AVANT-PROPOS

Les résultats concernant la contamination des dauphins communs par des contaminants
organohalogénés d’intérét emergent font I’objet d’une publication en cours de rédaction (seul
le résumé est présenté ici). lls ont fait I'objet d’un résumé étendu et d’une présentation orale
au 44%me “symposium on halogenated persistent organic pollutants (POPs)” (Singapour, 29
septembre — 4 octobre 2024).

“Organohalogen contaminants of emerging concern in common dolphins (Delphinus delphis)

from the Bay of Biscay (NE Atlantic) over the last two decades.”

Catherine Munschy!’, Yann Aminot?, Florence Caurant*3, Willi Dabin?, Audrey Mauchamp?, Paula
Méndez Fernandez?, Tiphaine Mille?, Charles Pollono?, Jéréme Spitz%3, Tiphaine Chouvelon®?
 Ifremer, Contamination Chimique des Ecosystémes Marins, F-44000 Nantes, France

2 Observatoire Pelagis, UAR 3462 La Rochelle Université-CNRS, F-17000 La Rochelle, France

3 Centre d’Etudes Biologiques de Chizé-La Rochelle, UMR 7372-Université-CNRS, La Rochelle, France

3.2 RESUME SUCCINCT EN FRANCAIS

La contamination des dauphins communs par des contaminants organohalogénés d’intérét
émergent persistants et hydrophobes a été étudiée dans le lard d’individus males (n=45)
prélevés entre 2000 et 2023. Les contaminants ciblés incluent des retardateurs de flamme
bromés alternatifs (usage industriel et domestique), les déchloranes (retardateurs de flamme
utilisés en remplacement du mirex), les carbazoles polyhalogénées (origines naturelles et
industrielles), ainsi que le triclosan (antibactérien utilisé dans les produits d’hygiene) et son
produit de dégradation majeur le méthyl-triclosan.

Les déchloranes figurent parmi les composés présentant les fréquences de quantification (58-
100%) et les niveaux les plus élevés (4.06 + 5.12 ng g* lw pour le composé majoritaire). Les
carbazoles polyhalogénées sont dominées par un congénere (3,6-CCZ) dont la fréquence de
quantification est de 96% et la concentration moyenne d’un ordre de grandeur plus faible
(0.212 £ 0.172 ng g Iw) que celle des déchloranes. Le méthyl-triclosan (quantifié dans 78%
des échantillons) a une concentration moyenne de 0.18 + 0.20 ng g* Iw. Les retardateurs de
flamme bromés alternatifs sont tous inférieurs aux limites de quantification.

Chez les individus récents, aucune différence significative des niveaux de contamination en
contaminants organohalogénés d’intérét émergent n’a été identifiée entre les individus morts
par capture accidentelle et ceux morts en raison d’une autre cause.

L’'examen des tendances temporelles des niveaux de contamination entre 2000, 2005-2009 et
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2020-2023 ne montre aucune évolution significative pour les déchloranes et les carbazoles
polyhalogénées, suggérant une stabilité des apports et/ou une persistance élevée de ces
contaminants dans le lard de dauphin. Seul le méthyl-triclosan montre une diminution
significative de ses niveaux entre 2000 ou 2005-2009, et 2020-2023.
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4 Contamination des dauphins communs par des
substances per- et polyfluoroalkylées (PFAS)

Contact : Yann Aminot

4.1 AVANT-PROPOS

Les résultats concernant la contamination des dauphins communs par des substances per- et
polyfluoroalkylées font I'objet d’une publication en cours de rédaction (seul le résumé est
présenté ici).

4.2. RESUME SUCCINCT EN FRANCAIS

La contamination des dauphins communs par des substances per- et polyfluoroalkylées (PFAS)
a été étudiée dans le foie d’individus males (n=60) prélevés entre 2000 et 2023. Trente-six
PFAS ont été recherchés, dont 31 ont été quantifiées dans au moins un échantillon. Les
molécules quantifiées dans 100% des échantillons sont les PFOS, PFNA, PFDA, PFUNDA,
PFDoDA, PFTrDA, FOSA et 9:3 FTCA. Les concentrations les plus élevées ont été déterminées
pour le PFOS et le FOSA, a 201 + 88 ng g poids frais (pf) et 45 + 27 ng g* pf dans les individus
récents morts de capture accidentelle. Ces deux composés représentent 78% de la somme des
concentrations des 20 PFAS les plus quantifiés. Les PFUnDA, PFDA et PFNA, qui représentent
79% de la somme des PFCA, sont détectés a des concentrations de 16.3 + 6.6, 8.3 £+ 3.1 et
6.1+2.1 ngg* pf, respectivement.

