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RESUME

Un suivi exploratoire des stéroides et des phénols
a été réalisé dans 15 petits tributaires agricoles du
Québec méridional au cours de la période de
2003 a 2011. Les concentrations sous forme
dissoute (< 0,45 um) ont été mesurées a une
douzaine de stations au cours de la période
de 2003 a 2006, de mars a novembre, a une
fréquence d'une fois tous les deux mois. Les
concentrations de I'échantillon complet (non filtré)
ont été mesurées mensuellement & trois stations
d'avril 2010 a mars 2011. Les résultats de phénols
ont été comparés aux criteres de qualité de I'eau
de surface du Québec. Dans le cas des stéroides,
en I'absence de critére, les résultats d’estrogénes
ont été comparés aux valeurs seuils basées sur
des concentrations prédites sans effet sur les
écosystémes proposées dans la littérature
scientifiqgue pour 'Amérique du Nord et I'Europe.

Au cours de la période de 2003 a 2006, a toutes
les stations, les concentrations de I'hormone
17B-estradiol ont atteint occasionnellement des
valeurs supérieures a la limite de détection (LD) de
la méthode analytique et a la valeur seuil d'effet
aigu pour la protection de la vie aquatique. La
détection de cette substance durant la période de
reproduction des poissons est préoccupante. La
concentration moyenne de cet estrogéne a aussi
dépassé la valeur seuil deffet chronique a la
plupart des stations. Les concentrations des
autres hormones analysées et des phénols ont
dépasseé la LD a certaines stations, sans toutefois
atteindre les valeurs seuils ou les critéres. Leur
effet estrogénique potentiel sur les organismes
aquatiques s'ajoute toutefois a celui de
17B-estradiol. Au cours de I'année 2010-2011, les
valeurs des composés hormonaux mesurées a

trois stations ont toutes été inférieures ala LD. Les
résultats du suivi des stérols confirment le potentiel
du coprostanol et du cholestérol comme indicateur
des sources fécales d’origine animale et humaine
dans les petits tributaires agricoles. Les valeurs de
phénols sont demeurées sous les valeurs des
criteres de qualité de I'eau.

Les corrélations obtenues entre les concentrations
d’hormones (17p-estradiol et estrone) dans les
cours d’eau et les indicateurs de pression dans les
petits bassins versants étudiés tendent a confirmer
que I'élevage en est la principale source. L'apport
d’hormones au cours d'eau peut se produire
directement par les déjections du bétail qui y a
acces, par le lessivage des amas de fumier ou
encore par le ruissellement ou le transport dans les
drains souterrains a la suite de I'épandage de
fumier ou de lisier sur les terres agricoles.
L'absence de corrélation significative avec la
densité humaine ainsi que la faible proportion de
la charge estimée de 17(3-estradiol associée aux
eaux usées domestiques suggérent que les
apports des humains dans ces bassins sont
mineurs.

Ces résultats exploratoires sont un argument
supplémentaire pour la poursuite des efforts en vue
de réduire davantage la pollution d’origine agricole.
Certaines mesures agroenvironnementales de
réduction des concentrations de phosphore et
d’'azote dans les cours d’eau, comme le retrait du
bétail des cours d’eau, I'entreposage étanche des
déjections animales et leur incorporation au sol &
I'épandage, pourraient contribuer a la réduction de
la concentration des hormones. L'information sur le
sujet est cependant limitée.
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INTRODUCTION

Les substances ayant le potentiel de perturber le
systeme endocrinien des organismes aquatiques,
comme les stéroides, ont fait I'objet d’'un intérét
émergent au cours des derniéres décennies.
L’hormone 17B-estradiol (E2 ou E2B) et ses
dérivées l'estrone (E1) et l'estriol (E3) sont des
stéroides excrétés naturellement par les animaux
et les humains qui possédent un potentiel
estrogénique élevé. Certaines familles de
poissons, comme les salmonidés, sont
particulierement sensibles a de trés faibles
concentrations de 173-estradiol ou d’estrone dans
I'eau, de I'ordre du nanogramme (ng) par litre. Des
hormones de synthése sont également utilisées
dans certaines productions animales pour stimuler
la croissance (Cécyre, 2013) et, chez les humains,
dans les contraceptifs et a des fins thérapeutiques.
D’autres substances de la catégorie des phénols
et des pesticides peuvent également produire des
effets estrogéniques, mais a des concentrations
beaucoup plus élevées.

Les suivis ponctuels réalisés par le ministére du
Développement durable, de 'Environnement et de
la Lutte contre les changements climatiques
(MDDELCC) dans certaines grandes riviéres au
Québec et dans le fleuve ont permis de détecter
un nombre limité de substances hormonales, en
tres faible concentration (MDDEP, 2011; MDDEP,
2012; Berryman, Rondeau et Trudeau, 2014;
MDDELCC, 2017; Comtois-Marotte et autres,
2017). Par contre, un suivi réalisé dans un micro-
bassin versant agricole au Québec, dans un
secteur de la riviere Bras  d'Henri
drainant 2,36 km?, a montré des valeurs élevées
(jusqu’a 58 ng/l) d’estrone dans I'eau a la suite de
'épandage de déjections porcines et bovines
(Lafrance et Caron, 2013).

Dans plusieurs petits tributaires des rivieres et des
lacs, la concentration des productions agricoles a
entrainé une contamination importante des cours
d’'eau. Les diverses mesures mises en place au
cours des dernieres décennies, comme
I'entreposage des déjections animales et le retrait
du bétail des cours d’eau, ont permis de diminuer
les concentrations de phosphore, d'azote et de
coliformes fécaux, qui demeurent toutefois a des
niveaux problématiques (Patoine et d'Auteuil-
Potvin, 2013; 2015). Les stéroides contenus dans
les déjections des animaux d'élevage pourraient

aussi se retrouver dans les petits tributaires a des
niveaux problématiques. lls peuvent atteindre les
cours d’'eau par rejet direct du bétail y ayant libre
acces, par les écoulements en provenance des
amas de fumier ou par I'eau de ruissellement et de
drainage des parcelles d'épandage et des
paturages. Les rejets des humains traités et non
traitts (MDDEP, 2011) peuvent également
contribuer aux apports d’hormones dans le milieu
aquatique.

Les petits tributaires présentent un intérét non
seulement comme milieu de vie pour diverses
espéces de poissons, mais également comme lieu
de reproduction de certaines espéces vivant en
riviere ou dans le fleuve. De plus, la taille de ces
tributaires facilite I'émergence de projets collectifs.
Une meilleure connaissance des stéroides
présents dans les petits tributaires agricoles
pourrait aider a trouver de nouvelles avenues de
solutions.

Dans le but d’améliorer les connaissances sur la
problématique reliée aux stéroides et aux phénols
dans les cours d'eau en milieu agricole, un
développement méthodologique pour abaisser les
limites de détection des méthodes analytiques
ainsi qu’un suivi exploratoire dans une quinzaine
de petits tributaires supportant une agriculture
surtout intensive ont été réalisés de 2002 a 2011.

Le présent rapport vise, d’'une part, a documenter
les concentrations de stéroides et de phénols dans
les tributaires agricoles afin de déterminer ceux ou
elles atteignent des niveaux problématiques pour
la vie aquatique, et, d’autre part, a mieux connaitre
la contribution de [Ilagriculture a cette
contamination et les solutions & envisager. A cette
fin, les résultats d’analyses des stéroides et des
phénols sont comparés aux criteres de qualité de
'eau ou aux valeurs seuils pour la protection des
milieux aquatiques et sont mis en relation avec les
données sur les productions animales dans les
petits bassins versants.

