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INTRODUCTION

- Dans le cadre général des recherches visant i déterminer 1'ac-
tion des effluents industriels et plus précisément du fluor dans le cas
de cette étude, le programme dont les résultats sont présentés avait pour
but de déterminer les effets de cet élément sur les organismes marins.
Trois aspects essentiels ont été envisagés :

- Effets 1étaux du fluor ;

- effets du fluor sur certaines fonctions @thologiques ;

- bio-accumulation de 1'élément par les organismes marins. _

Dans une derniére partie, les études ont traité de la toxicité
du phosphogypse et de la bio-accumulation du fluor 1ibéré par dissolution
du phosphogypse et/ou du fluor associé aux particules de phosphogypse.

L'ensemble des expérimentations a été effectué <n vitro selon
des modalités décrites. I1 s'avére donc que les résultats et conclusion
issus de ces expériences possédent une spécificité propre aux études ex-
périmentales in vitro, ne permettant une extrapollation au milieu naturel
qu'avec les réserves d'usage en la matiére.

Cependant, comme décrit dans ce rapport, la plupart des expé-
rimentations ont été effectuées en utilisant des concentrations de fluor
dans les bacs expérimentaux qui, d'une part, ne sont jamais rencontrées
dans le milieu marin, méme & proximité de rejets de phosphogypse ou bien,
d'autre part, ne sont rencontrées que de fagon ponctuelle dans le temps
(AMINOT, 1977 ; MARTIN et SALVADORI, 1980 ; DARMOUL et col., 1980). De
ce fait, la plupart des expériences ont été réalisées dans des conditions
certainement contraignantes par rapport au milieu naturel, d'abord par
les concentrations mises en jeu, ensuite par la permanence du contact’
entre 1'organisme et le contaminant.

Le programme de recherche traitait des organismes marins. Nous
n'avons pas tenu compte pour 1'interprétation de nos résultats et, en
particulier, pour la comparaison de ceux-ci avec les observations effec-
tuées par d'autres auteurs, des données obtenues pour les organismes
d'eau douce. En effet, i1 est parfaitement &tabli que le comportement
physico-chimique du fluor est en grande partie fonction de 1a concentra-
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tion des ions complexants spécifiques (Ca et Mg en particulier) dans
1'eau. De ce point de vue, 1'eau de mer et 1'eau douce constituent deux
entités différentes, et les résultats qui sont issus de 1'une et 1'autre
de ces entités n'apparaissent pas pouvoir étre comparés.

La majeure partie de ce travail a été effectuée avec des orga-
nismes produits par le département Biologie-Aquaculture-Péche du Centre
Océanologique de Bretagne. I1 s'agit plus précisément des algues plancto-
niques, des crevettes, des artémies, des ormeaux, des larves de coquille
Saint-Jacques, des oeufs de turbot et des truites. La partie expérimen-
tale concernant les conditions d'@levage et de nutrition a bénéficié des
conseils des différents spécialistes en la matiére. Nous remercions les
personnes concernées du département BAP pour leur collaboration et leurs
conseils désintéressés.



IT  MATERIEL ET METHODES

1) Organismes testés

Les expériences ont &té réalisées sur un certain nombre d'or-
ganismes prélevés d la cdte, ou en provenance des unités d'élevage du
département Biologie- Aquaculture-Péche du CNEXO.

Ces organismes, qui ont &té choisis en fonction de leur re-
présentativité sur le plan é&thologique d'un grand nombre d'organismes
marins, sont les suivants :

Algues : Tetraselmis suessica
Mollusques :
Moule Mytilus edulis
Patelle Patella vulgata
Ormeau Haliotis tuberculata
Crustacés :

Crevette Penaeus japonicus

Crabe vert Carcinus maencas

Artemie Artemia Salina
Poissons :

Turbot Scophtalamus maximus
Truite de mer Salmo gardnairii

2) Paramétres déterminés

Les paramétres déterminés ont é&té choisis pour leur repré-
sentativité des fonctions physiologiques des organismes. C'est ainsi
que dans un premier temps, 1'action 1&tale du F~ a &té déterminée.

Dans un deuxiéme temps, 1'action de F a &té testée sur un
certain nombre de fonctions représentatives de la nutrition (ormeaux),
de la croissance (artémies, algues monocellulaires), de la reproduc-
tion (turbot) par exemple.

Enfin, le potentiel d'accumulation du F~ par les organismes
a été déterminé soit par des ana]yseé en cours d'expérience, soit
par un bilan global en fin d'expérience.

Le tableau n° 1 synthétise 1'ensemble des paramétres déter-
minés. Lorsque dans ce tableau i) est noté que 1'accumulation du F~
a été déterminée, celle-ci peut 1'étre pour 1'organisme total ou pour
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différents organes de cet organisme. Ceci est indiqué dans le chapitre
concerné,

: : )
LETALITE : FONCTION(S) : ACCUMULATION )

Tetraselmie suessica : -
Mytilus edults
Patella vulgata

Haliotis tuberculata

X
X
X
Pecten maximus ; X ; - ; -
Artemia salina X
Penaeus Jjaponicus X
Careinus maenas X

Scophtalams maximus @ - : X : -

PN PN T, P, P P P, PN P N P P, Py P, B Py P P, P, J vy P, P, S,
LT LS P D D N N T D N L DL e D DN D T e S 2

Salmo gardnairit : X : - : X

Tableau n° 1

Paramétres mesurés pour déterminer 1'action de F~ chez les

organismes marins.

3) Conditions expérimentales

Dans ce chapitre ne sont décrits que les &léments communs
d 1'ensemble des expériences réalisées. Les éléments spécifiques
d'une seule expérimentation sont décrits dans le chapitre concerné.

Les expériences décrites ont été effectuées in vitro, en
circuit fermé, exeptées les expériences concernant la truite, dont
le déroulement est décrit par ailleurs.

Les bacs utilisés étaient en verre, d'une contenance de
15 3@ 50 litres. L'eau contaminée était renouvellée tous les jours
et aérée 3 1'aide de diffuseurs d'air.
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Les expériences ont eu des durées variables, en fonction du
but recherché. C'est ainsi, par exemple, que 1'action de F  sur le
taux d'attachement des moules et des patelles ou sur 1'éclosion des
oeufs de turbot peut étre appréciée en quelques heures ou quelques
dizaines d'heures. Par contre, d'autres actions nécessitent
plusieurs dizaines de jours, sinon de mois d'expérimentation pour pou-
voir ou non étre mis en évidence, nutrition des ormeaux ou accumulation
de F~ dans la patelle par exemple.

Au cours des expériences, les organismes testés ont été
nourris, et ce en fonction de leur éthologie alimentaire. C'est ainsi
par exemple que les moules et les artémies ont €té nourries par apport
régulier d'algues unicellulaires Tetraselmis suessica ; les crevettes
ont &té nourries avec des moules et les ormeaux a 1'aide de 1'algue
macrophyte Rhodimenia palmata.

Les expériences ont été effectuées & température de 1'eau de
mer courante, variant entre 13° C et 17° C, en fonction de la saison
de réalisation. La température était constante durant toute la durée
de chacune des expériences, celles-ci ayant été réalisées dans une
chambre thermostatée.

Le rythme d'éclairement artificiel était, pour 1'ensemble des
expériences, de 12 heures de jour, 12 heures de nuit.

Pour chacune des expériences le nombre d'organismes testés
est variable et fonction de la taille des organismes. Des précisions
complémentaires sont données dans chacun des chapitres concernés.

Au début de la mise en oeuvre du programme de recherche, les
‘ expérimentations ont &té effectuées en eau de mer normale (Salinité =
33°/00) et en eau de mer saumatre (Salinité = 22°/,.). Cependant, com-
me les variations des paramétres étudiés étaient soit nulles, soit
fonction de la salinité, la suite du programme s'est déroulée unique-
ment en eau de mer normale (Salinité = 33°/..).

Dans un méme ordre d'idée, les expériences de début de pro-
gramme ont &té effectuées d 3 et 6 ppm, en plus du témoin. Par la suite,
des concentrations supérieures, pouvant aller jusqu'd 240 ppm F~ ont
été testées.
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C'est 1a raison pour laquelle, les expériences étant décrites
selon un ordre non chronologique, certains résultats font apparaitre les
deux types d'expérimentation, 3 savoir, eau de mer normale et eau de mer
saumdtre. De méme qu'apparaissent pour certains types d'expérimentations

des résultats n'ayant trait qu'd des concentrations de 3 et 6 ppm F .

4) Analyse des échantillons

- Analyse de 1'eau de mer contaminée ou non. Les analyses ont
8té effectuées par la méthode d'électrode spécifique mesurant une dif-
férence de potentiel au cours d'ajouts dosés. L'ajustage du pH d'analyse
est réalisé 4 1'aide d'un tampon acétique. Les ajouts sont réalisés &
1'aide d'une solution 0,01 M de Na F.

- Analyse des organismes marins et des organes. Immédiatement
aprés leur prélévement, les organismes étaient lavés plusieurs minutes
& 1'eau de mer normale pour &liminer le F  contaminant cet organisme
par adsorption sur les organes ou tissus en contact avec la solution
contaminée. Pour permettre leur analyse, les organismes et organes
doivent auparavant subir une minéralisation aprés séchage a 60° C.
Celle-ci est effectuée dans des creuset; d 550° C pendant 36 heures,

suivie d'une attaque & 1'aide d'acide nitrique pur. Aprés minéralisa-
tion, les échantillons subissent une dilution adéquate. Les analyses ont

8té effectuées sur le fluor 1ibéré par la minéralisation et T'attaque
acide. Aprés ajout du tampon et ajustage du pH & 1'aide d'une solution
de Na OH concentré, les analyses sont effectuées selon le méme principe
que pour 1'eau.

RESULTATS

A - ACTION DE F_

1) Choix du composé fluoré utilisé

Au cours des différentes expériences réalisées et décrites,
i1 s'agissait de déterminer 1'action de 1'ion F . Le probléme se po-
sait donc de déterminer un composé qui subirait une dissociation per-
mettant une libération suffisante de 1'ion F_ pour que soit déterminée
la toxicité de cet jon, et non pas la toxicité d'un composé ou d'une
molécule, soluble ou non, dans son intégrité.
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Deux composés fluorés ont été testés, Ca F2 et Na F. Ces tests
ont 8té effectués sur une eau de mer de salinité 22°/,, et sur une eau
de mer normale de salinité 33°/,, De plus, la dissociation du composé,
et plus particuliérement Na F, a été testée en fonction du temps.

\ )
g Temps g
( salinits } centration g 1 2 13 )
( . de F )
( ° théorique )
( : )
E ___________________________________________________________________ ;
g Témoin 0,8 : 0,81 : 0,79 - g
E Ca F2 ;
( 1,27 : 0,91 : 0,91 - )
g 6 ppm ;
g 22 °/o0 Na F : g
( 3,20 : 3,79 : 3,71 : 3,66 )
( 3 ppm : )
B e S |
( Na F : )
( 5,12 : 6,53 : 6,39 : 6,67 )
( 6 ppm : )
E __________________________________________________________________ ;
2 Témoin 1,41 : 1,40 : 1,39 - ;

.................................................. |
g Ca F2 : )
( - 1,43 : 1,29 - )
g 6 ppm : g
{33 e Na F : )
( 3,67 + 4,09 : 4,23 : 4,26 )
( 3 ppm : )
N e |
( Na F : )
( 3,89 : 5,81 : 6,19 : 7,27 )
( 6 ppm : )
( )

v , ; Tableau n® 2
Dissociation de Na F et Ca FZ‘

: Concentration de F~ observée au cours du temps en fonction de
la quantité de F théorique ajoutée.
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Le tableau n® 2 met en évidence les résultats obtenus. Nous
pouyons constater que pour Ca F2, aussi bien & 33°/,, qu'd 22°/,,, les
concentrations de F~ mesurées sont inférieures aux concentrations de
F~ théoriques ajoutées. En effet, les concentrations de F~ mesurées ne
sont pas significativement différentes de celles déterminées dans 1'eau
de mer témoin. Le Ca F2 ne subit pas de dissociation permettant une 1i-
bération de 1'ion F .

Par contre, Na F présente une dissociation apparaissant totale
aux concentrations testées. En effet, les concentrations mesurées corres-
pondent aux quantités ajoutées, & la fois pour 1'eau diluée (Salinité

-~

22°/4o) que pour 1'eau de mer & salinité normale (33°/,.).