Des profils de contamination différents ont été trouvés en fonction de la cause de la mort,
sans tendance unique pour tous les PFAS. Ces résultats pourraient étre liés a un état de santé
et a un état du foie détériorés chez les dauphins morts d’une cause autre qu’accidentelle,
conduisant a une bioaccumulation différentielle dans cet organe dont le renouvellement est
plus rapide. Des analyses biochimiques supplémentaires sont en cours pour explorer cette
hypotheése.

Les tendances temporelles n'ont pas révélé de différence notable de contamination entre
2014-2015 et 2020-2023, ce qui suggere qu'il est peu probable que les PFAS expliquent
I'augmentation des prises accessoires. La plupart des PFAS ont montré des concentrations
décroissantes entre 2005-2010 et 2020-2023, , en lien avec I'évolution des réglementations et
le retrait du marché des substances les plus préoccupantes (PFOS, FOSA, PFCA de longue
chaine). Un examen approfondi des tendances temporelles a révélé en revanche une
augmentation de la proportion des PFAS a chaine plus courte.
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5 Contamination des dauphins communs par les
éléments de la famille des Terres Rares (métaux
d’intérét émergent)

Contact : Nicolas Briant

5.1 INTRODUCTION

Les éléments terres rares (ETR) sont un groupe de 17 éléments chimiques essentiels ou
présents dans de nombreuses technologies modernes comme les aimants permanents, les
batteries, les écrans ou encore les fertilisants agricoles (Sager et Wiche, 2024). Leur extraction
et leur utilisation soulévent des préoccupations environnementales, notamment en ce qui
concerne leur présence croissante dans tous les compartiments environnementaux dont les
écosystémes marins (Neira et al., 2022, Rétif et al., 2024, Pereto et al., 2024, Sager et Wiche,
2024).

Les ETR sont naturellement présents dans les sédiments marins, les eaux de mer et les
organismes marins. lls sont présents en faibles concentrations dans I'océan, mais leur
accumulation peut résulter des activités humaines, notamment le rejet de déchets industriels,
I'extraction miniére sous-marine, et les pratiques d'exploitation des ressources marines. Une
partie de ces éléments peut se retrouver dans I'environnement aquatique par le biais de la
pollution ou des processus géochimiques naturels (Ma et al., 2019).

Actuellement, de plus en plus d’études s’intéressent a la présence d’ETR dans les océans, en
raison de leur potentiel impact sur les écosystéemes marins cétiers (Briant et al., 2020 ; Ma et
al, 2019, Rétif et al., 2024). Les mammiféres marins peuvent étre exposés aux ETR par la chaine
alimentaire ou par contact direct avec des environnements pollués (Reindl et al., 2021). Bien
que les effets spécifiques des ETR sur la santé des mammiféres marins restent encore a étudier
finement, certaines recherches suggerent que I'accumulation de ces éléments pourrait causer
des déséquilibres physiopathologiques, affecter le systéme nerveux, la reproduction ou le
comportement des mammiféres marins. Peu de choses sont connues sur la bioaccumulation
et la toxicité des ETR par rapport aux autres métaux, mais le profil écotoxicologique des ETR
est similaire a celui des métaux essentiels, qui ont des effets bénefiques a de faibles
concentrations d'exposition et deviennent de plus en plus toxiques a des concentrations plus
élevées (Squadrone et al., 2015). A ce jour, aucun réle essentiel n'est documenté pour les ETR
chez I'homme, les animaux ou les plantes, et la toxicité des ETR est principalement due a leur
déplacement du calcium en raison de leur taille similaire ou de leur forte affinité pour les
groupes phosphates des macromolécules biologiques (Dave et al., 1991).