Ministére du Développement durable, de I'Environnement et de la Lutte contre les changements climatiques 1
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1. PROBLEMATIQUE DES STEROIDES ET DES PHENOLS

Les hormones stéroidiennes sont produites
naturellement chez les vertébrés par les glandes
endocrines. Elles comprennent les androgénes,
qui favorisent la synthése de protéines et
'expression des caractéres males, ainsi que les
estrogénes, qui jouent un rble essentiel sur le
systeme de reproduction, I'expression des
caracteres femelles et d'autres fonctions de
'organisme. Leur biosynthése se produit dans les
gonades et les tissus périphériques, a partir de la
transformation du cholestérol (C27H460) en
testostérone (CioH2802), puis en différents
estrogénes. Les hormones stéroidiennes se
retrouvent dans les urines et les féces sous forme
libre ou sous forme conjuguée avec les sulfates
ou d'autres éléments. Le cholestérol est aussi
transformé en coprostanol (C27H4sO) par les
bactéries intestinales. Les trois molécules
d’estrogénes libres excrétés sont [I'estrone
(C18H2202), [l'estradiol (CigH2402) et [l'estriol
(C18H2403). Elles sont représentées par le
symbole E1, E2 et E3 parce qu’elles comportent
respectivement un, deux et trois groupes
hydroxyles. L'estradiol se retrouve sous deux
formes, soit 17@-estradiol (E2B ou E2) et
17a-estradiol (E2A). La quantité et la forme des
estrogénes excrétés dans les feces et les urines
varient selon plusieurs facteurs, dont I'espece et
son systeme digestif (monogastrique, ruminant),
le sexe, I'age, I'alimentation et surtout la gestation
(Hanselman, Graetz et Wilkie, 2003; Lorenzen et
autres, 2004).

En milieu naturel, I'excrétion d’hormones par la
faune est peu susceptible d'affecter le milieu
aquatique. Par contre, dans les zones
développées, les rejets des humains ou de
I'élevage intensif d’animaux peuvent générer des
concentrations d’estrogénes dans I'eau de I'ordre
du nanogramme par litre (ng/l) susceptibles de
perturber le systéme endocrinien d'organismes
aquatiques plus sensibles, surtout les poissons
(Caldwell et autres, 2012). A ces hormones
naturelles, s’ajoutent les androgénes de synthése
anabolisants utilisés en production bovine,
comme l'acétate de trenbolone (C20H2403), ainsi
que I'estrogene de synthése 17a-éthynylestradiol
(EE2) (C20H2402), utilisé chez les humains a des
fins thérapeutiques ou de contraception, qui
imitent l'effet des hormones naturelles. Les
phénols, comme le 4-ter-octylphénol (C14H220),
le nonylphénol (CisH240) et le bisphénol A
(C1sH1602), utilisés comme émulsifiants ou

plastifiants (Careghini et autres, 2015), ainsi que
des pesticides comme I'atrazine (CsH14CINs) et
des phytoestrogénes peuvent aussi avoir un
potentiel de perturbation du systéme endocrinien,
a des concentrations plus élevées (Tarrant et
autres, 2005).

Des méthodes danalyse chimique ont été
développées pour quantifier individuellement les
molécules de stéroides et phénols dans des
échantillons environnementaux, comme I'extraction
en phase solide ou liquide suivie d'une analyse a
laide d'un chromatographe en phase gazeuse
couplé a un spectrometre de masse. Dans le cas
des estrogenes, leur propriété additive permet de
cumuler leur estrogénicité par rapport a E2 (E2€éq),
celle-ci étant environ 3, 30 et 10 fois moindre pour
les poissons dans le cas d'El, dE3 et d'E2A
respectivement et 20 fois supérieure pour EE2
(Caldwell et autres, 2012; Shappell et autres, 2010;
Huang et autres, 2010). Selon Ankley et autres
(2017), le potentiel estrogénique de [lestrone
pourrait étre sous-estimé et équivaloir & celui de
17B-estradiol.

Des méthodes biologiques permettent aussi de
mesurer I'estrogénicité globale, comme l'essai
immuno-enzymatique ELISA (Enzyme-Linked
Immunosorbent assay) et le test sur levure
recombinante YES (Yeast Estrogen Screen).
Elles intégrent les estrogénes naturels et
synthétiques et d’autres substances qui miment
leur effet, comme les phénols et les pesticides.
Toutefois, leur sensibilité aux différentes
molécules varie selon I'essai (Jarosova et autres,
2014) et leur résultat peut étre affecté par
l'interférence d’'autres substances organiques
(Comtois-Marotte et autres, 2017; Hanselman,
Graetz et Wilkie, 2004), surtout si I'échantillon
n'est pas d’abord purifié (Schuh et autres, 2011).
Ces interférences peuvent notamment conduire a
des résultats beaucoup plus élevés que ceux
basés sur des analyses  chimiques.
L’androgénicité peut aussi étre obtenue par le
test sur levure YAS (Yeast Androgen Screen).

La mesure de la vitellogénine dans le plasma des
poissons males est aussi utilisée comme un
indicateur de leur exposition aux perturbateurs
endocriniens. La vitellogénine est normalement
présente uniquement dans le plasma de femelles
adultes, mais sa synthese peut étre induite chez

2 Ministére du Développement durable, de 'Environnement et de la Lutte contre les changements climatiques
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les jeunes femelles et les poissons males
exposés aux estrogénes (Kavanagh et autres,
2003).

Les principaux résultats d’'études sur les mesures
des stéroides et phénols d'origine agricole et
humaine et sur les effets sur les écosystéemes
aquatiques sont présentés dans les deux
sections suivantes.

1.1 Sources agricoles et
humaines

La mesure des stéroides et des phénols dans
lenvironnement a fait l'objet de plusieurs
publications dans le monde. Le tableau 1 présente
les concentrations et les charges d’estrogénes
naturels obtenues a l'aide d'analyses chimiques,
au Canada et aux Etats-Unis, dans les déjections
animales ou humaines ou dans les eaux de
drainage ou de ruissellement de champs en
culture, sous des conditions de pluies naturelles.
Les résultats en micro-bassins versants et pour
certaines méthodes d'atténuation y sont aussi
présentés. Une revue plus compléte des études,
incluant celles réalisées ailleurs ou a l'aide de
bio-essais, ainsi que les résultats pour les autres
formes d’estrogénes et les phénols sont présentés
a l'annexe 1, par territoire.

Une excrétion basale de testostérone et
d’estrogenes est présente chez les mammiféres et
les oiseaux males et femelles. En période de
gestation ou d’ovulation, I'excrétion d’estrogéene
dans les féces et les urines des ruminants (bovin,
mouton, cerf) et des monogastriques (porc,
volaille, cheval, humain) augmente fortement
(Hanselman, Graetz et Wilkie, 2003; Tucker, 2009;
Anderson et autres, 2012). En moyenne, sur une
base de poids vif équivalent, les quantités
d’estrogénes excrétés par les animaux d'élevage
sont plus élevées que celles des humains, en
raison notamment de la forte proportion des
individus en gestation qui est requise pour la
production de lait ou de viande. Leur concentration
dans les déjections fraiches ou entreposées est
trés variable (tableau 1). L'alimentation (Lorenzen
et autres, 2004; Tucker, 2009; DeLaune et autres,
2002) ainsi que I'utilisation d’antibiotiques (Rose et
Farenhorst, 2014) ou d’hormones de synthese
comme stimulateurs de croissance (Blackwell et
autres, 2014) peuvent influencer I'estrogénicité
des déjections animales. A I'entreposage, d’autres
facteurs comme la dilution, la ségrégation des
particules et l'activité bactérienne expliquent la

variabilité des concentrations observées. Le
contenu en estrogénes dans les réservoirs a lisier
est généralement plus faible dans le surnageant
gu'en profondeur, mais la concentration sous
forme dissoute (< 1,2 um) y est semblable. Elle
représente, dans le surnageant, la moitié du total
non filtré (Raman et autres, 2004; Yost et autres,
2013; Hutchins et autres, 2007).