Le composé Na F a donc été choisi pour 1a mise en oeuvre des
expériences traitant de la toxicité de F .-

Pour réaliser les expériences, il est apparu nécessaire de dé-
terminer les concentrations maximales de F~ qui pouvaient étre présentes
dans 1'eau de mer. Les concentrations sont définies par le pouvoir de
dissociation de Na F en fonction de la concentration.

La figure n° 1 montre que la concentration de F en eau de
mer de salinité 33°/., ainsi qu'en eau de mer de salinité 22°/,, pré-
sente des limites situées aux environs de 120 ppm de F ajouté sous
forme de Na F. En effet, pour des concentrations de F ajouté sous for-
me Na F supérieures & 120 ppm, les concentrations observées n'augmentent
pas, et ce, aussi bien en eau de mer normale qu'en eau saumétrg.

Pour les expériences, la concentration maximale de F  testée
sera de 120 ppm. Pour certaines d'entre elles, quelques essais & satu-
ration, soit 240 ppm théoriques de F~ seront effectués. Dans ce cas,
1a solution expérimentale présente une grande opacité., Cette opacité
pourrait correspondre & la précipitation des composés Mg F2 et Ca F2,
hautement insolubles, formés par 1'association de 1'anion F et des
cations Mg et Ca présents dans 1'eau de mer.




Concentration de F-"mesurée (ppm)

Courbe de dissociation et de dilution de NaF
Concentration de F  observée en fonction de F théorique ajouté

150+ , + Salinité 33%.
100 AN_\\
N~ +
\\
\\
. s
50—
G ] T L l ¥ ] v ' Ll ]

Y 50 100 150 200 250

Concentration de F~” ajoutée (ppm)
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2) Evaluation de 1'action 1étale de F~

L R R R L Rk K X PR Py P ey

Les expériences ont &té effectuées dans des bocaux de 2 litres,
d rajson de 40 artémies adultes par litre d'eau de mer. La nourriture
était constituée d'alques monocellulaires Tetraselmis suessica.

Différents types d'expérimentations ont été réalisés :
- Animaux nourris et non nourris ;

- Eau de mer & salinité normale (= 33°/.o) et eau de mer &
salinité réduite (= 22°/,,). ‘

Les résultats sont reportés sur la figure n° 2. D'aprés ceux-
ci, nous pouvons constater que les taux de mortalité cumulés semblent
n'étre que peu redeyables & la présence de F dans 1'eau de mer. En
effet, pour 2a, par exemple, (animaux nourris - 33°/..,), les taux de
mortalité les plus importants sont observés chez le témoin. En 2b
(non nourris - 33°/.0) et 2c (nourris - 22°/.,), Si les taux de morta-
1ité les plus élevés sont observés pour des concentrations de F de
120 et 60 ppm respectivement, il est & noter que, par exemple, en 2Zb
le taux de mortalité du témoin est supérieur d celui observé pour
60 ppm, et est identique, sinon supérieur & celui observé pour 120 ppm
en 2¢. Pour 2d (non nourris - 22°/,,) les taux de mortalité observés
sont visiblement identiques pour toutes les concentrations testées, du
témoin & 120 ppm F . I1 semble donc que les mortalités observées soient
soumises & une distribution aléatoire dans les conditions optimales
(nourris - 33°/.,), et soient plus sous la dépendance de la salinité
réduite et de 1'absence de nourriture dans les autres cas. En effet,
la mortalité maximale est observée dans les conditions les plus péna-
lisantes (absence de nourriture - salinité 22°/.,), et identique quel-
Te que soit la concentration de F .

Les expériences ont été effectuées dans des bacs de 50 litres,
d raison de 30 individus par bac. Les crabes mis en expérimentation pré-
sentaient une largeur de carapace de 5 & 7 cm. Durant la durée de 1'ex-




Mortalité (% cumulés)

Mortalité (% cumulés)

Les courbes expriment des pourcentages cumulés en fonction du temps.
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Figure 2
Action de F sur la mortalité de Artemia salina
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périence, ils ont &té nourris avec'de la chair de moule.

Sur le tableau n° 3 exprimant les pourcentages cumulés de
‘mortalité, deux &léments apparaissent :

D'une part, l1a mortalité semble plus étre fonction de la sali-
nité de 1'eau que de la présence de fluor. En effet, les mortalités sont
observées dans 1'eau saumdtre (Salinité = 22°/,,) alors que pour des
salinités de 33°/,0, uUn seul individu (correspondant & 3,3 % des trente
crabes présents dans le bac) meurt pour la concentration ajoutée de
240 ppm F~.

D'autre part, pour une salinité identique (22°/.,) la distri-
bution de Ta mortalité n'est pas reliée apparemment & la concentration
de F~ dans 1'eau de mer. En effet, les mortalités les plus faibles sont
observées pour les concentrations les plus élevées de F . La salinité
semble donc étre le facteur essentiel pour ce qui concerne la mortalité
observée de ces organismes.

o o D P - WS T e D an s o oD e e - -

Les expériences ont été effectuées pour un seul type de sa-
- linité (33°/00). Vingt crevettes, présentant une taille de 3 & 4 cm,
ont été utilisées dans chacun des bacs expérimentaux. Elles ont été
nourries avec de la chair de moule.

La figure n® 3 traduisant les pourcentages cumulés de mor-
talité montre que seule la concentration de 120 ppm de F~ ajouté se
traduit par une mortalité supérieure 3 celle observée dans les au-
tres cas. Pour les concentrations testées égales ou inférieures a
60 ppm de F~ ajouté, les mortalités observées apparaissent similaires
et non significativement différentes de celles observées pour le té-
moin. En particulier, aprés 13 jours de contamination, nous pouvons
constater que dans une gamme de pourcentages similaires, la morta-
1ité observée chez le témoin est supérieure & celle observée pour
20 et 60 ppm de F~ ajouté.

Les expériences ont été effectuées a deux salinités diffé-
rentes (= 22°/,, et = 33°/c0 ). Trente patelles ont &té utilisées par



'
r— . S~ S S~ P P~ P~ S, P~ p— pr— S~ S~ S~ P~ Jr— g~ o f— S p— o~ p— g— T

: Temps ;
Salinite & concen- < 0 1 2 3 ° 5 6 7 8 9
. tration de F .
: ajouté .
Témoin 0 0 0 0 : 10,0 : 13,3 : 13,3 : 13,3 : 13,3
, 60 ppm : 0 : 0 : 0 i 0 : 13,3 : 16,7 : 16,7 : 16,7 : 16,7
22 % lemmmmmemememeeceeeeoeeees eemeen e e . e R femmeeee- femmeees oo
: 120 ppm 0 0 0 i 0 : 3,3 3,3 :+ 3,3 3,3 : 3,3
240 ppm 0 0 : 0 : 0 : 0 0 : 0 0 : 0
Témoin 0 0 0 : 0 : 0 0 0 0 0
7,5 ppm 0 0 0 : 0 : 0 0 0 0 0
3% 37,5 ppm . 0 : 0 : ©0 : ©0 : 0 : 0 : 0 : 0 : 0
75 ppm 0 0 0 : 0 : 0 i 0 0 0o : 0
240  ppm 0 0 0 : 0 : 0 0 0 0 0

et Norasss” Svaaast? “omn e v s
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Tableau n® 3
“Action de F~ sur la mortalité de Carcinus maenas, dans 1'eau de mer et dans 1'eau saumdtre.

Les données expriment des pourcentages cumulés en fonction du temps.

-E‘[-
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Figure 3
Action de F~ sur la mortalité de Penaeus japenicus

Les courbes expriment des pourcentages cumulés en fonction du temps.
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Action de F~ sur la mortalité de 1'ormeau (Haliotis tuberculata)
Les courbes expriment des pourcentages cumulés en fonction du temps.
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bac expérimental.

Le tableau n° 4 exprime les pourcentages cumulés de mortalité
aprés 6 semaines de contamination. IT apparait que, dans tous les cas,
salinité normale et salinité réduite, les taux de mortalité observés ne -
sont pas significatifs d'une concentration du fluor dans 1'eau de mer.
Dans aucun cas, la mortalité n'a excédéd 4 individus sur 30 au cours des
6 semaines d'expérimentation. Les taux de mortalité observés semblent
plus fonction d'une distribution aléatoire que fonction de la concentra-
tion de F  dans le bac expérimental.

- — - - - b .-

Les expériences ont été effectuées a deux salinités différen-
tes = 22°/00 €t = 33°/6o. Trente moules de taille comprise entre 3 c¢m
et 4,5 cm ont &té utilisées par bac expérimental.

Le tableau n° 5 exprime les pourcentages cumulés de_mortalité
en fonction du temps. Sur ce tableau, nous pouvons constater que des
taux de mortalité significatifs, pour la durée de 1'expérience, appa-
raissent pour des concentrations &gales ou supérieures & 100 ppm de
F~ ajouté. En effet, pour les concentrations de F ajouté de 100 et
240 ppm, la quasi totalité (92 %) ou Ta totalité (100 %) des organis-
mes meurent. Pour les concentrations testées, €gales ou inférieures
d 50 ppm de F, les mortalitées observées, pour les deux salinités,
ne sont pas significatives de la concentration du F~ pour la durée
de 1'expérience,

Les expériences ont été effectuées pour une seule salinité
(= 33°/00). Quarante ormeaux, mesurant de 15 & 25 millimétres ont &té
utilisés par bac expérimental. Pendant la durée de 1'expérimentation,
ils ont été nourris & 1'aide de 1'algue macrophyte Rhodimenia palmata.

Les pourcentages cumulés de mortalité sont représenté@s sur
la figure n° 4, I1 apparait que seule la concentration de 120 ppm de
F~ est responsable d'une mortalité significative des organismes pen-
dant la durée de 1'expérience. Pour les concentrations égales ou
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Tableau n°® 4

Action de F sur la mortalité de la patelle Patella vulgata, dans 1'eau de mer normale et .

dans 1'eau saumatre.

Les chiffres expriment des pourcentages cumulés aprés 6 semaines d'expérimentation.
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Tableau n°® 5

Action de F sur la mortalité de la moule Mytilus edulis dans 1'eau de mer normale
et dans 1'eau saumdtre. Les chiffres expriment des pourcentages cumulés en fonct1onldu temps.
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inférieures a 60 ppm de F~, les mortalités observées ne sont pas signi-
ficativement différentes de celles observées pour le témoin.

D D - — =P TP O D S an W - T o T o - > D S > P > G o w wd w» ——

~ Les expériences ont été effectuées a 1a seule salinité de
= 33°/,, dans des bacs de 5 litres, contenant = 7 000 larves chacun.
L'eau de mer utilisée était auparavant filtrée 3@ 0,45 um. Les larves
mises en expérimentation présentaient une taille de 239 um T 11, Elles
ont &té nourries pendant la durée de 1'expérience avec un mélange d'al-
gues unicellulaires.

La détermination du pourcentage d'organismes morts était
effectuée sur un aliquote du milieu de contamination aprés homogénéi-
sation de celui-ci.

La figure n° 5 met en évidence les pourcentages cumulés de
mortalité en fonction des concentrations de F ajouté et du temps.
Nous pouvons constater que pour des concentrations de F- égales ou
inférieures 3@ 20 ppm, les mortalités ne sont pas significativement
différentes de celles observées pour le témoin. Par contre, pour les
concentrations supérieures & 20 ppm, les mortalités semblent propor-
tionnelles & la concentration de F ajoutd. C'est ainsi que, pour
240 ppm de F ajouté, le taux de mortalité maximal (100 %) est obte-
nu aprés 17 jours d'expérience. Ce taux maximal est obtenu au bout

de 24 jours et 27 jours pour 120 ppm et 60 ppm respectivement.

3) Evaluation de 1'action de F~ sur des fonctions é&tholo-

giques

Cette expérimentation a été effectuée, outre le témoin, pour
deux concentrations de F , 3 et 6 ppm. De méme, elle a &té effectuée
& deux salinités, = 33°/,, et = 22°/,,. Pour sa réalisation, des bal-
lons sphériques d'une contenance de deux litres ont &té utilisés.
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Figure 5

F~ sur la mortalité des larves de coquilles Saint-Jacques (Pecten maximus)
Les courbes expriment des pourcentages cumulés en fonction du temps.
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L'inoculation a été effectuée en utilisant une souche pure de Tetraselmis
suessica. Les expériences ont &té effectuées en lumiére continue. Toutes
les opérations ont été effectuées en observant les précautions d'asepsie
nécessaires en l1a matiére. Tout le matériel utilisé, ainsi que 1'eau de
mer filtrée & 0,45 um &taient stérilisés & 110° C.