Compte tenu de leur nature émergente, la bioaccumulation et les impacts négatifs potentiels
des ETR sur I'environnement et la faune sauvage ne sont pas encore entierement élucidés. Ce
manque de connaissances est particulierement prononcé pour les prédateurs supérieurs, tels
gue les dauphins, ce qui empéche de comprendre si les ETR sont une problématique pour ces
espéces et s’ils pourraient avoir un impact sur les niveaux trophiques supérieurs et, par
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extension, sur I'environnement marin au sens large. Dans ce contexte et dans le cadre du
projet Delmoges en particulier, cette étude vise a renseigner les concentrations en ETR que
I'on peut retrouver dans le foie de dauphins communs (Delphinus delphis) du golfe de
Gascogne et d’évaluer i) s’il existe une différence de contamination en ETR entre individus
présentant des marques évidentes de capture, par rapport a des individus sans marques de
captures (autres causes de mortalité), et ii) s’il existe une tendance temporelle (évolution) des
concentrations mesurées dans les dauphins échoués et/ou capturés depuis un peu plus de 20
ans.

5.2 MATERIELS ET METHODES

Site et individus

Des dauphins échoués ont été collectés le long du littoral du Golfe de Gascogne dans le cadre
du Réseau francais d'échouage dirigé par I'Observatoire Pelagis (La Rochelle, France) sous
I'égide du Ministére francais de I'Environnement. Des individus fraichement échoués (degré
de décomposition <3 selon la classification de Kuiken et Garcia Hartmann, 1993 discutée dans
lJsseldijk et al., 2019) ont été collectés, nécropsiés, disséqués et les tissus ont été conservés
congelés jusqu'a leur analyse ultérieure.

Chaque individu a été agé, sexé et mesuré (longueur totale et poids). Le foie,
systématiquement prélevé selon le méme protocole, a été sélectionné comme tissu cible pour
les ETR. Afin de limiter la variabilité interindividuelle liée au sexe et a |'age, seuls les males de
plus de 180 cm ont été considérés pour I'analyse (203 + 13 cm, intervalle 180-232 cm). Au
total, 57 échantillons de foies ont été analysés, dont 45 individus issus de capture accidentelle
avérée dans des engins de péche et 8 individus dont la cause de la mort était autre (Tableau
5.1).

Tableau 5.1 : Répartition des individus analysés selon leur cause de mortalité et les années d’échouage ou de capture.

Cause — de | nng 2005-2009 | 2014-2015 | 2020-2023
mortalité

Capture 2 17 5 21

Autre 1 2 3 6

Analyse des ETR

Apreés lyophilisation, les échantillons de foie ont été broyés et environ 200 mg d'échantillon
ont été digérés par micro-ondes (ETHOS UP, Milestone®) en utilisant 5 ml de HCl et 3,5 ml de
HNO3 (Trace Metal Grade, VWR International®), puis dilués a 50 ml avec de I'eau ultrapure /
MilliQ (Millipore®). Un matériau de référence certifié (CRM, BCR668) pour les terres rares et
deux blancs de procédure ont été inclus dans chaque série de digestion.

Les 14 éléments 139La, 140C€, 141P|", 146Nd, 147Sm, 153EU, 157Gd, 159Tb, 163Dy, 165H0, 166Er, 169Tm,
172yp, 175Lu de la famille des ETR ont été analysés par TQ-ICP-MS (iCAP-TQ Thermo®) en mode
de discrimination de I'énergie cinétique (KED) et sous flux d’helium (He) pour minimiser la
formation d'oxydes dans le plasma. Les taux de formation d'oxydes et de polyatomes ont été
évalués en calculant respectivement les rapports CeO/Ce et Ba%*/Ba*. L'indium (2 pg L-1) a été
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utilisé comme étalon interne, ajouté a chaque échantillon. Comme controle de qualité, un
blanc d'instrument (1M HNO3 / 1M HCI) et une solution standard, contenant 0,1ug L-1 d'ETR,
ont été analysés tous les 10 échantillons. Les concentrations d'ETR mesurées sur le CRM
(BCR668) étaient en accord avec les valeurs certifiées (n=3). Les limites de détection sont
comprises entre 2,3 ng L-1 (**3Eu) et 7,4 ng L-1 (*4°Ce), toutefois le bruit de fond du protocole,
notamment sur les premiers blancs, était assez élevé.