Les déjections du bétail au paturage et les
hormones qu’elles contiennent peuvent étre
excrétées directement dans les cours d'eau, si le
bétail y a accés. Des pertes directes aux cours
d'eau peuvent également provenir du purin des
ouvrages de stockage non étanches ou de fuites
ou débordements d’ouvrages étanches (Alvarez et
autres, 2013). Des pertes indirectes peuvent
provenir d'une accumulation d’hormones dans les
sols sous ces ouvrages (Duncan et autres, 2015).
Les déjections accumulées dans les aires
d'élevage bovin peuvent aussi contaminer les
eaux de ruissellement (Bartelt-Hunt et autres,
2012; Mansell et autres, 2011). Apres leur
épandage sur des sols cultivés, les hormones
stéroidiennes des déjections animales peuvent
étre fixées au sol ou étre transportées dans les
eaux de ruissellement ou de drainage souterrain
vers les fossés ou les cours deau, a des
concentrations pouvant atteindre plusieurs
dizaines de nanogrammes par litre (tableau 1).
Ces sols peuvent recevoir, en quantité moindre,
des hormones provenant d'autres sources,
comme les excréments des animaux sauvages qui
causent des dommages aux cultures (BPR Inc.,
2008a). Des biosolides municipaux peuvent aussi
y étre épandus et contaminer les eaux (Yang et
autres, 2012; Bushee, Edwards et Moore, 1998).

La quantité d’hormones épandues augmente leur
potentiel de stockage dans le sol et d’exportation
des champs vers les cours d’eau. En considérant
un apport en azote ou en phosphore équivalent, le
lisier de truies contient deux fois plus d’estrone et
de 17B-estradiol que le lisier de porcs a
'engraissement, alors que le lisier ou fumier de
bovins laitiers en contient quatre fois moins, mais
contient davantage de 17a-estradiol, selon les
données a l'entreposage de Raman et autres
(2004). Le contenu en hormones des déjections
animales ou leur potentiel estrogénique peuvent
étre diminués a la suite d’'un entreposage prolongé
(tableau 1) ou d’'un traitement des lisiers en phase
aérobie ou anaérobie (Furuichi et autres, 2006;
Hakk et autres, 2014) ou du compostage des
fumiers (Hakk, Millner et Larsen, 2005; Bartelt-
Hunt et autres, 2013; Derby et autres, 2011)
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Tableau 1 Mesures d’estrogénes d’origine agricole et humaine a I'aide d’analyses chimiques

DEJECTIONS ANIMALES ET HUMAINES Concentration moyenne (ng/l)

Charge (mg/j/tpy)?
Type d'échantillon E1 = E3 E3

Bovin laitier (lisier, étang de rétention) 4533 1467 - 26 11 - Tenn. 1
Bovin laitier (citerne d'épandage, octobre) 8 840 <1900 10 200 - - -- Penns. 2
Bovin laitier (amas semi-solide ou solide) 36 750 17 867 - 48 21 -- Tenn. 1
Truie maternité (préfosse) 67 125 19 250 - 28 8.2 - Tenn. 1
Truie maternité (lagune) 5900 3900 - 16 9,7 - Tenn. 1
Truie maternité (lisier, filtrat < 0,45 mm) 1370 658 - - - - Québec 3
Porc finition (lagune) 10 300 2 500 - 14 3,5 -- Tenn. 1
Poule pondeuse (urine excrétée) - - - 1,7 19 - Québec 4
Poule non pondeuse (urine excrétée) - - - 0,33 1,0 - Québec 4
Volaille (lagune primaire) 2970 64 489 - - - Ind. 5
Pondeuse, poulet (fumier, filtrat< 0,45 um) 224 2 364 - 0,017° 0,19° -  Québec 3

Ruissellement naturel (filtrat < 0,45 um) 337 Nebr.

Humain (1 000 kg/65 kg poids moyen) 0,29 0,12 1,2 Etats-Unis 7
Effluent_traitement par boues activées 6 0,4 1 0,061 0,083 0,24 Verm. 8
Débordement de réseau unitaire 30 6 50 0,005 0,028 0,23 Verm. 8
Champ d'épuration (410 I/pers./j) 6 22 0,038 0,14 -- Flor. 9

CHAMP ET MICRO-BASSIN Valeur mimum et maximum (ng/l) Charge (mg/ha)
Type d'échantillon E1 E2 [=X] E1 E2 E3

Lieu Réf.

Lisier de bovin laitier (512 mg El/ha, <110 mg E2/ha, 590 mg E3/ha) sur loam limoneux et limono-argileux de pente 7 a 15 %

Epandage en surface, post-récolte mais  <0,4 - 4 000 <0,8 - 250 <0,5 - 470 56 0,080 0,24 Penns. 2
Incorporation au sol, post-récolte malis <0,4-10 <08-1,2 <05-48 0,006 0,000 0,01 Penns. 2
Litiere de volaille (108 mg El/ha, 12 mg E2/ha) sur mais sur loam limoneuxde pente 2 a 5 % selon besoin en azote

Travail réduit du sol, épandage post-semis 1,6 1,2 <1 0,053 0,042 -- Del. 10
Aucun travail du sol, épandage post-semis 2,9 1,4 <1 0,038 0,010 -- Del. 10
Litiere de volaille (490 mg El/ha, 50 mg E2/ha et 730 mg E3/ha) auxtrois ans sur loam limoneuxde pente 0 a 5 %

Incorporation au sol en pré-semis du mais <0,3-57 <0,4-2,1 <0,4 - - -- Del. 11
Drain_bovin de boucherie et laitier <0,1-18 <0,1-9 <0,1-35 0,61 0,62 0,17 Ind. 5
Drain_bovin laitier et de boucherie <0,1-26 <0,1-16 <0,1 4,9 2,1 0,16 Ind. 5
Drain_wolaille et porcin <0,1-34 <0,1-16 <0,1-20 16 1,9 0,98 Ind. 5
Lysimeétre_lisier de porc/fumier de wvolaille 5-90 10 - 100 Québec 12, 13
Différents fossés_porcin et bovin laitier <0,4-60 <0,6 <0,6 Québec 14
Fossé_bovin de boucherie et laitier <0,1-23 <0,1-32 <0,1-8 90 35 15 Ind. 5
Fossé bovin laitier <0,1-40 <0,1-21 <0,1-12 22 7,5 2,9 Ind. 5
Fossé wolaille et porcin <0,1-9 <0,1-33 <0,1 25 22 1,7 Ind. 5
I I (0) i 0,

METHODE D'ATTENUATION Ei\lsse_conzntratlon %) Baisse_charge (%) Lieu Réf.
Lagune secondaire_vache (vs lagune 1) 98 > 98 Calif. 15
Marais artificiel_lisier de truie 85 0,0 - - - -- Dak.duN. 16
Incorporation au sol_lisier (vs en surface) - - -- 99,9 999 96,3 Penns. 2

a: Les charges pour les déjections animales et les humaines sont exprimées par tonne métrique de poids vif (tpv).

b : Références (Réf.): 1: Raman et autres (2004); 2 : Mina et autres (2016) et Suppl., 3 : Alizadeh (2013), 4 : Mathur et Common
(1969), 5 : Gall et autres (2014), 6 : Bartelt-Hunt et autres (2012) et Suppl., 7 : Laurenson et autres (2014), 8 : Phillips et autres
(2012), 9: Yang et autres (2016), 10 : Dutta et autres (2010), 11 : Dutta et autres (2012a), 12 : Mann, Qi et Prasher (2016),
13 : Mann (2015), 14 : Lafrance et Caron (2013), 15 : Zheng, Yates et Bradford (2008), 16 : Shappell et autres (2007).