L'enrichissement du milieu de culture était réalisé & 1'aide
d'une solution de Conway, contenant vitamines et sels nutritifs, & rai-
son de 1 ml par litre de milieu de culture. Le comptage des cellules
présentes dans le milieu de culture est effectué & 1'aide d'une cellule
de Malassez sur une partie aliquote. Chaque mesure représente une moyenne
de 10 comptages effectués sur 5 aliquotes.

La croissance de Tetraselmis suessica dans les différentes
conditions expérimentales est représentée sur la figure n® 6. Nous pou-
vons constater que des concentrations de 3 et 6 ppm de F , pour des eaux
de salinité = 33°/., OU 22°/.0, n'affectent pas significativement 1a
multiplication de 1'algue par rapport aux résultats observés pour le
milieu témoin.

La période de stabjlité concernant le nombre de cellules par
mm3, observée & partir du 3&me - 4éme jour d'expérimentation est due
d une déficience de nutrient (solution de Conway) dans le milieu expé-
rimental. L'apport de nutrient au sixiéme jour d'expérimentation per-
met, apré&s un temps de latence, une reprise de la division cellulaire

pour 1'ensemble des milieux, témoins ou contaminés.

saling .

Les expériences ont été effectuées, outre le témoin, pour des
concentrations de F de 3 et 6 ppm, en eau de mer & salinité normale
(= 33°/,0) et réduite (= 22°/,,).

Des larves de deux jours, issues d'un méme bac d'éclosion ont
été placées dans des bacs de deux litres et nourries par épport d'algue
Tetraselmis suessica. Les mensurations ont &té effectuées sur un aliquote
d 1'aide d'un micrométre optique. Chaque valeur exprimée sur la figure
n® 7 représente une moyenne de 15 mesures.
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Figure 6

Action de F~ sur la croissance de 1'algue monocellulaire
(Tetraselmis suessica)

Les courbes expriment la variation

du nombre de cellules par millilitre en fonction du temos.
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Figure 7
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Action de F~ sur la croissance du crustacé Artemia salina
en fonction du temps

Salinité 22 %o .

Taille
{(mm)

10— — Tbmo(n
ooe=e 8 ppm F~
~ tomaets 3 Ppm F”

-t .

g
5- re
W
] Vi
Vit
- o '/
/',/’”
- s
"
. P
O Y T T T T T T T 1 ¥
0 3 6 8 10 13 15 17 20 27 <}
Temps (jours)
B} I3 . r (o]
Taille Salinité 33 %o
(mm)”
10_‘ — Témoin
———-e 8 ppm F~
d bmmeet 3 Ppm F”
- _‘_d.
4'*"- -:
_ ,,-"Z./—/
.4;——
J _ ¥~
’I+‘_’
5 — .A"g.
./’:V
J ‘,/’t/
- /'4/
s
0 v v E——— v Y ' Y T T
0 3 6 8 10 3 15 17 20 27 31

Temps (jours)



- 23 -

-

Les différentes courbes de variation de taille montrent qu'au-
cune différence significative n'est observée entre les organismes conta-
minés et les organismes témoins. Ceci est observé aussi bien pour les
expérimentations effectuées en eau saumdtre qu'en eau de salinité nor-
male.

c) Action_sur_le pouvoir de fixation_des mollusques
Comme indiqué par ailleurs, 1'équilibre des espéces vivant
fixées sur un substrat, les mollusques en particulier (patelles et
moules par exemple), peut étre endommagé si le pouvoir de fixation de
celles-ci est compromis, soit par des conditions internes, soit par
des conditions externes & 1'organisme.

L'action de F~ sur le pouvoir de fixation de la patelle et
de T1a moule a é&té testée.

Pour 1a patelle, se fixant par un phé&noméne de ventouse, au-
cune variation significative de pouvoir de fixation n'est observée pour
les concentrations de F testées, c'est & dire jusqu'd 120 ppm. La to-
talité des organismes dans la totalit@ des bacs était fixée sur le
substrat (parois du bac) en 90 minutes.

Pour ce qui concerne la moule, les expériences ont été effec-
tudes, outre le témoin, pour des concentrations de F~ égales 3 3 et
6 ppm, en eau de mer normale et saumdtre. Pour la moule, le systéme de
fixation se fait par 1'intermédiaire de filaments. Le pouvoir de fixa-
tion peut étre exprimé par le nombre de filaments secrétés par 1'animal
et permettant 1'adhérence au substrat. '

Avant d'étre introduites dans Te milieu expérimental, Tes
moules ont leur coquille débarassée de toute adhérence et filaments
de fixation.

Sur la figure n° 8 est représenté, exprimé par le nombre de
filaments reliant la moule au substrat, le potentiel d'attachement
des organismes. Ce nombre peut varier en fonction du temps de présence
de 1a moule dans les bacs expérimentaux. Cependant, que les expériences
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Figure 8
———————

Action de F~ sur le taux d'attachement des moules (Mytilus edulis)
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soient effectuées en eau de mer normale (S = 33°/,,) ou en eau de mer
saumdtre (S = 22°/,,), aucune différence significative n'est observée
entre les organismes témoins et les organismes contaminés.

Des ormeaux juvéniles, dont la taille est comprise entre 15
et 25 mm, ont été mis en expérimentation & raison de quarante individus
par bac. Pendant la durée de 1'expérience, ils ont &té nourris par ap-
port quotidien excédentaire d'algue macrophyte Rhodimenia palmata. Le
poids de 1'algue apportée est précisément déterminé de méme que celui
de 1'algue excédentaire restant dans les bacs aprés 24 heures. Ces
mesures sont effectuées quotidiennement et représentent la quantité

journaliére d'algue ingérée par les ormeaux.

Ces expériences ont été effectuées-pour différentes concen-
trations de F, 3 salinité normale (= 33°/.0).

La figure n® 9 met en évidence les variations de quantité de
nourriture ingérée quotidiennement & différentes concentrations de F .
Les valeurs portées sur cette figure &té calculées pour la durée de

1'expérience (45 jours) et correspondent donc & 1a moyenne de 45 me-
sures, pour 1'ensemble des 40 ormeaux. ‘

Sur Ta figure n° 9, nous pouvons constater que des variations
significatives de quantité quotidienne de nourriture ingérée apparais-
sent pour des concentrations de F~ ajouté de 60 ppm et 120 ppm. Pour
les concentrations égales ou inférieures & 20 ppm, ces quantités ne
sont pas significativement différentes de celles observées pour le
témoin. En effet, i1 apparait que pour des concentrations de F~ de
120 ppm, les quantités journaliéres de nourriture ingérée sont équi-
valentes, en moyenne, & 1/7 de la quantité de nourriture ingérée pour
des concentrations de F~ égales ou inférieures & 2L ppm.

Ces variations de quantité de nourriture ingérée interférent
sur 1a croissance pondérale déterminée par le calcul de la moyenne du
poids sec de la chair (coquille non comprise) des organismes (figure
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Figure 9

Action de F~ sur la nutrition des ormeaux
(Haliotis tuberculata)
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Action de F~ sur la croissance pondérale des ormeaux
(Baliotis tuberculata)
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n® 10). Les valeurs exprimées sur cette figure représentent 1a moyenne
du poids sec de chaque organisme calculée pour un pool d'organismes en
fin de contamination. Nous pouvons constater que, comme pour la quanti-
té de nourriture ingérée, des variations apparaissent pour des concen-
trations de F~ égales ou supérieures & 60 ppm. Pour les concentrations
égales ou inférieures & 20 ppm, le poids moyen de 1'organisme sans
coquille n'est pas significativement différent de celui mesuré pour les
témoins.

Cette expérimentation est effectuée d salinité normale (S'=
133°/00) & la température de 13° C. Des oeufs de turbot, issus des mémes
géniteurs, sont placés dans des récipients d'éclosion, @ raison de 200
a 370 oeufs par récipient et comptés précisément. Ces oeufs sont incubés
pendant 4 jours dans les solutions contaminées d différentes concentra-
tions de F~, jusqu'd leur &closion. Les larves issues de ces oeufs sont
conservées pendant 4 jours. Au cours de cette expériehce ont @té mesurés,
et pour des concentrations de F ajouté s'échelonnant de 0 & 240 ppm,
le pourcentage d'oeufs éclos, le pourcentage de larves malformées (dé-
formation au niveau de la colonne vertébrale), et enfin, le pourcen-
tage de "déchets" (oeufs non é&clos et larves déformées) par rapport au
nombre d'oeufs mis en expérimentation.

Les résultats sont présentés sur le tableau n°® 6. Nous pou-
vons constater que seule la concentration de 240 ppm de F~ ajouté a
un effet significatif sur les paramétres mesurés. En effet, pour cette
valeur, le taux d'éclosion est de 82,5 % au 1ieu de = 90 % pour les
valeurs de F~ inférieures ou égales & 120 ppm, y compris les témoins.
De méme, si nous considérons, aprés éclosion, le taux de larves mal-
formées, nous constatons que pour des valeurs de F~ inférieures ou
égales & 120 ppm, celui-ci est situé aux environs de 3-5 % en moyenne,
et qu'il atteint 42-49,5 % pour 240 ppm de F cjouté. Pour le bilan
global, pour des valeurs de F~ inférieures ou égales & 120 ppm, de
11 3 17 % des oeufs et larves apparaissent non viables soit par non
éclosion, soit par déformation, alors que ces chiffres atteignent
58 % pour des concentrations de 240 ppm de F ajouté.
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Tableau n° 6

Effets de F sur 1'éclosion des oeufs et la viabilité des larves du turbot Scophtalmus maximus.
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4) Accumulation du fluor dans les organismes

Aprés 28 jours de contamination & différentes concentrations
de F, l1a culture d'algue Tetraselmis suessica est prélevée, filtrée et
lavée 3 1'eau déminéralisée pour &liminer le fluor contaminant les cel-
lules par adsorption. Les analyses sont effectuées selon le protocole
précédemment décrit.

Concentration F~ *

)
( : : : )
( dans eau Témoin f 10 ppm f 30 ppm f 120 ppm )
g Temps : . . g
. - SE S SRS S )
g . . . . )
g 28 jours . 6,3+ 9,6 - 42,8 : 49,0 %
1 : : : B

Tableau n° 7

Accumulation de F~ chez 1'algue monocellulaire Tetraselmis
suesstica aprés 28 jours de contamination.

Les concentrations de F dans les algues sont reportées sur
le tableau n® 7. Nous pouvons constater qu'il existe une accumulation
significative de F_ par ces organismes. En effet, aprés 28 jours d'ex-
périmentation, les concentrations de F_ sont de 49 ppm pour une con-
tamination de 120 ppm dans 1'eau, alors que le témoin présente des
concentrations de 6,3 ppm.

Les analyses ont été effectuées aprés 14 jours et 30 jours
de contamination respectivement.

Sur le tableau n°® 8, nous pouvons constater que les concen-
trations de F dans les organismes soumis & une eau contaminée, ne sont
pas significativement différents des concentrations de F mesuré pour
les organismes témoins.
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Tableau n° 8

Accumulation de F chez la moule Mytilus edulis en fonction du temps.
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%*% 3 pools analysés
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Pour 14 jours de contamination, les analyses ont été effectuées
sur un pool de 4 moules.

Les variations observées, pour une méme période de contamina-
tion, semblent &tre sous la dépendance des variations individuelles de
concentration, de méme que pour une méme concentration & des périodes
différentes. C'est ainsi, par exemple, que pour 30 jours d'expérimen-
tation, les concentrations observées pour 20 ppm sont inférieures &
celles observées pour le témoin (2,2 et 3,0 ppm respectivement), de
méme que pour une méme concentration de contaminant, 6 ppm, les con-
centrations observées aprés 30 jours de contamination sont inférieures
d celles observées aprés 14 jours (1,8 et 3,4 ppm respectivement).

La concentration de F~ dans les organismes apparait indépen-
dante de la concentration du F~ dans 1'eau.