5.3 RESULTATS ET DISCUSSION

Concentrations en ETR

Les concentrations dans les foies de dauphins ont été déterminées par retranchement des
blancs de procédures aux concentrations analysées. Pour diverses raisons, les blancs de
procédure des premieres séries étaient particulierement élevés en teneur d’ETR. Associé a des
concentrations en ETR trés faibles dans les tissus de dauphins, une grande majorité des
échantillons possedent des concentrations inférieures aux limites de détection (LOD) ce qui,
malgré de bons résultats sur le matériel certifié, ne permet pas de conclure sur I'exactitude
des faibles teneurs (cf BDD Livrable L122). Les ETR sont une famille d’éléments qui s’étudient
généralement ensemble afin de déterminer des « spectres » permettant de mieux
comprendre |'origine des ETR et leur devenir dans I'environnement ou dans I'organisme (Rétif
et al., 2024). Cependant, avec 77% des concentrations en ETR inférieures a la LOD, il n’est pas
possible de travailler sur I'ensemble des éléments pour établir des spectres. Seules les
concentrations en Lanthane (La) qui sont supérieures a la limite de détection pour 90% des
échantillons sont donc représentées et discutées dans le reste du document. Par ailleurs, avec
des effectifs trés différents entre captures accidentelles et autres causes de mortalité, ainsi
gue des effectifs différents entre grandes périodes considérées et par conséquent un appui
statistique limité, la présentation des résultats ETR est réalisée en prenant en compte a
chaque fois I’'ensemble des échantillons >LOD pour le La. Aussi, la distinction entre les causes
de mortalité est discutée mais peu approfondie.

Le La, qui est I'ETR le plus léger et I'un des plus abondants, permet d’obtenir une indication
relative du degré de concentrations des ETR dans les foies de dauphins. Il est I'un des premiers
éléments du groupe des lanthanides, il est biodisponible sous sa forme trivalente (La3+) et
présente un risque élevé d'effets biologiques (Malhorta et al., 2020). Ainsi, sur les 57
échantillons, il est finalement possible de comparer les concentrations en La pour 52 individus
dont 41 sont morts de capture accidentelle (79%) et 11 d’une autre cause (21%).

Concentrations en La dans les dauphins

La gamme de concentration en La dans les foies des dauphins analysés varie de 0,97 a 248,76
ng.g! d.w avec une concentration moyenne de 9,05 ng.g™* d.w. En comparaison des données
disponibles dans la littérature, la gamme de valeurs place ces concentrations détectables dans
les foies de dauphins dans une moyenne basse (Figure 5.1). La distribution des gammes de
concentrations montre une dilution trophique, déja présentée dans plusieurs études qui ont
étudié le devenir des ETR le long des réseaux trophiques. La dilution trophique des
concentrations en ETR et une absence de bioamplification (e.g. MacMillan et al., 2018 ; Rétif
et al., 2024 ; Santos et al., 2023) implique qu’au fur et a mesure que I'on monte dans la chaine
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alimentaire, les concentrations en I'élément ciblé diminuent en proportion du niveau
trophique (correspondant généralement a une taille plus élevée) des organismes. D'autres
études ont observé une forte influence des concentrations en ETR dans I'habitat (c'est-a-dire
I'eau, les sédiments) sur les espéces, en fonction de leur position dans I'habitat (c'est-a-dire
pélagique, ou benthique ; Amyot et al., 2017 ; Yang et al., 2016). Cependant, ces études se
sont concentrées sur des écosystémes locaux, couvrant peu de taxons différents.
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Figure 5.1 : Gamme de valeurs de La observées dans la littérature pour différentes espéces (taxons). Les données reportées
pour des foies de dauphins sont celles de cette étude (adapté de Neira et al., 2022).