¢ : Calculé selon une production de fientes de 18,5 g(b.s.)/téte/j (Seydoux et autres, 2006) et un poids moyen de 1,5 kg par téte.
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L'exposition des déjections animales aux
précipitations, surtout si elle se produit peu de
temps aprés leur épandage, augmente aussi le
transport des hormones par ruissellement. Cet
apport peut étre réduit par lincorporation des
déjections animales au sol (Mina et autres, 2016).
D'autres méthodes d'atténuation, comme les
bandes enherbées et I'ajout d’alun aux déjections,
ont aussi été étudiées (Nichols et autres, 1998;
1997; DelLaune et autres, 2002).

Dans les eaux de ruissellement, plus de la moitié
des hormones peuvent étre présentes sous
forme dissoute (< 0,45 um), alors que les stérols,
comme le cholestérol et le coprostanol, sont
surtout présents dans la phase particulaire, en
raison de leur faible solubilité dans I'eau et de leur
forte hydrophobicité (Dutta et autres, 2012a;
Hanselman, Graetz et Wilkie, 2003; Yang et
autres, 2012; Comtois-Marotte et autres, 2017).
En raison de leur structure chimique, les
stéroides peuvent étre fixés au carbone
organique. Entre le moment de leur excrétion et
de leur mesure dans l'eau, les hormones
subissent diverses transformations chimiques ou
sous l'action de bactéries. Elles peuvent ainsi
changer de forme ou étre dégradées en moins de
temps que les stérols, qui sont plus persistants.

L’humain excréte environ un gramme de
coprostanol par jour (Walker et autres, 1982), tandis
gue le porc en excréte dix fois moins (Scott et autres,
2002). Par allleurs, le contenu en coprostanol dans
les déjections porcines est environ trois fois plus
élevé que son contenu en cholestérol, alors qu'il est
semblable chez les bovins, nettement moindre chez
la volaille et environ douze fois plus élevé chez
lhumain (Derrien, 2011; Gilpin et autres, 2011).
Cette caractéristique des stérols et des stanols,
combinée a leur persistance dans I'environnement,
a été utilisée dans diverses études dans le but de
déterminer les sources de contamination (Derrien,
2011). Par exemple, un rapport
coprostanol/cholestérol supérieur a 0,5 a été utilisé
pour déterminer les sources humaines de
contamination fécale (Furtula et autres, 2012a;
2012hb).

Les principales sources humaines de stéroides et
de phénols sont les effluents des installations
septiques des résidences non raccordées a un
réseau d'égout (résidences isolées), en milieu rural,
ainsi que ceux des stations d'épuration des eaux
usées municipales et des hdpitaux (Wilcox et
autres, 2009; Yang et autres, 2016; MDDEP, 2011,
Servos et autres, 2005; Phillips et autres, 2012).

D’autres sources d’hormones comme les abattoirs
(Hassani et autres, 2016) et les piscicultures
(Kolodziej, Harter et Sedlak, 2004) peuvent aussi
étre présentes dans certains bassins versants.

Des études montrent par ailleurs que les hormones
et les phénols rejetés aux cours d'eau peuvent étre
transportés sur de longues distances. Au
Minnesota, Writer et autres (2012) ont observé, sur
une distance de 10 km dans un cours d’eau, un taux
journalier d’atténuation de 17B-estradiol de 3,2
attribué a la sorption et a la biodégradation, et un
taux journalier de production d’estrone de 0,6 di a
la transformation biochimique d’E2. Malgré une
certaine atténuation, ces composés ont été
transportés plusieurs kilométres en aval. Un taux
journalier de production de nonylphénol de 1,4 a
aussi été observé. En Israél, Barel-Cohen et autres
(2006) ont également observé une persistance des
hormones, leur concentration en riviere ayant
diminué de moitié sur une distance de 25km,
comparativement a une baisse de plus de 90 %
pour l'azote ammoniacal et les coliformes fécaux.
En France, Labadie et Budzinski (2005) ont observé
une dégradation plus rapide de l'estrone en été
(dégradation de 50 % sur 1,7 km), en raison de
l'activité bactérienne plus importante qu'en hiver
(pas de baisse significative sur 10km). Au
Royaume-Uni, Wiliams et autres (2003) ont
observé dans l'eau de deux rivieres un taux de
dégradation de I'estrone équivalent & une demi-vie
de 0,5 et 2,5 jours respectivement, qu'ils attribuent
a une combinaison de sorpton et de
biodégradation. Ces auteurs ont aussi détecté
I'estrone dans les sédiments.

1.2 Effets sur le milieu
aquatique

Des effets de [I'exposition aux perturbateurs
endocriniens sur les poissons, comme la
prévalence d'ovaires sur les testicules et la
production de vitellogénine chez les méales, ont été
observés dans plusieurs cours deau ou la
présence de ces perturbateurs était suspectée ou
mesurée dans l'eau. Quelques études réalisées
au Canada et aux Etats-Unis ont rapporté un effet
sur des espéces de poissons présentes au
Québec, dont le baret (Morone americana) dans le
lac Ontario (Kavanagh et autres, 2003), le mené a
tache noire (Notropis hudsonius) dans le panache
de I'effluent de la ville de Montréal au fleuve Saint-
Laurent (Aravindakshan et autres, 2004), le
naseux des rapides (Rhinichthys cataractae) dans
un bassin versant agricole de la riviere Oldman en
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Alberta (Evans et autres, 2012) et l'achigan a
petite bouche (Micropterus dolomieu) en aval de
stations d'épuration des eaux usées ou en milieu
agricole en Pennsylvanie (Blazer et autres, 2014)
et en Virginie (Blazer et autres, 2012). Des signes
de démasculinisation et de déféminisation ainsi
gu’une diminution de la distance interoculaire ont
€galement été observés chez les menés a grosse
téte (Pimephales promelas) males et femelles
capturés en aval de sites d'élevage de bétail dans
des tributaires de la riviere Elkhorn au Nebraska
(Orlando et autres, 2004).

Dans ces études, il est difficile d’établir un lien de
causalité direct entre les estrogénes ou
androgeénes et les effets sur les poissons en raison
de la présence dans I'eau d'autres perturbateurs
endocriniens, comme les phénols et les pesticides,
qui peuvent mimer leurs effets. Cependant, les
estrogénes 17(3-estradiol et estrone sont
généralement ceux qui contribuent le plus a
I'estrogénicité des cours d’eau en aval de stations
d’épuration et en milieu agricole. Dans leur étude
sur plusieurs rivieres en Pennsylvanie, Blazer et
autres (2014) ont observé une corrélation entre les
concentrations d'estrone en riviére et les effets sur
'achigan a petite bouche (Micropterus dolomieu).
Leur suivi & l'aide d'un échantillonneur passif
POCIS déployé dans la riviere Juniata, du 21 avril
au 1° juin 2010, dans le secteur de capture des
poissons, permet d'établir que les estrogénes
17B-estradiol et estrone ont contribué chacun pour
environ 40 % de l'estrogénicité de l'eau, sur la
base de leur potentiel estrogénique sur les
poissons et de I'estrogénicité totale mesurée par
'essai YES. Les autres formes d’estrogénes (E2A,
EE2, E3) et les autres perturbateurs endocriniens
(pesticides, phénols) ont contribué pour moins de
20%. Les concentrations des échantillons
instantanés de I'eau de lariviere, lors de la capture
des poissons, étaient de 1,31ngE1l/l et
0,39 ng E2/l, tandis que les valeurs intégrées
(en ng/POCIS) étaient 3,70 pour E1, 1,12 pour E2
et 0,42 pour E2A; I'estrogénicité totale mesurée
par I'essai YES était de 2,94.