- e e O e T e e e o - -

Les analyses ont &té effectuées aprés 60 jours de contamina-
tion pour des organismes placés en eau de mer normale (Salinité =33°/,,),

La figure n° 11 montre que F subit une accumulation de la part
des organismes en relation avec la concentration de 1'élément dans 1'eau
de mer. Aprés 60 jours de contamination, les valeurs observées peuvent
atteindre 1 000 ppm de F, calculées par rapport au poids sec. Il est & .
noter que les cinétiques d'accumulation en fonction de la concentration
du F~ dans le milieu sont différentes selon la salinité. L'accumulation
en eau de mer de salinité = 33°/,, est supérieure & celle observée pour
une salinité de 22°/,o.

I1 est également 3 noter que des accumulations significatives
de F~ sont observées pour des concentrations de 3 et 6 ppm. En effet,
aprés 60 jours de contamination, les concentrations observées en eau de
ner normale sont pour le témoin, 3 ppm et 6 ppm de 111 ppm, 149 ppm et
235 ppm respectiVement. .
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Les analyses de F ont &té effectuées aprés 45 jours de conta-
mination dans une eau de mer & salinit@ normale. Les résultats concernant
la contamination de la chair sont reportés sur la figure n° 12. Nous pou-
vons constater sur celle-ci que les concentrations dans 1'organisme sont
proportionnelies aux concentrations de F~ dans 1'eau de mer. Ces concentra-

tions atteignent 443 ppm de moyenne pour 120 ppm de F  dans 1'eau de mer.

Nous pouvons également constater que les premiéres variations
significatives de concentration de F dans 1'organisme apparaissent pour
la concentration de 60 ppm de F~ dans 1'eau de mer. En effet, pour les
concentrations 3 ppm, 6 ppm, 20 ppm de F~ dans 1'eau de mer, les concen-
trations mesurées dans 1'organisme ne sont pas significativement diffé-
rentes de celles mesurées dans le témoin. Les concentrations moyennes
mesurées sont respectivement les suivantes : 2,6 ppm (témoin), 1,8 pom
(3 ppm), 2,0 ppm (6 ppm), 3,6 ppm (20 ppm).

Les ormeaux ont é&té pris comme organisme témoin pour démontrer
quelle pouvait &tre la cinétique d'accumulation du F , pour une méme
concentration de contamination, en fonction du temps.

La concentration de 60 ppm de F~ dans 1'eau de mer a &té con-
sidérée. Cette expérience a été effectuée en eau de mer & salinité
= 33°/,, pendant 66 jours.

la figure n°® 13 montre les variations de concentration de F~
dans 1'organisme. Il est & remarquer que, comme cela a été précédemment
observé, qu'une accumulation de F se produit. Cependant, cette accumu-
Jation, de la part de 1'organisme, ne semble pas étre immédiate. En
effet, nous pouvons censtater qu'au cours des 22 premiers jours de
contamination, les concentrations mesurées ne scnt pas significativement
différentes les unes des autres et, ne sont pas significativement diffé-
rentes des valeurs observées pour les organismes témoins. Les augmenta-
tions de concentration dans 1'organisme apparaissent pour des temps de
contamination &gaux ou supérieurs & 22 jours et égaux ou inférieurs 4
45 jours.



Concentration de F~ (ppm/poids sec)

Fiqure 11

Accumulation de F~ chez la patelle Patella vulgata

1000

600 4

400 -

200 4

d deux salinités différentes,
aprés 60 jours de contamination

. 22
PR
o"
o
”
g
-’
-’
-
-
»*
-’
I"
P
P
»
+ - PR -
/ -~
PR
e
L d

1.”

* »

1 T L v 1} Y ¥
0 20 40 60 80 100 120

Concentration de F~ dans I'eau [(ppm)

+ 33 %o

%o

Accumulation de F chez 1'ormeau Haliotis tuberculata

Concentration F~ {ppm/Poids sec)

500+

100

504

10

S

Figure 12

aprés 45 jours de contamination

-4

1 T L] L T
T 3 8 20 60 120
Coucentration de F~ dans I'Eau de Mer (ppm)

- 88 -



- 34 -

L'accumulation du F~ dans la coquille de 1'ormeau a &té mise
en 8vidence, en fonction du temps, pour une concentration de F  dans
1'eau de mer, 60 ppm. L'expérimentation a &té réalisée pendant 66 jours.

Sur la figure n° 14, nous pouvons constater que-F est accumulé
dans la coquille de fagon directement proportionnelle au temps de contact
entre 1'organisme et la solution contaminante.

Les contaminations ont &té effectudes pendant une période de
40 jours. Cette période couvre la phase essentielle d'existence des ar-
témies puisque les cystes ont éclos dans les solutions contaminées et
que les organismes avaient atteint leur taille adulte au moment du pré-
1évement pour 1'analyse.

-

Concentration F_

: T : 10 ppm ; 20 ppm ; 60 ppm : 120 ppm
dans 1'eau de mer : : : : :

(

(

(

(oo S L . o L
( : : : : :

( : : : :

(

(

(

Concentration F~

dans 1'organisme

e e e e e e e

Tableau n°® 9 !

Accumulation de F~ chez le crustacé Artemia salina aprés 40
jours de contamination. Chaque mesure a été effectuée sur un pool de
plusieurs dizaines d'organismes.

Le tableau n° 9 montre que la concentration de F  dans drtemia
salina, aprés 40 jours de contamination & des concentrations allant jus-
qu'ad 120 ppm F, ne sont pas significativement différentes de celles
observées pour les échantillons témoins.

Les expériences ont 8té réalisées pour un type de salinité
(= 33°/00). Les prélévements et les analyses ont &té effectués pour
deux périodes de contamination, 13 jours et 30 jours.
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La figure n° 15 met en évidence les variations de concentration
de F~ dans 1'organisme en fonction de la concentration de F dans 1'eau
de mer. I1 apparait que la concentration dans 1'organisme est directement
proportionnelle & la concentration dans 1'eau de mer. )

I1 est & remarquer que 1'augmentation de concentration de F~
dans 1'organisme est significative pour des concentrations de F~ dans
1'eau de mer de 3 et 6 ppm. En effet, les concentrations observées dans
les organismes témoins et les organismes contaminés par 3 et 6 ppm sont
respectivement de 27,4 ppm, 48,8 ppm et 117,1 ppm.

,ﬂ
~A

( Identification : ppm F /poids sec )
(e e e e e e e m e e e mm )
( : , )
( Témoin Total : 27,9 + 6,2 ;
( :

( Exosquelette : 84,5 )
( : )
g Hépatopancréas : 9,8 g
( Muscle : 3,4 )
(e e e e e e e e e e e e e e e e e e m )
( : )
( 60 ppm Total : 987 + 338 g
( :

( Exosquelette : 1 2n8,3 g
( :

( Hépatopancréas : 25,9 )
( : )
( Muscle : 9,6 ;
( :

Tableau n° 10

Accumulation de F~ dans les crevettes Penaeus Japonicus totales
et dans leurs tissus aprés 2 semaines de contamination.

La détermination des sites préférentiels de fixation de F~
dans 1'organisme a été effectuée pour des organismes prélevés aprés
2 semaines de contamination dans une solution 60 ppm. Le tableau n° 10
montre que la majeure partie du fluor a été fixée au niveau de 1'exos-
quelette. Toutefois, les valeurs observées au niveau de 1'hépatopancréas
et du muscle témoignent d'une augmentation du F~ dans ces tissus au
cours de la contamination.
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Figure 15

Accumulation de F~ chez la crevette Penaeus japonicus
aprés 13 jours et 30 jours de contamination
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g) Accumulation dans la truite Salmo gardnairii

---------------------------------- - -

Les expériences ont été réalisées en eau de mer & salinité
normale. Les contaminations étaient effectuées en systéme ouvert par
apport régulier de contaminant (la description des modalités de réali-

sation de cette expérience est effectuée par ailleurs).

Une expérience préliminaire d'une durée de 8 mois a été ef-
fectuée. Les concentrations théoriques de F~ ajoutées sous forme Na F
étaient de 3 ppm, 6 ppm et 12 ppm respectivement. Les concentrations
réelles mesurées dans 1'eau sont reportées sur le-tableau n° 11, de

méme que les concentrations mesurées dans les nrganismes.

( )
g_ T 3 ppm 6 opm 12 ppm %
E 21,8 £ 5,5 : 19,3 + 0,5 : 33,6 + 2,8g'
(  422me jour - - : )
( ' (4) (2) (2) )
i |
( 11,3 +1,9: 19,8 + 8,0: 27,9 + 4,8 : 42,4 + 23,3)
(  83&me jour )
% (4) (2) (2) (2) %
E L 23,9 £ 11,5+ 25,2 £ 5,2 1 43,3 + 9,63
( 110&me jour - : : )
( (2) : (3) (4) )
E::::::::::::::::: S=Ess=s=sS==z=ss =sS=SsS==sS==sS zs=ssssssSs=s ====:=======g
( Concentrations : : : : )
( moyennes dans : 1,1 +0,1: 3,2+ 0,7: 6,1 +1,3: 10,3+ 2,0)
( 1'eau : : : : )
(. )

Tableau n° 11

Accumulation de F~ chez le poisson Salmo gardnairii analysé

in toto en fonction du temps ainsi que la concentration réelle moyenne

de F~ dans 1'eau des &levages.
Entre parenthéses : nombre d'individus analysés.

Les résultats montrent que les organismes sont 1

'objet d'une

concentration restreinte de F , mais cependant significative, en parti-

culier pour la concentration de 12 ppm de F ajouté.
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Pour 1a seconde série d'expériences, les concentrations théori-
ques de F~ testées étajent de 6 et 18 ppm. '

( Temps en . | . . . ;
g semaine : 14 : 18 : 28 : 35 g
( AjOUt . . . )
e |
( 7,4 £ 1,2 6,1 £ 0,3 6,1 + 0,4 5,3 + 0,6 )
( 6 ppm )
E (4) (4) (4) (4) %
g 18,5 £+ 2,4 : 15,7 £+ 1,1 : 14,9 + 2,0 : 13,7 £ 0,9 )
( 18 ppm : )
§ (3) (3) (3) (3) %

Tableau n® 12

Concentration en F réelle de 1'eau d'élevage en fonction du
temps, en fonction des quantités de F~ ajoutdes sous forme Na F.

La concentration de F~ dans 1'eau d'é&levage du témoin est com-
prise entre 1 mg/1 et 1,2 mg/1.

Entre parenthéses : nombre d'analyses effectudes.

Le tableau n° 12 montre les concentrations de F mesurées en
fonction du temps dans les bacs expérimentaux.

Pour cette seconde série d'expériences, les concentrations de
F” n'ont pas &té déterminées pour 1'organisme <n toto, mais au niveau
de chaque organe.

~ Le tableau n° 13 montre les concentrations de F~ dans les
différents tissus et organes aprés 40 semaines d'expérimentation pour
la contamination de 18 ppm de F ajouté dans 1'eau de mer. Les résul-
tats montrent que F~ est accumulé significativement dans trois tissus
et organes : la peau, les branchies et les arétes-épine dorsale. Les
concentrations de F~ observées dans les muscles, les testicules, les
oeufs-ovaires et Te foie ne sont pas significativement différentes
de celles observées pour les témoins. Les concentrations les plus é-
levées, supérieures & 1 000 ppm, sont observées au niveau des arétes-
épine dorsale.
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Témoin ‘ ; 18 ppm Na F

-+
+

(

(

g ............................................
g Foies : 1,5 (Pool) ; 0,5 (Pool)

% Oeufs-ovaires : 0,6 (Pool) : 0,4 (Pool)

g ‘Testicules : 0,5 (Pool) .. 0,2 (Pool)

E Muscles . 0,7+ 0,3 (6): 0,6+ 0,1 (5)
g Peau . 16,5+ 15,2 (6) : 42,1+ 26  (6)
g Branchies © 140,9 + 70,6 (6) : 418,9 : 215,4 (6)
(

(

Arétes . 310 =137 (15) : 1163 + 466 (12)

[ e et e e e e e N e Saaa st et et Neeasatl? et et “seastP ]

Tableau n°® 13

Concentration de F~ dans les différents tissus des truites
Salmo gardnairii aprés 40 semaines de contamination.
' Entre parenthéses : nombre d'analyses effectuées.

L'évolution du fluor au niveau des arétes et de 1'épine dor-
sale a 8té déterminée (Tableau n° 14). Les résultats montrent que des
variations significatives de concentration existent entre les arétes
témoin et les arétes d'organismes contaminés 3 18 ppm et 6 ppm. Il est
d remarquer que les concentrations observées pour chacune des contami-
nations témoignent de grandes variations individuelles.