Afin de comprendre si un parametre biologique tel que I'dge des dauphins impacte
significativement les concentrations en La mesurées dans les foies, les concentrations sont
représentées en fonction de I'age des individus (Figure 5.2). Les concentrations en La
observées dans les foies ne montrent aucune corrélation avec I’age des dauphins (Figure 5.2,
test Pearson, R?=0,022 pour I'ensemble des points). La concentration médiane dans les foies
est de 2,32 ng.g! d.w et seul un individu posséde une concentration 100 fois supérieure 3 la
médiane (248,76 ng.g* d.w). Aucun paramétre de taille, d’dge ou de provenance de la capture
ne permet de comprendre pourquoi cet individu posséde une si grande concentration dans

son foie.
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Figure 5.2 : Distribution des concentrations en La selon I'dge des dauphins analysés. Points bleus = captures accidentelles,
points verts = autre cause de mortalité.

Les effets cytotoxiques du La peuvent étre définis sur la base de sa similarité chimique avec
les éléments alcalino-terreux. Au cours de son action, le La3+ peut entrer en compétition avec
le Ca2+ pour les sites de liaison dans les systémes biologiques, inhibant les canaux calciques
dans les membranes cellulaires et affectant le fonctionnement des cellules et des tissus (Dave
et al., 1991). Dans une étude visant a analyser la toxicité aigué du La3+ sur les branchies et le
foie de I'espéce de poisson Gobiocypris rarus pendant 21 jours, des changements significatifs
ont été observés, établissant les effets toxiques du La3+ sur les branchies et le foie du poisson
(Hua et al., 2017). Cependant, aucune étude sur les ETR dans les foies de mammiféres marins
n’a été effectuée a ce jour, ce qui ne nous permet pas de conclure quant a une contamination
ou non, et au réle du foie dans la gestion métabolique de ces éléments.

Afin d’étudier I'évolution des concentrations en ETR dans les dauphins au cours des deux
dernieres décennies, les concentrations en La dans les foies des individus ont été rapportées
par rapport a leur année d’échouage (Figure 5.3).
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Figure 5.3 : Evolution des concentrations en La dans les foies de dauphins échoués depuis 2000. Points bleus = captures
accidentelles, points verts = autre cause de mortalité.

L’étude de I'évolution des concentrations en La dans les foies de dauphins montre qu’il n’y a
aucune tendance depuis 2000. Les risques environnementaux liés a la pollution par les ETR
découlent principalement de I'utilisation croissante des ETR dans les produits de
consommation en fin de vie, tels que les voitures et les appareils électroniques, et des flux de
déchets qui en résultent. En outre, l'utilisation excessive de chélates d'ETR dans les
traitements médicaux (Gd-DTPA), les ETR dans les additifs alimentaires, les impuretés des
fertilisants agricoles (engrais phosphatés) et leur utilisation comme catalyseurs dans le
raffinage du pétrole sont des sources anthropogéniques importantes qui augmentent les
niveaux d'ETR dans les sols et les cours d'eau (Turcotte et al., 2022).

Cependant, malgré une demande et une utilisation toujours croissante en ETR, les données
dont on dispose a partir de cette étude ne permettent pas de conclure a une augmentation
de la contamination en ETR dans les foies des dauphins, et donc de toute implication de cette
contamination potentielle aux ETR dans l'augmentation des captures accidentelles de
dauphins observées depuis 2016.

54 CONCLUSIONS MAJEURES

Ces travaux étudient pour la premiére fois les ETR dans les foies de dauphins communs du
golfe de Gascogne, qui représentent des organismes marins de niveau trophique relativement
élevé. Sur les 14 éléments de la famille des ETR analysés, seul le lanthane (La) possédait des
concentrations suffisamment élevées pour étre détectables et comparables, notamment
entres individus de dauphins morts de capture accidentelle ou d’une autre cause et entre
années d’échouages (tendances temporelles). Les concentrations observées sont cohérentes
aux descriptions de la littérature et I'on observe ainsi pour ces éléments une tendance a la
bio-dilution des concentrations avec le niveau trophique des espéces, avec des concentrations
en ETR mesurées dans les foies de dauphins qui peuvent étre qualifiées de faibles. Nous
n'avons pas mis en évidence de relations entre l'dge, la cause de mortalité et les
concentrations en La. Par ailleurs, aucune évolution des concentrations n’est observée dans
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les foies des dauphins, entre les premiers individus analysés échoués en 2000 et les individus
plus récents (période 2020-2023).
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6 Synthese et perspectives

Les résultats acquis sur la contamination chimique des dauphins communs du golfe de
Gascogne (tache T1.2 du WP1 de Delmoges) ont permis de répondre aux deux questions
principales suivantes : 1) Les dauphins communs présentant des marques évidentes de
capture présentent-ils des niveaux et profils de contamination différents du reste des
individus retrouvés échoués sans marques de captures ? ; 2) Parmi les dauphins communs
présentant des marques évidentes de capture, les individus échoués ces derniéres années
présentent-ils des niveaux et profils de contamination différents de ceux échoués il y a une a
deux décennies ?