L'effet des estrogénes sur les poissons a été mis
en évidence de facon plus directe dans une
expérimentation en condition naturelle, dans un
petit lac en Ontario, ol une concentration d'EE2 de
'ordre de 5 ng/l a été artificiellement maintenue
pendant trois ans. Chez le mené & grosse téte
(Pimephales promelas), cette exposition a conduit
a une féminisation des males accompagnée de
production de vitellogénine, a [laltération de
l'ovogenése des femelles et a la quasi-extinction

de lespece (Kidd et autres, 2007). Une
décroissance d'une autre espece de poisson
prédatrice de ce mené, le touladi (Salvelinus
namaycush), a aussi été observée. Aprés avoir
interrompu  l'ajout d’EE2, la population des
poissons s'est rétablie (Blanchfield et autres,
2015). Des effets ont également été observés
chez le mulet de lac (Palace et autres, 2006).

En laboratoire, plusieurs études d’exposition aux
estrogénes ont été conduites sur trois especes de
poissons utilisés comme organismes modeles, soit
le mené a grosse téte (Pimephales promelas), le
poisson zébre (Danio rerio) et le médaka (Oryzias
lapites). D’autres espéces de poissons, comme la
truite arc-en-ciel (Oncorhynchus mykiss) et d’autres
organismes moins sensibles comme les
amphibiens, les mollusques et les crustacés ont
aussi été étudiés (Caldwell et autres, 2012; Czarny
et autres, 2017; Wu et autres, 2014). Ces études ont
porté principalement sur les effets sur la
reproduction et sur la production de vitellogénine.
Lange et autres (2012) ont également comparé la
réponse de sept especes de poissons a I'exposition
aux estrogenes et ont observé que la truite arc-en-
ciel était la plus sensible, suivie du poisson zébre
(Danio rerio), du mené a grosse téte (Pimephales
promelas), du médaka (Oryzias lapites), du gardon
(Rutilus rutilus), de [I'épinoche & trois épines
(Gasterosteus aculeatus) et finalement de la carpe
(Cyprinus carpio). Lahnsteiner et autres (2006) ont
exposé deux especes de salmonidés, la truite arc-
en-ciel et 'ombre commun (Thymallus thymallus), a
des concentrations de 173-estradiol proches de
celles retrouvées dans I'environnement. L'exposition
de la truite arc-en-ciel durant 35 jours en période de
frai & une concentration de 1ngE2/l ou plus a
diminué le volume de sperme chez les males, et
apres 50 jours, sa densité et sa fertilité. L'exposition
de 'ombre commun durant 50 jours avant la fraie a
1ng E2/l a diminué le volume et la motilité du
sperme chez les males et a retardé I'ovulation chez
les femelles.

Les résultats des études en laboratoire ont servi
a dériver des concentrations prédites sans effet
sur les écosystemes (CPSE), qui servent
généralement de base a I'établissement des
criteres de qualité de I'eau. Le tableau 2 présente
les valeurs seuils pour les estrogenes et les
androgeénes proposées par divers auteurs, ou
adoptées comme criteres, dans le cas de la
Colombie Britannique. Il présente aussi les
critéres de qualité de 'eau du MDDELCC pour les
phénols.
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Tableau 2 Criteres de qualité de I’eau et valeurs seuils pour la protection de la vie aquatique

Type de

composé

Substance
chimique

Seuil (ng/l)

Effet

chronique

Effet
aigu?

Type de seuil et
territoire

Référence

6 20 CPSE Amérique du Caldwell et
Nord et Europe autres (2012)
Estrone (E1) Young et autres
3a5 nd CPSE Royaume-Uni (2004)
2 5 CPSE Amérique du Caldwell et
Nord et Europe autres (2012)
1,4 nd CPSE Etats-Unis Zoetis (2014)
17B-estradiol (E2) 04 nd NQE Europe CE (2012; 2015)
1 nd CPSE Royaume-Uni Wllllara%g;)a utres
Estrogenes Wau et autres
0,73 nd CPSE Chine (2014)
17a-estradiol (E2A) 25 nd CPSE Etats-Unis Zoetis (2014)
. CPSE Amérique du Caldwell et
Estriol (E3) Y 289 Nord et Europe autres (2012)
01 05 CPSE Amérique du Caldwell et
’ ’ Nord et Europe autres (2012)
17a-éthynylestradiol LDQA Colombie
(EE2) 0.5 0.75 Britannique ME (2017)
0,035 nd NQE Europe CE (2012; 2015)
Testostérone (TESTO) nd nd -- --
Androgénes 17B-trenbolone 0,25a0,5 nd CPSE Etats-Unis Zoetis (2014)
17a-trenbolone 3,2 nd CPSE Etats-Unis Zoetis (2014)
Cholestérol (CHOL),
. Coprostan (CPRN), _ _
Stérols Coprostanol (CPRL), nd nd
Coprostanone (CPRN)
4-ter-octylphénol (OCT) 200 4 500 Critére MDDELCC MDDEFP (2013)
Nonylphénol grade -
- technigue (NGT) 6 000 29 000 Critere MDDELCC MDDEFP (2013)
Phénols -n- 4
p-n-nonylphénol _ _
(p-n-NP) nd nd
Bisphénol A (BPA) 20 000 180 000 Critere MDDELCC MDDEFP (2013)

a : Les valeurs seuils indiquées a la colonne « Effet aigu » pour Caldwell et autres (2012) et ME (2017) sont des concentrations
associées a une exposition de courte durée estimées a partir des effets chroniques (sous-létaux).

Note : nd = Aucune valeur disponible, CPSE = Concentration prédite sans effet sur les écosystémes (en anglais, Predicted No-Effect
Concentration [PNEC]); NQE = Norme de qualité environnementale; LDQA = Lignes directrices pour la qualité de I'eau (Water
Quality Guidelines [WQG]). Les valeurs adoptées par un gouvernement comme critére de qualité de I'eau sont en caractéres gras.
Les valeurs seuils d’estrogenes proposées par Caldwell et autres (2012) pour ’Amérique du Nord et I'Europe ainsi que les critéres de
qualité de I'eau du MDDEFP (2013) pour les phénols sont mis en évidence par une trame de fond bleu clair. Les hormones non
mesurées dans la présente étude et leur valeur seuil sont en italique.
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2. MATERIEL ET METHODE

2.1 Stations d’échantillonnage
et occupation du territoire

Un suivi exploratoire des stéroides et des phénols
dans les cours d’eau en milieu agricole a été
réalisé a 15 stations d'échantillonnage drainant
des petits bassins versants du Québec méridional
dont la superficie varie de 15 a 98 km? (figure 1 et
tableau 3). La période de suivi de la qualité de
I'eau a ces stations se situe entre 2003 et 2006 ou
entre 2010 et 2011. Le nombre d’'échantillons au
cours de la période a varié, selon les stations,
de 2 a 17 (tableau 3).

La plupart des stations sont localisées dans des
secteurs agricoles de riviéres dont la qualité de I'eau
est dégradée. Leur sélection s’est faite de fagon a
représenter la gamme de densités animales et les
différents types d'agriculture, surtout intensive,

#© Station d'échantillonnage

9 Bassin versant

* Agglomération
[ Agricole

changements chmatques (MDDELCC). 2012
| © Gouvernament du Québec, 2010

observés au Québec, ainsi que sur la base d’autres
considérations pratiques, comme leur proximité,
pour permettre les tournées d’échantillonnage ou la
présence d'une station de débit.