Par ailleurs, les variations de concentration dans le temps pour les
organismes contaminés n'apparaissent pés significatives. I1 semblerait
que les concentrations maximales de F dans les arétes et 1'épine dor-
sale soient atteintes avant 1a 14éme semaine de contamination, durée
qui correspond aux premiers prélévements analysés.

11 est & remarquer que pour les organismes témoins, la con-
centration de F~ dans les arétes et 1'épine dorsale augmente en fonc-
tion du temps et donc de 1'dge de 1'animal. En effet, la concentration
de F~ est constante au cours de 1'expérience, alors que la concentra-
tion de F~ dans les arétes est respectivement de 192 ppm, 279 ppm et
310 ppm aprés 14, 28 et 40 semaines d'expérimentation.



(

% Concentration Temps ;4 semaines i 28 semaines i 40 semaines

( eau de mer
.- JE T JE
(

( 192 52 279 + 108 310 + 137

( . : .

( Témoin : 136 - 285 : 187 - 487 : 163 - 673

( . . . . .

g (6) (6) (15)

(—-—- ______________________________________________________________________________________________________
g 525,5 + 109 736 + 373 538 + 286

( 6 ppm Na F 464 - 747 418 - 1 409 299 - 1 347

(

5 (6) (6) (15)

R
% ' 967 + 150 11083 + 250 1163 + 466

( 18 ppm Na F : 807 -1189  : 712 - 1 299 : 653 - 2 278

( . : ' : :

f : (6) : (6) : (15)

Tableau n°® 14

Accumulation de F~ dans les arétes et 1'épine dorsale des poissons Salmo gardnairii en fonction du

temps. Les chiffres expriment les moyennes ainsi que la valeur minimale et maximale observés. Entre parenthéses :

nombre d'analyses.
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B - ACTION DU PHOSPHOGYPSE ET DE F~ ISSU DU PHOSPHOGYPSE

Ces expériences avaient pour but de comparer 1'action récipro-
que du F~ fourni sous forme de Na F et du phosphogypse, surtout pour ce
qui concerne 1'accumulation de cet élément. Par ailleurs, des expérimen-
tations ont été réalisées avec Ca FZ’ qui a été démontré comme insoluble
dans 1'eau de mer, pour déterminer 1‘'action du matériel en suspension
dans les accumulations observées de F .

Les protocoles expérimentaux d'élevage et d'analyses sont iden-
tiques & ceux décrits précédemment (chapitre II). ‘

Comme pour les expériences effectues avec Na F, 1'eau des
bacs, contaminée ou non, a été renouvelée toutes les 24 heures. Il était
nécessaire de connaitre les concentrations réelles de F~ dans les bacs
expérimentaux en fonction de 1'apport de phosphogypse et de Ca FZ'

( Vamr.dé © 0 g/ : 1 g/1 10 /1 50 g/1 100 g/1 3
S S e S S )
é 6 h 1,6 2,8 5,8 9,4 14,1 §
%u IRV S S -"Ié:;"i
§ """"" 23 b ona b oss L osd i owme i J?i
% -------- D N 2&:;
%123 A B Qé-,é"i
% ------- w5 L R O R QIQ
% """""" P T R ;Q'Qni

Tableau n® 15

Dissolution du phosphogypse. Concentration en ppm de F~ observée
au cours du temps en fonction de 1a quantité de phosphogypse ajoutée.
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IT apparait (Tableau n° 15) que le phosphogypse libére du fluor.
I1 est 3@ noter également que dans le cas de nos expériences, les quantités
de F~ 1ibéré ne sont pas proportionnelles & la quantité de phosphogypse
ajouté. Ceci est di au fait que les expériences de dissolution ont été
effectuées dans une enceinte pour laquelle le volume d'eau est par défini-
tion "fini",

Pour une expérience de 24 heures, des apports de phosphogypse
de 0,250 et 1,0 gm/litre d'eau de mer occasionnent une concentration de F
de 2,05 et 4 ppm de F~ (Tableau n°® 16). Par contre Ca F,, comme cela a
été précédemment montré, ne libére pas d'ion F ; les concentrations ob-
servées n'étant pas différentes de celles mesurées dans 1'eau de mer.

{ : : -

( : Ajout dans 1'eau : Concentration de F dans 1'eau de mer)
( e L e e e e e e e e ;
§ 50 mg/1 1,43 )
g Ca F2 e N P PP R e e e %
( 250 mg/1 1,53 )
S S S )
( )
( 250 mg/1 2,05 )
( Phosphogypse ,=========-- St ittt ittt )
i 1 g/1 4,00 }
( )

Tableau n°® 16

Solubilité de Ca F2 et du phosphogypse.
Concentration réelle de F_ dans 1'eau en fonction des ajouts de
Ca F2 et phosphogypse aprés 24 heures.

.

1) Action sur la 1étalité

Les expériences ont été réalisées sur la moule Mytilus edulis
et 1a ~revette Penaeus japonicus.

Pour ce qui concerne la moule, les expériences effectuées pour
des contaminations de 1 gm/litre de phosphogypse et 0,25 gm/litre de
~Ca F2 ne témoignent d'aucune mortalité significative des organismes pen-
dant la durée de 1'expérience, c'est & dire 20 jours.

Aucune mortalité n'est &galement observée pour la crevette
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Penaeus japonicus pour des concentrations de phosphogypse de 0,1 g/1,
0,2 gm/1 et 0,5 gm/1, et des concentrations de Ca F2 de 0,025 gm/1,

0,75 gm/1 et 0,150 gm/1 pour une expérimentation de 12 jours.

2) Accumulation du fluor dans les organismes

Les analyses ont été effectuées en considérant 3 organismes
test : 1a moule Mytilus edulie, la crevette Penaeus japonicus et la
truite Salmo gardnairit.

- - =D Tn " s T P D P AR T D D G - e W - - - -

Le tableau n® 17 montre que le fluor est accumulé dans les
moules de fagon significative, d partir du phosphogypse et & partir
du Ca FZ‘ Ces valeurs peuvent atteindre respectivement 70 et 250 fois
les valeurs observées pour les organismes témoins.

: - )
% Contamination : Concentration de F g
. )
( Témoin 1,9 ppm )
e |
( 1 g/1 phosphogypse 223  ppm )
L S |
( 0,25 g/1 Ca F, : 761  ppm ;
( :

Tableau n°® 17

Accumulation de F~ dans la moule Mytilus edulis a-
prés 20 jours de contamination par le phosphogypse et Ca F2.

e 4 D o " W T D - A D e e s WD e W WS W o -

% Accumulation du fluor

Le tableau n° 18 montre que, comme pour la moule, chez la
crevette contaminée par le fluorure de calcium et le phosphogypse,
le fluor est accumulé par 1'organisme. Les concentrations observées
dans le cas du fluorure de calcium sont sensiblement identiques entre
elles, quelle que soit la quantité de Ca F, ajouté, 25, 75 ou 150 mg
de Ca Fz/litre d'eau de mer.
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é Concentration du fluor ;
( Ajout dans 1'eau )
E dans les crevettes g
% Témoin 36 g
S e |
g : 150 mg/1 1 878 )

S J )
g Ca F, : 75 mg/1 1 540 | %
% ; 25 mg/1 1 842 §
% § 500 mg/1 617 %
% Phosphogypse ; 200 mg/1 701 %
E 100 mg/1 193 3
. )

Tableau n° 18

Accumulation du fluor chez la crevette Penaeus japonicus au
bout de 12 jours de contact avec Ca F2 et phosphogypse.’

Les analyses ont été effectuées sur des pools de 5 crevettes.
Les concentrations sont exprimées en ppm.

% Accumulation des métaux

Le phosphogypse représente un ensemble de composés minéraux
faisant intervenir dans sa composition des phosphates et des &léments
fluorés, mais aussi des éléments métalliques.

A titre d'exemple, 1'accumulation de certains éléments métal-
lTiques a été déterminée chez la crevette Penaeus japonicus aprés 12 jours
de contamination par Ca F2 et par le phosphogypse. Les résultats sont
reportés sur le tableau n° 19. I1 est possible de constater que pour le
Ca F,, aucune accumulation significative des métaux étudiés n'est obser-
vée. Pour le phosphogypse, seul le fer apparait comme étant significati-
vement accumulé par les crevettes. En effet, la concentration de ce métal
dans 1'organisme témoin est de 34 ppm/poids sec et atteint 775 ppm pour
des organismes contaminés d raison de 500 mg de phosphogypse par litre

d'eau de mer.



: : : : : : : N Tl b))
Ajout dans 1'eaudemer : Cu : M : Fe : Zn : € : Pb : N : Ca : Cr )
---------------------------------------------------- .‘---_---o_--__-_-.----_---.-------_.-_-—--—-.—-------;
150 mg/1 87,0 2,2 18,7 : 66,5 0,87 <2 <1 <1l : <1
---------------------------------- SRS P RO SOOI SRS A
Ca F2 75 mg/1 75,5 2,1 21,2 ; 68,0 0,83 <2 <1 <1 <1 )
__________________________________ O SV S AU JNIE SR
: )

25 mg/1 70,6 2,1 19,3 : 69,0 0,61 <2 <1 <1 <1
( 500 mg/1 : 80,0 : 2,8 : 775 : 69,7 : 0,75 <2 <1 <1 <1 )
I o e e e e |
(  Phosphogypse : 200 mg/1 : 137,1 4,0 114 77,1 0,86 <2 <1 <1 <1 )
B e e |
( 100 mg/1 90,1 2,8 48,7 68,2 0,61 < 2 <1 <1 <1 )
( Témoin . 93,3: 3,0 : 34,3: 68,6 : 0,48 : <2 : <1 : <1 : <1 )
{ : : : : : : : : : )

Tableau n°® 19

Concentration de métaux lourds chez la crevette Penacus japonicus au bout de 12 jours de contamination

par Ca F2 et le phosphogypse.

+
¥

-917-
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Les valeurs obtenues pour Pb, Ni, Ca et Cr sont indiquées par
un seuil de détection. Malgré cela, i1 apparait que pour ces métaux au-
cune accumulation significative n'est mise en évidence.

D - - > = > - W e o a an w --

Les expériences de contamination par le phosphogypse ont été
réalisées selon différents protocoles expérimentaux. Trois types de
contamination ont &té réalisés : par plateau contenant du phophogypse
posé sur le sol du bac expérimental, par apport quotidien et réparti
sur 24 heures de 300 grammes de phosphogypse dans les bacs et par ap-
port quotidien de 1 500 gm de phosphogypse. Les modalités techniques'
précises concernant ces expériences sont décrites par ailleurs.

Le phosphogypse apporté dans Tes bacs expérimentaux subit une
dissolution et 1ibére du fluor dans 1'eau de mer.

Ajout de  :  Plateaux + 300 g/i : 1,5 kg/j
phosphogypse : phosphogypse : phosphogypse : phosphogypse

réelle moyenne

P e e et e A

(

(

( R

é Concentration F : 2,%
(

Tableau n°® 20

Concentration de F~ réelle moyenne de 1'eau d'élevage pour
des prélévements effectués dans le temps.

Entre parenthéses : nombre d'analyses effectuées.

La concentration de F~ dans 1'eau d'é&levage du témoin est com-
prise entre 1 mg/l et 1,2 mg/1.

Le tableau n° 20 montre la concentration de F~ mesurée dans
les bacs expérimentaux au cours de différents prélévements et, en fonc-
tion du mode de contazination. Ces concentrations sont variables dans
le temps mais permettent de constater que les concentrations de F~ sont
dans tous Tes cas augmentées d'un facteur sensiblement &gal ou inférieur
d 2 par rapport d la concentration du fluor contenue dans 1'eau de mer
témoin (1,2 - 1,3 ppm en moyenne). ’



g' Témoin ;1,5 ka phosphogypse/j §
f Foie : 1,5 (Pool) : 1,0 (Pool) 3
E Oeufs-ovaires i 0,6 (Pool) ; / 0,4 (Pool) g
é Testicules ; 0,5 (Pool) - ; 1,5+ 1,1 (5) ;
% Musc1es i 0,7 + 0,3 (6) ; 0,8 ¢ 0,5 (6) ;
g Peau i, 16,5 + 15,2 (6) ; 26,6 + 25,9 (6) ;
%' Branchies ; 140,9 + 70,6 (6) ; 274,3 + 222,8 (5) 3
2 Arétes ; 310 =+ 137 (15) ; 589 + 326 (10) %
C : : )

Tableau n° 21

Concentration de F~ dans les différents tissus des truites
Salmo gardnairii aprés 40 semaines de contamination.
Entre parenthéses : nombre d'analyses effectuées.