Afin d’avoir un état des lieux complet (bien que non exhaustif) de la contamination chimique
des dauphins collectés depuis les années 2000 a 2023, une large gamme de contaminants
chimiques historiques et d’intérét émergent ont été considérés. lls incluent i) des
contaminants historiques que sont les ETM (comme par exemple le Hg, le Cd ou le Pb), des
polluants organiques persistants (POPs), incluant des PCB, des dioxines et furanes, des PBDE,
des pesticides organochlorés ; ii) des contaminants d’intérét émergent, incluant des
organohalogénés chlorés et/ou bromés tels que des retardateurs de flammes alternatifs, des
composés per- et polyfluoroalkylés (PFAS), ou encore des éléments de la famille des terres
rares (ETR). L'ensemble de ces contaminants ont été recherchés dans le lard, le foie ou le rein
des mémes individus males dont les caractéristiques biologiques (longueur, age), trophiques
(isotopes stables du carbone et de I'azote) et les causes de mortalité (capture ou autre cause)
ont été déterminées. Les résultats obtenus constituent une base de données unique sur cette
espece, et leur interprétation conjointe apporte des connaissances essentielles sur |'état de
contamination des dauphins communs du golfe de Gascogne.

Les différentes familles de contaminants chimiques étudiées au cours de ce projet montrent
des fréquences de détection et des niveaux de contamination extrémement contrastés. Ainsi
pour les ETM essentiels tels que le Cu, le Fe et le Zn, les variabilités inter-individuelle et inter-
annuelle sont fortes, probalement en lien avec la régulation de ces éléments essentiels par les
organismes, cette régulation pouvant elle-méme étre affectée par leur état de santé. Aussi,
pour les contaminants organiques, les concentrations varient de plusieurs ordres de grandeur,
allant de de quelques dizaines a milliers de pg g pl pour les CEC chlorés et/ou bromés a
plusieurs centaines de pg g pl pour les POPs.

1) Concernant la 1ére question, les dauphins communs échoués en 2020-2023 avec
marques évidentes de capture présentent des niveaux de contamination en contaminants
organiques dans le lard et ETM dans le foie ou le rein globalement plus faibles (a I’exception
de I'As et du Fe, deux éléments essentiels) ou similaires (CEC chlorés et/ou bromés, ETR) a
ceux des individus retrouvés échoués sans marques de captures. Pour les PFAS recherchés
principalement dans le foie, des profils de contamination différents ont été trouvés en
fonction de la cause de la mort (mais pas dans le lard), sans tendance unigue cependant pour
tous les PFAS. Ces résultats pourraient étre liés a un état de santé et a un état du foie
détériorés chez les dauphins morts d’une cause autre qu’accidentelle, conduisant a une
bioaccumulation différentielle dans cet organe dont le taux de renouvellement des
contaminants est plus rapide. Des premieres analyses biochimiques supplémentaires ont
commencé a explorer cette hypothese et montrent en effet des profils lipidiques et
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protéiniques différents dans le foie en fonction des causes de mortalité, alors que les profils
dans le lard sont plus similaires, suggérant une stabilité supérieure du lard que le foie d’un
point de vue métabolique (et de la bioaccumulation de certains contaminnats qui peut y étre
associée).

Globalement, ces résultats tendent donc a indiquer que les niveaux de contamination en
contaminants recherchés chez le dauphin commun du golfe de Gascogne ne constituent pas
un parametre déterminant impliqué dans les captures de dauphins.