Les petits bassins versants drainés aux 15 stations
supportent des densités animales de 5 & 354 unités
animales (UA) par kilométre carré et des densités
humaines de 9 a 90 habitants par kilométre carré.
Le tableau 3 présente les superficies drainées a
chaque station ainsi que les densités animales (DA)
pour la période d’échantillonnage et les densités
des populations humaines (DH) en 2007, dont les
eaux usées sont rejetées dans le bassin versant.
Les densités animales et humaines ont été
obtenues en divisant le nombre d’animaux et de
personnes du bassin versant par sa superficie
drainée a la station.

Figure 1 Emplacement des bassins versants et des stations d’échantillonnage
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Tableau 3 Stations d’échantillonnage et occupation du territoire

Bassin versant Cours d'eau

primaire

Numéro de
station figure 1

Numéro
BQMA®

Nb

SBV®
(km‘)

DA¢

DH 2007¢

(UA/Km?) (hab./km?)

Boyer Sud 1 02300002 17 65
Boyer Boyer Nord 2 02300003 16 38 103 20
Du Portage 3 02300004 17 21 53 18
Etchemin Saint-Patrice 4 02330028 17 20 79 20
Des lles Brilées 5 02340086 17 22 351 45
Chaudiére Morency 6 02340098 5 18 115 9
Bras d'Henri 7 02340098 17 54 354 15
Yamaska Runnels 8 03030008 2 98 93 12
Du Sud-QOuest 9 03030327 2 91 91 18
Du Point du Jour 10 05220063 13 74 7.2 65
ez Va.ch er. 11 05220238 13 28 il 81
Saint-Pierre 12 05220240 13 32 56 90
Desrochers 13 05220248 13 15 66 il
Bécancour Bourbon 14 02400048 7 49 S 9
Nicolet Saint-Zéphirin 15 03010046 13 78 68 13
Yamaska Runnels 8 03030008 11 98 101 12
a : Numéro de station, Banque de données sur la qualité du milieu aquatique;
b : Nombre de prélévements d'eau au cours de la période;
¢ : SBV = superficie du bassin versant, compilée a I'aide du logiciel ArcMap 10.2.
d : Densité animale en unité animale de I'ensemble des élevages pour la période, par kilomeétre carré de bassin versant;
e : Densité humaine de la population dont les eaux usées sont rejetées dans le bassin versant pour I'année 2007 en habitant

par kilométre carré de bassin versant.

2.2 Indicateurs de qualité de
I’eau et de pression du
territoire

Indicateurs de qualité de I'eau et critéres de
qualité de I'eau ou seuils d’'effet sur le milieu
aquatique

Les trois hormones naturelles estrone (E1),
17B-estradiol (E2) et estriol (E3) ont été retenues
comme indicateurs d'une  contamination
estrogénique des cours d'eau, et une quatrieme,
la testostérone (TESTO), comme indicateur d’'une
contamination androgénique. Parce qu'elles se
dégradent en quelques jours dans le milieu
aquatigue (Czarny et autres, 2017), ces
hormones, produites naturellement par les
animaux et les humains, peuvent indiquer une
contamination récente par les déjections animales
ou les eaux usées domestiques. La mesure de
I'hormone E2 présente un intérét particulier parce
gu’elle peut avoir des effets endocriniens pour la
vie aquatique a des concentrations de I'ordre du

nanogramme par litre. En présence d'oxygéne,
elle se transforme en E1 qui est plus stable et un
peu moins estrogénique. L'estriol peut également
étre présente, mais est beaucoup moins
estrogénique (Caldwell et autres, 2012).

L’hormone synthétique 17a-éthynylestradiol (EE2)
a également été retenue comme indicateur d’'une
contamination par les eaux usées domestiques,
en raison de son utilisation & des fins
contraceptives chez les humains. Cette hormone
est un peu plus perturbatrice pour la vie aquatique
que I'hormone naturelle E2 (Caldwell et autres,
2012). Il n'a pas été possible dinclure les
hormones  synthétiques  utilisées comme
stimulateurs de croissance en production bovine,
en raison de contraintes méthodologiques.

Quatre stérols, le cholestérol (CHOL) et ses
dérivés coprostan (COPRO), coprostan-3-ol
(coprostanol, CPRL) et coprostan-3-one
(coprostanone, CPRN), ont également été retenus
comme indicateurs d’une contamination fécale, en
raison de leur plus grande persistance dans
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'environnement que les bactéries d’'origine fécale
et de leur spécificité pour les humains et les
différentes espéces animales (Leeming et autres,
1996; Gilpin et autres, 2011).

Finalement, quatre substances phénoliques, le
4-ter-octylphénol (OCT), le nonylphénol grade
technique (NGT), le p-n-nonylphénol (p-n-NP) et
le bisphénol A (BPA), ont été retenues en raison
de leur utilisation pour la fabrication de produits
largement utilisés a des fins domestiques ou
agricoles (détergents, surfactants, plastifiants) et
de leur potentiel estrogénique, a des
concentrations toutefois beaucoup plus élevées
gue les estrogenes (MDDEFP, 2013).

Les résultats des indicateurs de qualité de l'eau
mesurés dans le cadre du suivi exploratoire des
stéroides et des phénols peuvent étre comparés
aux criteres et aux valeurs seuils d’effet chronique
(exposition a long terme) et aigu (exposition a
court terme) pour la protection de la vie aquatique
(tableau 2). Dans le cas des estrogenes, en
labsence de critere de qualité de l'eau du
MDDELCC, les valeurs des concentrations
prédites sans effet sur les écosystémes proposées
par Caldwell et autres (2012), obtenues a l'aide de
données récentes et considérées comme
représentatives des poissons naturellement
présents en Europe et en Amérique du Nord, ont
été retenues comme valeurs repéres pour la
présente étude. Ces valeurs repéres, en plus
d'étre cohérentes avec les autres valeurs
présentées au tableau 2, comportent des seuils
chroniques et aigus, pour chacune des quatre
formes d'estrogeénes. Ces seuils ont été établis a
partir de plusieurs études d'effets sur la
reproduction (22 pour EE2, 19 pour E2, 3 pour E1
et 1pour E3) réalisées sur huit especes de
poissons, ainsi que sur huit études sur 'induction
de vitellogénine chez différentes espéces de
poissons exposés a différentes concentrations
d’estrogenes. Anderson et autres (2012) les ont
utilisés pour évaluer le risque combiné que posent
les quatre estrogenes sur la vie aquatiqgue dans
douze bassins versants du nord des Etats-Unis.

Notons toutefois que des effets pourraient étre
observés a une concentration plus faible. L'étude
de Lahnsteiner et autres (2006), non utilisée dans
les travaux de Caldwell et autres (2012), a en effet
montré une diminution du volume et de la fertilité
du sperme de la truite arc-en-ciel (Oncorhynchus
mykiss) & des concentrations de 17(3-estradiol
supérieures ou égales a 1 ng/l. De plus, I'Union
européenne (CE, 2015) a inclus sur la liste de

vigilance relative aux substances soumises a la
surveillance les hormones 173-estradiol et
estrone, en précisant une limite maximale
acceptable de détection de 0,4 ng/l qui devrait étre
au moins aussi basse que la concentration prévue
sans effet. Dans le cadre d'une évaluation
environnementale de stimulateurs de croissance
pour I'élevage bovin, Zoetis (2014) a retenu une
valeur de concentration prédite sans effet de
1,4 ng/l pour 17B-estradiol. Finalement, des
études récentes suggérent que la deuxieme
génération de poissons exposés a l'estradiol serait
plus sensible que la premiére (Wu et autres,
2014). Dans le cas du bisphénol A, I'étude de
Wright-Walters et autres (2011) suggere une
concentration prédite sans effet de 60 ng/l, alors
gue le gouvernement fédéral canadien a retenu
une concentration estimée sans effet (CESE) de
175 ng/l. (Environnement Canada et Santé
Canada, 2008).