Le tableau n® 21 montre la distribution du fluor dans les
différents tissus et organes de Salmo gardnairiz aprés 40 semaines de
contamination par apport quotidien de 1 500 grammes de phosphogypse.
I1 apparait que le fluor n'est pas significativement accumulé dans le
foie, les oeufs, les ovaires, les testicules et les muscles. Des ac-
cumulations sont observées dans la peau, les branchies et les arétes.

Les arétes et 1'épine dorsale constituent, comme dans le cas
d'une contamination par Na F, le site préférentiel d'accumulation du
F~. Le tableau n° 22 montre 1'évolution de 1a concentration dans le temps
du fluor au niveau des arétes et de 1'épine dorsale. Nous pouvons cons-
tater que, quel que soit le mode de distribution du phosphogypse, des
accumulations significatives sont observées. En effet, les concentrations
mesurées sont dans tous les cas supérieures & celles observées chez les
organismes témoins. I1 est @ noter que les variations individuelles dans
un méme bac expérimental sont trés importantes. En effet, pour les orga-
nismes prélevés aprés 40 semaines d'expérimentation par exemple, 15 ana-
lyses ont été effectuées. Les moyennes obtenues présentent un écart-type
important, toujours supérieur d@ 50 % de la moyenne. C'est ainsi, par exem-
ple, que les concentrations minimales et maximales pour la contamination
1,5 kg phosphogypse par jour, aprés 40 semaines, sont respectivement
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234 ppm et 840 ppm. Pour la contahination par le plateau, ces concentra-
tions sont 257 ppm et 1 733 ppm. Les concentrations sont également trés
variables pour le témoin : 163 et 673 ppm.

( )
% 14 semaines f 28 semaines f 40 semaines ;
(Concentra- . . )
(tion eau de mer )
G S A )
( 192 + 52 279 = 108 310 £+ 137 )
( , )
( Témoin 136 - 285 187 - 487 163 - 673 ;
(

( (6) (6) (15) )
e e e )
( : 644 + 370 917 + 394 485 + 312 )
( 300 g/ : )
( : 258 - 1 339 397 - 1 518 161 - 1 284 )
(  Phosphogypse )
( 4 : (6) : (6) (15) )
e s z
( 574 + 253 : 618+ 366 : 589 % 326 )
( 1,5 kg/j : : : )
( 375 - 1 070 268 - 1 198 234 - 840 )
(  Phosphogypse )
( (6) (6) (15) )
e e e |
( 340 £ 134 464 + 144 482 + 370 )
( Plateaux : : )
( 116 - 474 : 274 - 640 : 257 - 1733 )
(  Phosphogypse : : )
E (6) : (6) oo (15) g

Tableau n°® 22

Accumulation de F~ dans les arétes de poisson Salmo gardnairi<
en fonction du temps. Les chiffres expriment les moyennes ainsi que la
valeur minimale et la valeur maximale observées.

Entre parenthéses : nombre d'analyses.

I1 apparait également que les concentrations moyennes obser-
vées ne fluctuent pas de fagon significative dans le temps. I1 semble-
rait, comme dans le cas de la contamination par Na F, que la concentra-
tion maximale au niveau des arétes et de 1'épine dorsale soit obtenue
avant 8 semaines de contamination.
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DISCUSSION

La premiére série d'expérimentation permet d'avoir une idée
concréte de 1'action de F sur la mortalité des organismes marins. I1
est évident que les résultats issus de ce type d'expérience ne peuvent
donner qu'une indication sur 1'action & court .terme du contaminant. En
particulier, c'est sur une période de 24 ou 48 heures que sont détermi-
nées les DL 50 des produits et composés potentiellement toxiques.

Dans le cadre de cette étude, il ne nous a pas paru judicieux
de déterminer la DL 50 - 24 heures ou 48 heures. En effet, les résultats
observés montrent que la mortalité des organismes, lorsqu'elle est obser-
vée, suryient aprés des temps d'expérimentation trés largement supérieurs
d 24 heures ou 48 heures. De plus, certaines des expérimentations ont été
effectudes avec des apports de 240 ppm théoriques de F . Nous avons mon-
tré que le niveau maximum de F~ pouvant &tre présent dans 1'eau de mer
se situait aux environs de 100 - 120 ppm. La détermination des DL 50,

24 heures ou 48 heures, aurait pu étre effectuée avec des concentrations
théoriques de F~ supérieures & 120 ppm. Dans ce cas, la DL 50 déterminée
n'aurait pas correspondu 3 1'action du F , mais & la synergie du F , du
Na F non dissocié et des composés Mg F2 et Ca F2' Na F non dissocié et
ces composés se présentent dans 1'eau comme du matériel en suspension.
Son action dé&létére pouvant faire intervenir des processus inhérents a
tout matériel en suspension et, en particulier, des processus de nature
physique (colmatage des branchies...).

Les résultats que nous avons obtenus sont en accord avec les
informations recueillies dans la littérature scientifique. C'est ainsi,
par exemple, que MOORE (1971) a élevé des crabes Callinectes sapidus
durant des temps variables et des concentrations variées de F~ sous
forme de Na F. Des expérimentations d'une durée de 90 jours & 100 ppm F~
et de 70 jours & 400 ppm F~ ont été réalisées sans mortalité significa-
tive de Callinectes sapidus. MOORE (1969) avait montré que les huitres
ne toléraient pas de concentrations de F_ supérieures & 32 ppm de F .
HEMENS et col. (1975) ne mettent en évidence aucune mortalité significa-
tive chez les juvéniles de mullet Mugil cephalus, la crevette Penasus
indicus et le crabe Tylodiplax blephariskios soumis pendant 113 jours &
une concentration de 5,5 ppm F . HEMENS et WARWICK (1972) précédemment '
n'avaient observé aucun effet toxique chez les poissons Mugil cephalus,
Ambassis safgha, Therapon jarbua et les crevettes Penaeus indicus et
Penaeus monodon pour des concentrations de F de 10 & 100 ppm, testées
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d des salinités variables, aprés 96 heures d'exposition. Cependant, ces
mémes auteurs montraient une mortalité significative de la moule Perna
perna aprés 5 jours d'expérimentation et une concentration de F  de

7,2 ppm. Cependant, ces auteurs considérent que les mortalités observées

de Perna perna semblent plus sous la dépendance d'une synergie F - absence
de nutrition que sous la dépendance de F~ seul. En effet, les expériences
qui ont duré 20 jours ont été effectuées sans apport de nourriture aux
organismes testés et les mortalités observées dans les bacs témoins étaient
importantes (jusqu'a 60 %). Ceci est & mettre en rapport avec nos propres
résultats obtenus chez Artemia salina qui montrent que 1'absence de nour-
riture peut étre le facteur prépondéranf de mortalité.

L'étude de fonctions physiologiques et &thologiques permet la
détermination plus fine de 1'action du F sur les organismes marins, que
celle obseryée par la détermination des doses 1étales.

Les tests effectués sur 1'algue monocellulaire Tetraselmis
suesstica montrent que la croissance de celle-ci, exprimée par la multi-
plication cellulaire, n'est pas affectée pour des concentrations de 3
et 6 ppm pendant la durée de 1'expérience. Ces résultats sont en accord
avec ceux obtenus par OLIVERA et col. (1978). Ces auteurs étudient 1'ac-
tion de F~ sur la croissance de 12 souches d'algues monocellulaires pour
des concentrations allant jusqu'a 100 ppm. Pour les expérimentations
effectuées a 100 ppm, ces auteurs notent que trois souches phytoplancto-
niques ont leur croissance inhibée de 25 & 30 % par rapport aux souches
témoins. Par contre, la croissance des 12 souches n'est pas affectée pour
des concentrations de 50 ppm de F . Ces auteurs notent, en outre, une
possible stimulation de la croissance pour des concentrations de F~ infé-
rieures & 10 ppm. Ces résultats sur la croissance des algues sont confir-
més par les travaux de MALEWITCZ et col. (1973) qui notent que le méta-
bolisme du CO2 n'est pas affecté par des concentrations de F~ de 50 ppm.

Les expériences effectuées sur la croissance des organismes,
appréciée par la longueur (Artemia sclina) ou le poids (Haliotis tubercu-
tata) n'ont pas permis de mettre en évidence 1'action du F~ pour des con-
centrations de 3 et 6 ppm dans le premier cas, et ont montré une action
significative dans le deuxiéme cas pour des concentrations égales ou su-
périeures & 60 ppm. La variation de croissance pondérale de 1'ormeau a
pour origine une diminution de Ta quantité quotidienne de nourriture
ingérée par les ormeaux pour ces concentrations.
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Des expériences similaires sur la croissance ont été effectuées
par HEMENS et col. (1975) sur le mullet (Mugil cephalus), la crevette
(Penacus indicatus) et le crabe (Tylodiplax blephariskios). Ces expérien-
ces ont été effectuées pendant 68 et 113 jours pour des concentrations
de 5,0 - 5,8 ppm F~. Sur 1'ensemble des expériences réalisées, les auteurs
notent que, des variations de troissance peuvent étre observées pour cer-
tains bacs expérimentaux. Cependant, ces auteurs "suspectent” que ces
différences ne sont pas causées par la présence ou 1'absence de fluor
mais qu'elles sont dues aux différences dans la disponibilité en nourri-
ture au cours de la réalisation de 1'expérience.

Les expériences traitant du ﬁouvoir de fixation des organismes
(moules et patelles) n'ont, & notre connaissance, pas &té réalisées par
ailleurs en utilisant le F comme composé test. Des comparaisons ne
sont, de ce fait, pas possibles. Nous avons cependant noté que ce pouvoir
n'était pas altéré pour les concentrations testées.

La reproduction et 1'éclosion des oeufs sont des fonctions
essentielles & 1'équilibre des espéces et des &cosystémes. Nos expérien-
ces ont montré que 1'éclosion des oeufs de turbot ainsi que le pourcen-
tage des larves viables n'étaient pas affectés pour des concentrations
égales ou inférieures & 120 ppm.

Chez 1a crevette Palaemon pactificus, HEMENS et WARWICK (1972)
montrent que les processus de reproduction sont affectés pour une con-
centration de F~ égale a 52 ppm. En effet, dans les bacs contaminés, les
auteurs notent, aprés 72 jours d'expérimentation, que 12,5 % des femelles
étaient gravides avec des oeufs viables contre 57 % dans les bacs expéri-
mentaux.

CONNEL et AIREY (1979) étudient le taux de reproduction des
amphipodes Grandidierella lutosa et G. lignorum au cours d'expérimentation
allant jusqu'a 90 jours. Ces expériences portent sur 1'accroissement de
1a population des amphipodes au cours de cuatre générations successives.
Ces auteurs déterminent que la "concentration maximale acceptable de
toxique" est comprise respectivement entre 4,8 et 5,5 ppm de F et 5,5
et 6,9 de F pour ces paramétres et pour la durée de 1'expérience.

CLEVELAND et ROTHSCHILD (1952) é&tudient le métabolisme des
carbohydrates dans 1'oeuf d'oursin Echinus esculentus et, en particulier,
1'action de F_ sur 1'oxydation du fructose. Ces auteurs montrent une
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inhibition partielle (23 %) de la réaction pour une concentration de F~
de 5 X 1072 molaire (95 ppm). De méme, SATO et YOKOYA (1976) montrent
des effets inhibiteurs ou des inhibitions irréversibles sur les taux

de fécondation et le développement embryonnaire de 1'oeuf d'oursin

pour des concentrations de F~ comprises entre 50 ppm et/ou supérieures
a 3 750 ppm. '

La déterhination de la bio-accumulation du fluor montre que
les organismes marins ont un comportement variable vis-3a-vis de cet
é1ément. I1 apparait, par ailleurs, qu'il n'est pas possible de dis-
tinguer des classes d'organismes qui accumuleraient et d'autres qui
n'accumuleraient pas. Chez les mollusques, par exemple, aucune accu-
mulation significative n'est observée chez la moule aprés 30 jours de
contamination i 60 ppm. Par contre, 1a‘pate11e est 1'objet d'une trés
forte accumulation. Pour cet organisme, une accumulation significative
se produit pour des concentrations de 3 et 6 ppm.