Les niveaux plus élevés en contaminants chimiques dont la toxicité est avérée chez les
individus morts de causes autres que la capture accidentelle pourraient suggérer un état
nutritionnel et/ou de santé dégradé par rapport a ceux morts suite a une capture accidentelle,
comme démontré il y a deux décennies pour certains POPs ou ETM chez un autre petit cétacé
des eaux européennes, le marsouin commun (e.g. Jepson et al., 2005), ou méme chez le
dauphin commun plus récemment (e.g. Gosnell et al. 2024). Les teneurs en lipides plus faibles
chez les individus morts d’autres causes pourraient constituer un élément confirmant cette
hypotheése.

2) L’examen des tendances temporelles des niveaux de contamination montrent des
résultats contrastés selon les familles de contaminants. Certains ETM comme le cadmium (Cd)
dans les reins montrent des tendances a l'augmentation qui pourraient refléter des
changements d’alimentation (e.g. proies différemment chargées en Cd). A I'inverse, le plomb
(Pb) parmi les ETM, la majorité des POPs ainsi qu’un produit de dégradation du triclosan, le
méthyl-triclosan, montrent une diminution significative des concentrations au cours des deux
derniéres décennies, notamment en lien avec les réglementations (interdictions et/ou
changements d’usage) ayant été mises en place pour ces contaminants depuis plusieurs
décennies. De méme, la plupart des PFAS (et notamment le PFOS, réglementé) montre des
concentrations décroissantes entre 2005-2010 et 2020-2023. Pour cette derniére famille, un
examen approfondi des tendances temporelles a révélé une diminution relative des
substances a chaine plus longue et des substances progressivement éliminées, reflétant une
augmentation relative des PFAS a chaine plus courte. Par ailleurs, aucune évolution
significative n’est détectée pour les CEC chlorés et/ou bromés (déchloranes et carbazoles
polyhalogénées) dans le lard, suggérant une stabilité des apports et/ou une persistance élevée
de ces contaminants dans ce tissu. Des résultats similaires sont obtenus pour les ETR (lanthane
uniguement) dans le foie des dauphins.

Globalement, ces tendances décroissantes ou stables entre 2000 et 2020-2023 pour nombre
de contaminants parmi la large gamme d’éléments ou molécules analysés suggéerent que
I'augmentation des captures accidentelles observées depuis 2016 ne peuvent étre
expliquées par une augmentation des concentrations en contaminants chimiques
recherchés.

Les perspectives de ce travail se déclinent a plusieurs niveaux :
- Les résultats mettent en évidence la pertinence du suivi temporel des niveaux de

contamination de contaminants historiques et d’intérét émergent extrémement
persistants. Un suivi dans la durée permet en effet d’identifier I'impact des
réglementations sur les niveaux de contamination des populations de dauphins
communs et de mieux appréhender le décalage existant entre réglementation ou
interdiction et effet sur les mammiféres marins. C'est le cas notamment pour les
contaminants non encore réglementés (par ex. certains PFAS, déchloranes), et ceux
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possédant des sources secondaires dues a leurs stocks (par ex les PCB).

Une meilleure intégration des changements d’écologie trophique des dauphins
communs vis-a-vis de I’évolution de la contamination apparait également comme
cruciale pour une meilleure interprétation des relations entre habitat / nutrition et
contamination.

Une exploration fine de la composition biochimique des tissus, et du foie en particulier
en tant qu’organe dont la dynamique est plus rapide que le lard, permettrait d’affiner
i) les liens potentiels avec les niveaux et profils de certains contaminants (par exemple
les PFAS protéinophiles qui se distinguent de la plupart des autres contaminants
organiques lipophiles étudiés), et ii) I'evaluation de I'état de santé des dauphins morts
de pathologies ou d’autres causes non accidentelles et les liens éventuels avec la
contamination.

L'analyse des isotopes de certains métaux pourrait notamment permettre d’identifier
des sources de contamination et comprendre peut-étre certaines tendances
temporelles observées.