Les hormones mesurées dans les petits tributaires
agricoles peuvent également étre transportées
dans les rivieres et le fleuve, ou des organismes
sensibles pourraient étre présents. De plus,
chaque estrogene contribue au potentiel
estrogénique total de I'eau, méme si sa valeur est
inférieure au seuil d'effet. La contribution de
chaque estrogéne peut étre obtenue en divisant sa
concentration mesurée par son seuil d’effet. Une
valeur supérieure a un (1) de la somme de ces
contributions indique un dépassement du seuil
d’effet pour 'ensemble des estrogénes.

La contribution de chaque estrogéne peut aussi
s’exprimer en équivalent 173-estradiol (E2€q), en
divisant sa concentration mesurée par le rapport
de la valeur de son seuil d’effet sur celle d’E2. Pour
le seuil d’'effet chronique, sur la base des valeurs
proposées par Caldwell et autres (2012), la
contribution totale des estrogénes peut étre
calculée comme suit :

E2éq = E1/3 + E2 + E3/30 + EE2*20 1)

La valeur d’'E2éq obtenue a l'aide de I'équation 1
peut étre comparée a la valeur du seuil d'effet
chronigue proposé pour E2, soit 2 ng/l.

Dans le cas de la testostérone et des stérols,
aucune valeur de concentration prédite sans effet
sur les écosystéemes n'a été proposée dans la
littérature. Hope (2010) rapporte une valeur de
toxicité pour le poisson estimée par le modéle
ECOSAR (Ecological Structure Activity
Relationships) de I'Agence de protection de
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I'environnement des Etats-Unis de 40 ng/l pour le
coprostanol et de 60 ng/l pour le cholestérol. Ces
valeurs  demeurent  toutefois  théoriques,
puisqu’elles n'ont pas été vérifiées en conditions
naturelles ni en laboratoire sur des especes
vivantes. De plus, elles sont dépassées dans de
nombreux cours d'eau. Dans une étude sur la
contamination des Grands Lacs, Perkins et autres
(2017) ont aussi établi un effet potentiel du
cholestérol sur I'expression des génes du mené a
grosse téte (Pimephales promelas) a deux sites
présentant des concentrations de cholestérol non
filtré de 524 et 1 575 ng/l.

Indicateurs de pression du territoire pour les
stéroides et les phénols

Les sources potentielles de stéroides ou de
phénols, dans les petits bassins versants étudiés,
sont principalement les déjections des animaux
d'élevage et les eaux usées des populations
humaines. Les boues de station d'épuration
valorisées sur des terres agricoles peuvent aussi
étre une source de stéroides ou de phénols, mais
les données sur leur épandage ne sont pas
disponibles par bassin versant. D’autres sources
non documentées, comme la faune et les animaux
de compagnie, peuvent aussi étre présentes, mais
leur contribution ne devrait pas étre importante.
Les élevages piscicoles et les industries
agroalimentaires peuvent aussi étre des sources
importantes de stéroides, mais ne sont pas
présents dans les bassins versants étudiés.

L’apport de stéroides et de phénols en provenance
d’'un bassin versant est difficile a cerner en raison
de la diversité des sources de contamination et de
la complexité des mécanismes de transport
impliqgués. La compilation de données sur les

sources de contamination est toutefois nécessaire
pour aider a comprendre les résultats de qualité
des cours d’eau obtenus aux diverses stations et
a mettre en ceuvre des moyens d'action
appropriés. Pour ces raisons, des variables
simples comme la densité animale et la densité
humaine des bassins versants (tableau 3) ont été
retenues comme un indicateur général de la
pression des élevages et des humains.

En plus de la densité de la totalité des animaux
d’'élevage du bassin versant (DA), une densité a
été calculée distinctement pour les élevages
bovins (DAbovin), porcins (DAporcin) et de
volailles (DAvolaille), étant donné la différence de
leurs régies d'élevage, d'entreposage et de
disposition des déjections animales, incluant le
paturage, qui pourraient influencer les apports
d’'estrogenes vers les cours d'eau. La densité
d'animaux dont les déjections sont stockées en
amas (DAamas) et du bétail ayant acces au cours
d'eau (DAace) ainsi que la proportion des
superficies du bassin versant servant a I'épandage
des déjections animales (Sdéj) ont aussi été
compilées (tableau 4) afin de vérifier les liens entre
certaines pratiques d'élevage et les concentrations
de stéroides.

La densité humaine de la population dont les eaux
usées sont rejetées dans le bassin versant (DH)
peut étre considérée comme un bon indicateur des
pressions humaines, lefficacité des systemes
d’épuration domestiques des résidences isolées
étant généralement comparable a celle des
systtmes de traitement des eaux usées
municipales pour l'enlevement des estrogenes

(Wilcox et autres, 2009).
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Tableau 4 Indicateurs des sources agricoles de substances hormonales
Numéro  Cours d'eau DAbovin® DAporcin® DAvolaille® DAace® DAamas®  Sdéj®
BQMA® (UAKm? (UAKm? (UAKm? (UAKm? (UAKm? (ha/km?
02300002 Boyer Sud 36 110 7,3 5,3 4,5 63
02300003 Boyer Nord 24 48 29 0,9 11 53
02300004 Du Portage 41 10 1,2 4.5 8,1 42
02330029 Saint-Patrice 3,3 76 0,0 0,0 04 12
02340086 Des lles Brilées 53 198 98 14 82 76
02340098 Morency 25 84 6,0 12 0,1 27
02340099 Bras d'Henri 71 273 9,2 11 3,2 65
03030008 Runnels 16 67 79 0,6 3,3 31
03030327 Du Sud-Ouest 31 55 31 0,4 13 37
05220063 Du Pointdu Jour 49 0,0 14 0,3 2,9 12
05220239 Vacher 12 16 2,0 0,0 6,0 19
05220240 Saint-Pierre 55 0,0 0,0 1,1 1,7 28
05220249 Desrochers 10 42 0,0 0,0 2,3 17
Periodezotoazon
02400048 Bourbon 20 10 0,0 2,0 5,7 33
03010046 Saint-Zéphirin 12 55 0,0 0,0 29 31
03030008 Runnels 16 75 8,7 0,5 3,2 31

: Numéro de station, Banque de données sur la qualité du milieu aquatique;
: Densité d’élevage bovin, porcin et de volailles pour la période, en unité animale par kilométre carré de bassin versant;
: Densité d'élevage avec acces au cours d’eau pour la période, en unité animale par kilométre carré de bassin versant;

: Densité d'élevage dont les déjections sont stockées en amas pour la période, en unité animale par kilométre carré
de bassin versant;

e : Superficie recevant des déjections des animaux au paturage ou par épandage pour 'année 2006 en hectare par

o 0 T o

kilométre carrée de bassin versant ou en pourcentage.

Les sources potentielles de phénols, dans les
petits bassins versants étudiés, sont notamment
les détergents pour usage domestique et agricole,
les surfactants utilisés dans les pesticides et les
plastifiants utilisés dans différents domaines. La
densité humaine et la densité animale ont été
retenues comme indicateurs des sources de
phénols provenant des usages domestiques et
des productions animales.

Les corrélations observées entre plusieurs indi-
cateurs de pression pour les bassins versants
drainés aux dix stations échantillonnées régulie-
rement de 2003 & 2006 et les concentrations
moyennes de stéroides ou de phénols mesurées

a ces stations confirment la pertinence des
indicateurs retenus.