I1 en est de méme chez les crustacés ol aucune accumulation
n'est observée chez Artemia salina aprés 40 jours de contamination &
120 ppm alors que chez la crevette Penaeus japonicus, de trés impor-
tantes concentrations de fluor, jusqu'@ 1 400 ppm, sont observées
pour 1a méme contamination aprés 13 jours d'expérimentation.

I1 est 3 noter que 1a notion de temps de contact entre 1'or-
ganisme et 1a solution contaminante semble devoir é&tre un paramétre
essentiel pour les phénoménes de bio-accumulation. En effet, nous avons
vu chez 1'ormeau Haliotis tuberculata que aucune accumulation signifi-
cative n'était observée aprés 20 jours de contamination permanente &
60 ppm alors qu'une accumulation allant croissante dans le temps est

observée aprés 45 jours de contact organisme-contaminant.

IT semblerait que, aprés une période de contact organisme-
contaminant, les conditions d'accumulation du F~ dans 1'organisme
soient réunies. Nous ne pouvons préjuger queiles sont ces conditions
qui relévent certainement de 1a biochimie et du fonctionnement des
"barriéres physiologiques" (probléme des membranes cellulaires et
de régulation des échanges ioniques) que les organismes opposent
aux agressions dont ils peuvent &tre 1'objet et & la rupture ou &
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1'épuisement de ces "barriéres" aprés un contact prolongé avec le conta-
minant.

I1 apparait, et ceci est connu depuis longtemps, que la méta-
bolisation du fluor est d'autant plus importante que le métabolisme cal-
cique de 1'organe ou de 1'animal est lui-méme plus important. C'est ain-
si, par exemple, que les accumulations les plus significatives sont ob-
servées dans 1'exosquelette chez 1a crevette et dans 1'épine dorsale chez
la truite. De méme, si 1'on compare des organismes appartenant 3 une méme
classe, la moule et la patelle, par exemple, on constate que 1'accumula-
tion de F chez la patelle, ol le métabolisme calcique dans la chair est
élevé, est plus importante que chez la moule qui posséde un métabolisme
calcique moins important. Les concentrations de Ca dans la chair de pa-
telle étant environ 10 fois plus élevées que dans la chair de moule
(VINOGRADOV 1953).

L'importance du métabolisme calcique apparait comme le facteur
essentiel sur le potentiel d'accumulation du fluor aux concentrations
testées les plus basses. C'est ainsi que des accumulations n'ont pas éts

observées pour la moule, par exemple, quelle que soit la concentration
de F~ dans 1'eau de mer ou que des accumulations se produisent pour les
concentrations les plus élevées, ormeaux par exemple. Par contre, des
accumulations significatives sont observées pour les plus basses concen-
trations testées (3 ppm réels) pour des organismes possédant des struc-
tures calcifides (crevettes) ou 3 métabolisme calcique intense (chair de
patelle). Pour la truite Salmo gardnairii, les études effectuées montrent
que les tissus & métabolisme calcique faible (foie, testicules, ovaires-
oeufs, muscles) ne sont 1'objet d'aucune accumulation significative alors
que, les tissus ou organes présentant des structures calcifiées, peau
(avec écailles), branchies et surtout é&pine dorsale accumulent F~ de fa-

¢on significative & la concentration testée la plus faible (= & ppm).

L'importance de 1a nature du tissu, calcique ou non, et du mé-
tabolisme général du calcium dans les tissus est ~onfirmée par les tra-
" vaux de MOORE (1971) et de WRIGHT et DAVISON (1975) chez les crabes Cal-
linectes sapidus et Carcinus maenas pour lesquels les accumulations les
plus significatives sont observées dans 1'exosquelette. Cependant, les
travaux de MOORE (1971) montrent qu'en milieu saumdtre (Salinité 8 -
12°/00), le fluor était accumulé dans les muscles et 1'hépatopancréas
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du crabe Callinectes sapidus pour des concentrations de F égales ou su-
périeures & 8 ppm. Les résultats obtenus chez la crevette Penaeus Japo-
nicus confirment cette possibilité d'accumulation de F~ au niveau des
structures musculaires et de 1'hépatopancréas chez les crustacés.

D'une fagon générale, les analyses quantitatives au niveau d'un
tissu ou d'un organisme ne permettent pas de déterminer des varjations
globales de F~ au niveau de cet organe ou de cet organisme. Dans le cas
de variations non significatives, cela ne préjuge pas des possibilités
existantes d'accumulation dans des structures spécialisées et réduites
de ce tissu ou de cet organisme, plus particuliérement certaines cellules
ou structures cellulaires. Cette accumulation qui peut &tre ponctuelle-
ment importante ne peut pas étre mise en évidence par une analyse quan-
titative globale.

Les tests effectués avec le phosphogypse ont permis de mon-
trer que, dans les conditions expérimentales de concentration ou de
distribution dans les bacs, le phosphogypse n'avait pas d‘action 1&-
tale sur les organismes testés. DARMOUL et VITIELLO (1980) ont montré
que les DL 50, 48 heures ou 96 heures, pour des organismes tels que
Sphaeroma serratum, Mytilus gaZZoprovincidZis, Cymodoce truncata, Nassa
corniculum, Venerupis decussatus, faisaient intervenir des quantités de
phosphogypse de 14 grammes & 43 grammes par litre d'eau de mer.

Les phénoménes d'accumulation de fluor, 1i@ & la présence de
phosphogypse dans les bacs expérimentaux, apparaissent comme significa-
tifs pour les organismes testé&s, moules, crevettes et truites.

La comparaison entre les accumulations de fluor selon le mode
de contamination, Na F ou phosphogypse, apparait'particui1érement in-
téressante. En effet, il a &té montré que aucune accumulation signifi-
cative de fluor n'était observée chez Mytilus edulis lorsque la conta-
mination était effectuée avec Na F et ce, pour des concentrations de
F~-dans 1'eau-allant jusqu'a 60 ppm. Or, lorsque la zontemination est
effectuée par le phosphogypse ou par Ca F2, des accumulations signifi-
catives de fluor sont observées dans les organismes. Dans le cas de
Ca F2, i1 a &té montré que la libération de F~ dans 1'eau de mer &tait
nulle. Dans le cas du phosphogypse, il a &té montré que la concentra-
tion du fluor sous forme F dans 1'eau de mer des bacs contenant 1 gram-
me de phosphogypse par litre était égale & 4 ppm dans les conditions
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expérimentales (eau des bacs et contaminant renouvelés tous les jours).
Pour des concentrations de F~ dans 1'eau de mer allant jusqu'ad 60 ppm,
aucune accumulation n'est observée. L'accumulation de fluor observée

en contaminant 1'eau par le phosphogypse n'est donc pas redevable du
fluor sous sa forme F qui est 1ibéré par le phosphogypse dans 1'eau de
mer. Cette accumulation doit concerner des particules de phosphogypse
en suspension dans 1'eau et, &tre probablement redevable de processus
physiques : adsorption, transit dans le trachus digestif...

Les résultats obtenus pour Ca F2 confortent la thése de 1'ac-
cumulation du fluor par la moule sous forme liée & une particule. En
effet, Ca F2 qui est insoluble, est lui méme fortement accumulé par

1'organisme.

Une évaluation de méme nature peut étre effectuée dans le cas
de la crevette Penaeus japonicus. En effet, en présence de concentrations
de F~ de 3 ppm et 6 ppm introduits sous forme Na F; des concentrations

respectives de fluor de 48,8 ppm et 117 ppm étaient mesurées dans les
crevettes (les échanti]1ons témoins présentaient des concentrations de
27,4 ppm). Lorsque la contamination est effectuée par le phosphogypse,

a raison de 100 mg/1, 200 mg/1 et 500 mg/1, les concentrations de F~
réelles mesurées dans 1'eau sont inférieures & 2,80 ppm, alors que les
concentrations de fluor mesurées dans les crevettes sont respectivement
de 193 ppm, 701 ppm et 617 ppm. I1 apparait donc que dans le cas de la
contamination par le phosphogypse, la contamination des crevettes est
plus redevable du phosphogypse considéré comme une particule en suspen-
sion dans 1'eau que du fluor 1ibéré sous la forme F par le phosphogypse.
Cette accumulation pouvant se faire, comme 1'hypothése en est émise pour
1a moule, par des processus de nature physique (adsoption au niveau des
branchies, passage dans le trachus digestif entre autres).

Cependant, et plus particuliérement dans le cas de la crevette,
i1 est certain que 1'accumulation du F~ sous forme jonisée ou soluble
peut exister comme cela a été démontré avec 1'utilisation du Na F au
niveau du muscle, de 1'h&patopancréas, mais surtout de 1'exosquelette.

L'étude de 1'accumulation d'é1éments métalliques qui peuvent
étre 1i8s a la présence de phosphogypse dans les bacs expérimentaux
montre que seul le fer est accumulé de fagon significative.
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L'accumulation du fluor chez la truite Salmo gardnairii montre
que aussi bien avec Na F qu'avec le phosphogypse, le fluor n'est pas ac-
cumulé dans les organes et tissus tels que le fdie, les oeufs-ovaires,
~les testicules, les muscles, mais que des accumulations significatives
se produisent dans les deux cas au niveau de la peau, des branchies et
surtout des arétes et de 1'épine dorsale.

L'accumulation de fluor au niveau des arétes et de 1'épine
dorsale par contamination par le phosphogypse ne peut pas étre redeva-
ble comme nous 1'avons démontré dans le cas de la moule et en grande
partie de l1a crevette de processus d‘accumulation de nature physique,
de phosphogypse particulaire en suspension dans le milieu. L'incorpo-
ratjon de F_ au niveau des structures osseuses ne peut pas s'effectuer
au niveau de 1'os par simple adsorption par exemple. Les analyses de
F~ dans les bacs contaminés par le phosphogypse montrent que les con-
centrations moyennes de cet élément dans les bacs expérimentaux sont
respectivement de 2,2 ppm, 1,6 ppm et 2,1 ppm (voir Tableau n° 20)
selon le mode de contamination (plateau, apport de 300 g/jour, apport
de 1 500 g/jour respectivement). Or, nous constatons que dans le cas
des concentrations minimales (1,6 ppm), des accumulations significati-
ves de fluor sont observées dans les truites, essentiellement au ni-
veau des arétes. Les concentrations moyennes de F~ dans 1'eau des bacs
témoins é&taient, au cours du temps, de 1,1 £ 0,1 ppm. I1 s'avére que
des accumulations de F au niveau des structures calcifiées (aréte -
épine dorsale) peuvent s'opérer chez la truite Salmo gardnairii &
partir de concentrations de F~ dans 1'eau de mer peu supérieures aux
concentrations témoins et/ou d partir de 1'assimilation de particules
de phosphogypse contenues dans 1'eau de mer. Les modalités de métabo-
lisation de F~ au niveau des structures calcifiées n'ont pas &té
‘T'objet d'investigation permettant de démontrer si le phosphogypse
contenu dans 1'eau de mer transitant dans le trachus digestif pouvait
étre 1'objet d'une assimilation et d'une métabolisation permettant
sa mobilisation au niveau des structures calcifiées. Cependant, il y
a tout lieu de supposer que 1'assimilation et 1'incorporaticn de F~
au niveau des structures calcifiées s'effectuent pour la truite & par-
tir du F~ jonique ou solubilisé contenu dans 1'eau de mer. En effet,

Ta mobilisation du fluor au niveau de 1'épine dorsale a &té mise en
dvidence dans le cas d'une contamination par Na F.
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I1 est & noter également que 1'incorporation du fluor au niveau
des structures calcifiées et plus particuliérement de 1'épine dorsale -
arétes semble sous la dépendance de 1'dge de 1'organisme. C'est ainsi que
pour les organismes témoins, maintenus pendant 40 semaines en bacs expé-
rimentaux, les truites sont passées de 1'état juvénile (quelques centimé-
tres de long) & 1'état adulte (sexuellement mature) or, il est & noter
que les concentrations de fluor dans 1'épine dorsale sont, chez 1'animal
adulte, significativement supérieures d celles observées chez les juvé-
niles. Par ailleurs, les variabilités individuelles sont telles, que pour
40 semaines d'expérimentation, les concentrations les plus élevées dans
les &pines dorsales des organismes témoins sont supérieures aux concen-
trations les moins élevées dans les organismes contaminés par Na F ou
le phosphogypse. Ces notions de variation individuelle et de variation
en fonction de 1'dge apparaissent essentielles dans 1'interprétation des

résultats issus des études de contrdle ou de recherche in situ.
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v CONCLUSIONS

Au cours des différentes expérimentations, 1'action du fluor
a été testée sur trois types de paramétres :

- Mortalité des organismes
- Fonctions éthologiques
- Bio-accumulation

Pour les différents tests concernant la mortalité des orga-
nismes, faisant intervenir des temps variables d'expérimentation et
des éoncentrations variables de F  sous forme de Na F, les constats
suivants ont &té effectués.