L'analyse non ciblée permettrait d’avoir une vision plus exhaustive de I'exposome
chimique des dauphins en couvrant une large gamme de composés organiques. Cette
approche permettrait également de déterminer des profils métaboliques, notamment
dans le foie.
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8 ANNEXES

Table A. DEC concentrations (ng.g™1 Iw) in the blubber of various marine mammal species in the world. Ranges (min-max) and/or mean values + standard deviations are given.

i
Sampling location 3:::_'3 ine Species DEC-602 anti-DP syn-DP > DPs 3 DECs Reference
. Common dolphin  0.669-11.912 / <LOQ-0.495 / <L0Q-0.385 <L0Q-0.635 / 0.716-12.509 / .
B fB 2020-202 Th
ay ot Biscay 020-2023 >4 292742536  0.110 £0.110 0.099  0.095 0.198 £0.179  3.347 +2.752 is study
. Common dolphin  0.952-23.562 / <LOQ-0.453 / <L0Q-0.269 <L0Q-0.722 / 0.970-25.920 / .
B fB 2 -2 Th
ay ot Biscay 000-2009  >1) 5.355+6.852  0.176 +0.146 0.119 £ 0.086 0.285+0.232  6.038 + 7.923 is study
) ) ) <LOD-2.83 / <LOD-12.9/ <LOD-14.2/ <LOD-27.1 / Baron et al.,
Gulf of Cadiz (North Atlantic) 2012 Common dolphin 176 1.83 2.74 4.57 -- 2015
. Bottlenose 1.22-21.5/ <LOD-10.1/ <LOD-12.6/ <LOD-22.7 / Baron et al.,
Gulf of Cadiz 2012 dolphin 9.54 2.15 2.79 4.95 - 2015
Strait of Gibraltar (NE . <LOQ-1.92 / 0.37-11.6/ 0.31-14.9/ 0.61-26.5 / Baron et al.,
Atlantic/Mediterranean) 2012 Common dolphin , o, 5.94 7.60 135 - 2015
. . Bottlenose <LOD-29.6 / <LOD-10.6/ <LOD-8.1/ <LOD-18.6 / Baron et al.,,
Strait of Gibraltar 2012 dolphin 10.9 2.10 2.48 4.58 - 2015
. . . <LOD-2.98 / <LOD-2.93/ <LOD-4.23/ <LOD-7.17 / Baron et al.,,
Strait of Gibraltar 2012 Pilot whale 533 118 1.50 567 -- 2015
NW Mediterranean Sea 2004-2009  Striped dolphin 99-3651 <LOD-17.1 <LOD-5.03 - 1240 £ 940 Aznar-
(n=15) Alemany et
al., 2021
NW Mediterranean Sea 2014-2018  Striped dolphin 55-7880 <LOD-5.00 <LOD - 1245 + 2246 Aznar-
(n=12) Alemany et
al., 2021
South Sweden (Baltic Sea) 2000-2016  Harbor seal* - - -- -- <LOD-3.6 / Sun et al,
(n=67) 0.5%* 2022a
Gulf of Maine (NE Atlantic) 1999-2010 Harbor seal* -- - -- - 0.05-16/ Sun et al,
(n=59) 0.7** 2022a
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St Lawrence estuary (NE Atlantic)

St Lawrence estuary
Canadian Arctic

Canadian Arctic

San Francisco Bay (NE Pacific)

Central California (NE Pacific)

South China Sea

South China Sea

2013

2013

2013

1998-2013

2014

2000-2016

2003-2012

2003-2012

Beluga (n=51)

Minke whale
(n=11)

Beluga (n=6)
Ringed seal
(n=472)

Harbor seal (n=7)

Harbor seal*
(n=101)

Indo-Pacific
humpback
dolphins (n=23)

Finless porpoises
(n=38)

0.22-7.87/
3.58+1.83

0.11-1.65/
0.62+0.51
<LOD

0.91-11/
2.2

0.04-6.3

<0.30-1.2

communs capturés

0.47 £0.30

<0.30-1.2

0.24-0.74
0.44+0.12

0.22-0.42
0.31+0.06
0.97-1.45
1.28 +0.15

1.74-63.7
141+16.3

0.448-5.06
1.88+1.19

<LOD-9.7
0.2%*

/

Simond et
al., 2017

Simond et
al., 2017
Simond et
al., 2017
Houde et al.,
2017

Sutton et al.,
2019

Sun et al,
2022a

Zhu et al,
2014

Zhu et al,
2014

* 1 juveniles
** » median value
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