% Pour 1'artémie Artemia salina, dans des conditions
normales de salinité et de nutrition, des concentrations de 120 ppm de
F~ n'occasionnent pas de mortalité significative. Dans des conditions
pénalisantes de salinité et/ou de nutrition, les mortalités observées
sont sous la dépendance de ces conditions et indépendantes des con-
centrations de F .

% Pour le crabe Carcinus maenas, aucune mortalité siani-
ficative n'a été observée pour des concentrations de fluor allant jus-
qu'd 240 ppm sous forme Na F, Lorsque des mortalités sont observées, el-
les sont sous la dépendance de la salinité,

% Pour la crevette Penaeus japonicus, aucune mortalité
significative n'a &té observée pour des concentrations de fluor infé-
rieures ou égales a 60 ppm. Des mortalités significatives ont été ob-
servées pour des concentrations égales & 120 ppm.

% Pour la patelle Patella vulgata, aucune mortalité si-
gnificative n'est observée pour des concentrations égales ou inférieures
da 100 ppm. :

% Pour la moule Mytilus edulis, dans des conditions nor-
males de salinité, aucune mortalité significative n'est observée pour
des concentrations de F~ &gales ou inférieures & 50 ppm. Des mortalités
significatives sont observées pour la concentration '100 ppm.
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% Pour 1'ormeau Haliotis tuberculata, aucune mortalité si-
gnificative n'est observée pour des concentrations égales ou inférieures
a 60 ppm. Une mortalité significative est observée pour la concentration
120 ppm.

% Pour les larves de coquilles Saint-Jacques Pecten maxi-
mus, aucune mortalité n'est observée pour des concentrations égales ou
inférieures & 20 ppm. Des mortalités significatives sont observées pour
des concentrations &gales ou supérieures & 60 ppm.

I1 ressort de 1'étude de 1'action 1étale du fluor sous forme
Na F, synthétisée sur Te tableau n° 23, que dans les conditions expéri-
mentales décrites, ou bien aucune mortalité significative n'est observée,
ou bien les mortalités significatives mises en évidence le sont pour des
concentrations de fluor dans 1'eau de mer égales ou supérieures & 60 ppm.

Pour les différents tests concernant les fonctions é&thologiques,
les constats suivants ont été effectués.

* Pour 1'algue unicellulaire Tetraselmis suessica, aucun
effet sur la croissance (division cellulaire) n'a &té observé pour des
concentrations de 3 et 6 ppm de fluor.

% Pour 1'artémie Artemia salina, aucun effet sur la crois-
sance (taille) n'a &té observé pour des concentrations de 3 et 6 ppm de
fluor.

% Pour la moule Mytilus edulis, des concentrations de 3 et
6 ppm de fluor n'affectent pas le pouvoir de fixation au substrat.

% Pour la patelle Patella vulgata, le pouvoir de fixation
n'‘est pas affect@ pour des concentrations égales ou inférieures & 120 ppm.

% Pour 1'ormeau Aaliotis tuberculata, le taux de nutrition
(quantité journaliére de nourriture ingérée) n'est pas affecté pour des
concentrations de F~ égales ou inférieures 3 20 ppm. Ce taux de nutrition
est affecté pour des concentrations de F_ égales ou supérieures a 60 ppm.

% Pour le turbot scophtalarus maximus, 1'éclosion des oeufs
n'est pas affectée pour des concentrations de F &gales ou inférieures &
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120 ppm. Le pourcentage de larves viables issues des oceufs n'est pas af-
fecté pour des concentrations égales ou inférieures & 120 ppm.

IT ressort de 1'étude de 1'action du fluor sous forme Na F sur
certaines fonctions &thologiques, synthétisée sur le tableau n° 24, que
dans les conditions expérimentales décrites lorsque des effets signifi-
catifs ont &té observés, les concentrations de F~ dans les milieux ex-
périmentaux étaient égales ou supérieures d& 60 ppm.

L'étude de la bio-accumulation du fluor a permis de faire les
constats suivants.

* Pour 1'algue Tetraselmis suessica, des accumulations
significatives de fluor sont observées pour les concentrations testées,
comprises entre 10 et 60 ppm.

% Pour 1'artémie Artemia salina, aucune accumulation
significative n'est observée pour les concentrations testées, comprises
entre 10 et 120 ppm.

% Pour la crevette Penaeus japonicus, des accumulations
significatives ont été observées pour les concentrations testées, com-
prises entre 3 et 120 ppm.

3 Pour la moule Mytilus edulis, aucune accumulation si-
gnificative de fluor n'est observée pour les concentrations testées,
comprises entre 3 et 60 ppm.

% Pour la patelle Patella vulgata, des accumulations si-
gnificatives de fluor sont observées pour les concentrations testées,
comprises entre 3 et 120 ppm.

% Pour 1'ormeau Haliotis tuberculata, aucune accumulation
significative n'est observée pour les concentrations testées de 3, 6 et
20 ppm. Des accumulations significatives sont observées pour les concen-
trations 60 et 120 ppm.
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Tetraselmis suessica '

Artemia salina
Mytilus edulis

Patella vulgata

Haliotis tuberculata :

Scophtalamus maxtmus |

Fonction testée

Multiplication
cellulaire

Croissance
Fixation
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Nutrition - Poids

Eclosion des oeufs
Larves viables

.

Temps
d'exposition

.
A

.

Concentration
maximale
testée

120
120
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Concentration
ol apparait
Effet "
significatif _ Veffet
(ppm)
X 60
X : 240
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Synthése des observations effectuées concernant 1'action du fluor (Na F) sur certaines fonctions &thologiques.

X : Effets significatifs
— : Effets non significatifs

Tableau n° 24
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% Pour la truite Salmo gardnairii in toto, des accumulations
significatives ont &té observées pour les concentrations testées, égales
ou inférieures a 12 ppm.

La détermination quantitative des sites préférentiels de fixa-
tion du fluor a été effectuée chez la crevette Penaeus japonicus et chez
la truite Salmo gardnairii. Dans les deux cas, le site préférentiel con-
cerne les tissus calcifiés ou possédant des structures calcifiées : exos-
quelette chez la crevette ; peau, branchies et surtout épine dorsale chez
la truite,

Chez la truite, aucune accumulation significative de fluor n'est
observée au niveau des oeufs-ovaires, des testicules, du foie et des mus-
cles. Chez la crevette, les analyses effectuées pour la concentration 60
ppm ont montré que le muscle et 1'hépatopancréas pouvaient accumuler le
fluor de fagon faible, comparée 3 1'accumulation dans 1'exosquelette, mais
cependant significative.

L'ensemble des résultats concernant la bio-accumulation du fluor
fourni sous forme Na F est synthétisé dans le tableau n°® 25.

I1 ressort également de 1'étude de la bio-accumulation de F~
que celle-ci concerne essentiellement, soit les tissus calcifiés ou pos-
sédant des structures calcifiées, soit des organismes pourvus d'un méta-
bolisme calcique intense.

La notion de temps de contact entre 1'organisme et le contami-
nant peut apparaitre comme un facteur important pour la bio-accumulation ;
celle-ci pouvant n'entrer en jeu qu'aprés quelques jours, sinon semaines,
de contact entre 1'organisme et le contaminant. Ce principe, qui dans
1'état actuel de nos connaissances ne peut étre extrapolé 3 toutes les
espéces, est applicable et démontré pour 1'ormeau.

Les études effectuées concernant la contamination par le phos-
phogypse ont permis, dans les conditions expérimentales mises en oceuvre,
de faire les constats suivants :

% Aucune mortalité significative n'a &té observée pour les
organismes testés.



Tableau n°® 25

Synthése des observations effectuées concernant 1a bio-accumulation du fluor (Na F).

(@ | )
% Temps Gamme de | Concentration )
L concentrations . présentant un )
g' Organisme ou tissu d’expérience testées s?gﬁ???lg%}:: : effet significatif;
( (Jours) (ppm) : (ppm) )
(e e e e e e e e e )
(T T T T T T )
g Tetraselmis suessica 28 10 - 120 X 10 ;
(T T T T e )
é Artemia salina 40 10 - 120 - - g
e )
(  Penaeus japonicus )
( )
( In toto 30 3 -120 X 3 )
( Muscle 15 60 X 60 )
( Exosquelette 15 60 X 60 )
g Hépatopancréas 15 60 X 60 ;
S )
g Mytilus edulis - 14 et 30 3 - 60 - - g
e )
g Patella vulgata 60 3 - 120 X 3
e )
( Haliotis tuberculata 45 3 - 126 X 60 )
e e |
( Truita salmo )
( )
( In toto 110 3- 12 X 12 )
( Muscle 280 18 - - )
( Ovaire-oeufs 280 18 - - )
( Testicules 280 18 - - )
( Peau 280 18 X 18 )
( Branchies 280 18 X 18 )
é Arétes-épine dorsale 280 6 - 18 X 6 ;
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* Des accumulations de fluor oht été observées chez tous
les organismes testés : moules, crevettes, poissons. Dans ce cas, une
distinction doit é&tre effectuée entre 1a contamination par 1'ion F~
issu de la dissolution du phosphogypse et le fluor contenu dans le
phosphogypse en suspension dans 1'eau. La comparaison des résultats con-
cernant la bio-accumulation du fluor & partir du Na F, d'une part, et
du phosphogypse, d'autre part, a permis de montrer :

- Pour la moule Mytilus edulis, la bio-accumulation
du fluor ne concerne pas la forme ionique F~ mais le fluor minéral, 1ié
aux particules de phosphogypse contenues dans le miljeu. Cette accumula-
tion de particules de phosphogypse se fait trés certainement par des
processus de nature physique : adsorption sur les tissus en contact avec
1'eau, filtration, transit dans le trachus digestif... Ceci revét une
grande importance dans le cadre des analyses de contrdle ou des program-
mes de recherche 7n s<tu ; & savoir si le fluor analysé correspond & une
assimilation réelle par 1'animal ou @ une simple contamination physique
de celui-ci, au méme titre que n'importe quelle autre particule en sus-
pension.

- Pour la crevette Penaeus japonicus, en présence de
phosphogypse, 1'accumulation du fluor concerne essentiellement le fluor
minéral 1i& aux particules de phosphogypse en suspension dans 1'eau de
mer ; cette accumulation se faisant certainement, comme pour la moule,
par des processus de nature physique. Cependant, i1 n'est pas certain
que, pour Pernaeus japonicus, cette accumulation de fluor ne concerne que
du fluor minéral particulaire. En effet, les travaux effectués avec Na F
montrent que la crevette accumule également le fluor sous forme soluble
jonique.

- Pour la truite Salmo truita, comme dans le cas de
1a contamination par Na F, 1'accumulation du fluor, issu du phosphogypse,
s'effectue au niveau des tissus et organes présentant des structures cal-
cifiées, essantiellement les arétes et 1'épine dorsale. L'accumulation
du fluor dans les arétes et 1'épine dorsale ne peut pas mettre en jeu de
simples processus physiques, mais des processus chimiques et biochimiques.
Ces derniers concernent le fluor sous forme ionique ; ceci a été démontré
dans le cas de la contamination par Na F, majs peut étre également le fluor
minéral 1ié aux particules de phosphogypse qui, aprés ingestion seraient
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assimilées par 1'animal. Cette derniére éventualité ne constitue qu'une
hypothése dans 1'état actuel de nos connaissances.

Les travaux effectués sur 1'accumulation du fluor par la truite
Salmo truita ont permis de montrer que de grandes variations individuelles
existaient au niveau des arétes et de 1'épine dorsale et en outre que les
concentrations du fluor dans ce tissu semblajent &tre fonction de 1'dge des
individus. Ces deux notions devront &tre prises en compte pour toute étu-
de traitant du contrdéle de la contamination 7n situ.

Les analyses concernant 1'accumulation des métaux qui pourraient
éventuellement étre 1iés au phosphogypse, en considérant la crevette Pe-
naeus japonicus comme organisme test, ont montré que parmi les métaux ana-
lysés, seul le fer semblait devoir étre 1'objet d'une accumulation signi-
ficative.
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