La densité animale par type d'élevage et globale,
ainsi que la densité des animaux d'élevage dont

les déjections sont stockées en amas et la densité
du bétail ayant accés au cours d'eau, ont été déter-
minées a l'aide de I'information répertoriée dans le
Systeme d'aide a la gestion des opérations
(SAGO) concernant les visites ferme par ferme
réalisées entre 2003 et 2007 et les visites de suivi
effectuées entre 2008 et 2010 par le MDDELCC
ainsi que les bilans de phosphore de I'année 2011.
La conversion des nombres d’animaux en unités
animales s'est faite a l'aide des facteurs présentés
a lannexel du rapport de Patoine et
D’Auteuil-Potvin (2015).

Les superficies recevant des déjections animales
ont été compilées a l'aide des données par
municipalité sur I'épandage de fumier et de lisier
du recensement sur l'agriculture de 2006 de
Statistique Canada, en attribuant au bassin
versant la proportion du territoire de la municipalité
présente dans celui-ci. Ce mode de répartition des
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élevages, basé uniquement sur un ratio de
superficie, entraine une imprécision lorsque cette
répartition n’est pas uniforme dans la municipalité.
Cette imprécision peut étre importante, surtout
dans les plus petits bassins versants. Les données
par municipalité du recensement de I'agriculture
de 2011 de Statistique Canada n'ont pu étre
utilisées pour les compilations par bassin versant
en raison d’'un probléme de compatibilité.

Les densités humaines ont été obtenues a l'aide
des populations par municipalité du Répertoire des
municipalitts du Québec de I'année 2007, en
attribuant au bassin versant la proportion du
nombre de résidences de la municipalité présente
dans celui-ci. Les nombres de résidences ont été
obtenus de la Base de données topographiques
du Québec (BDTQ). Afin de déterminer la
population dont les eaux usées sont rejetées dans
les petits bassins versants, une correction a été
apportée pour soustraire les populations situées
dans le bassin versant, mais dont les eaux usées
se déversent hors de celui-ci et ajouter les
populations de I'extérieur dont les eaux usées se
déversent dans le bassin versant.

2.3 Echantillonnage et analyses
chimiques

Trois tournées d’échantillonnage ont été réalisées
a I'été 2002 a six stations au sud de Québec afin
de réaliser une premiére série d’analyses de sté-
roides et de phénols & la suite des premiers déve-
loppements de méthode au Centre d’expertise en
analyse environnementale du Québec (CEAEQ).
Les résultats semi-quantitatifs obtenus sont pré-
sentés a l'annexe 2. La poursuite du développe-
ment méthodologique a permis d’abaisser les
limites de détection d'un facteur dix (annexes 3
et 4).

A chacune des stations numérotées 1 a 13 (figure 1
et tableau 3), deux a dix-sept échantillonnages ont
été réalisés par le personnel du MDDELCC au
cours de la période de mars 2003 & mars 2006
(annexe 3). Dix stations ont été échantillonnées
plus réguliérement, soit tous les deux a quatre
mois en période estivale (mai & novembre) et une
ou deux fois en période hivernale (décembre a
avril), de fagon a mesurer 'effet des épandages de
déjections animales et des autres sources de
stéroides ou de phénols a différentes périodes de
lannée et sous différentes  conditions
hydrologiques, dont a la suite de précipitations
provoquant un ruissellement. Aux stations n° 8, 14

et 15, un échantillonnage selon un calendrier
mensuel préétabli a été réalisé au cours de la
période d’avril 2010 & mars 2011 (annexe 4) par
des préleveurs formés par le MDDELCC.

Les échantillons ont été prélevés manuellement ou
a laide d'une perche ou d'un porte-bouteilles
retenu par une corde, dans une bouteille de verre
d’un litre fournie par le CEAEQ. lIs ont ensuite été
conservés dans une glaciére contenant de la glace
ou des blocs réfrigérants pour les maintenir a une
température d’environ 4 °C. lls ont été apportés au
CEAEQ par le personnel du MDDELCC le jour de
I'échantillonnage ou le lendemain, ou encore livrés
au CEAEQ par des préleveurs formés par le
MDDELCC a lintérieur d'un délai de 48 heures,
dans une glaciere contenant des blocs réfrigérants.
Au CEAEQ), ils ont été conservés a 4 °C jusqu'a leur
traitement a l'intérieur d’'un délai de 14 jours aprés
leur prélévement.

Les analyses ont été réalisées pour quatre
hormones naturelles (estrone, 17B-estradiol,
estriol, testostérone), une hormone synthétique
(17a-éthynylestradiol,), quatre stérols (cholestérol,
coprostan, coprostan-3-ol, coprostan-3-one) et
guatre formes de phénols (4-ter-octylphénol,
nonylphénol grade technique, p-n-nonylphénol et
bisphénol A).

Pour la période de 2003 a 2006, les échantillons ont
été filtrés a l'aide d'un filtre d'acétate de cellulose
d'une porosité de 0,45 um. Les substances a
analyser ont ensuite été extraites par la technique
en phase solide a l'aide de colonne Oasis HLB
(Waters Corporation, 500 mg) et éluées avec un
mélange de diéthyléther et de méthanol (90:10).
L'extrait a été purifié sur une colonne de gel de
silice (Deblois et autres, sans date; MDDEP,
2011). Pour la période de de 2010 a 2011, les
échantillons n'ont subi aucune filtration.
L’extraction s'est faite par la technique liquide-
liquide en deux étapes : d’abord a I'aide de 100 ml
de dichlorométhane, puis a l'aide de 100 ml
d’'acétate d'éthyle. L'extrait a ensuite été évaporé
a sec. Pour les deux périodes, I'échantillon extrait
a ensuite été dérivé a 'aide du BSTFA et évaporé
a sec, puis repris dans l'isooctane. L'analyse a été
effectuée sur un chromatographe en phase
gazeuse couplé a un spectrométre de masse
(Berryman, Sarrasin et DeBlois, 2012). Les
contrbles de qualité au laboratoire pour les deux
périodes sont décrits dans le rapport du MDDEP
(2011).
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Les résultats analytiques d'échantillons prélevés
en double (tournée du 21 octobre 2003), avec
'ajout de formaldéhyde immédiatement apres le
prélevement et une filtration réalisée avec un délai
de six jours apres la réception au laboratoire, sont
présentés a I'annexe 3, a des fins de comparaison
avec la filtration dés la réception des échantillons
au laboratoire.

Les limites de détection de la méthode étaient
de 0,5 a 4ng/l, selon le paramétre, pour les
analyses réalisées de 2003 a 2006 (annexe 3).
Avec le changement de technique d’extraction
en 2010, les limites de détection de la nouvelle
méthode ont été modifiées et ajustées en fonction
du volume de I'échantillon, qui variait souvent
entre 800 et 900 ml (annexe 4), alors que pour la
validation, le volume utilisé était de 1 000 ml.

2.4 Meéthodes statistiques

Pour la présentation des résultats compilés sous
forme de tableau ou de graphique, les
concentrations moyennes de stéroides et de
phénols ont été calculées en remplacant les
valeurs sous la limite de détection (LD) de la
méthode analytique par zéro et par la valeur de la
limite de détection, de facon a illustrer I'intervalle
des valeurs moyennes possibles.

Dans le cas des analyses de corrélation et de
régression entre les indicateurs de qualité de I'eau
et de pression des bassins versants, afin d’obtenir
une valeur moyenne unique aux fins de calculs, les
valeurs sous laLD ont été remplacées par la
valeur de la LD divisée par deux, conformément &
la pratique retenue pour les autres analyses
physicochimiques au MDDELCC. Les analyses de
corrélation et de régression ont été réalisées a
laide du logiciel SigmaPlot, version 11.0. La
corrélation non paramétrique de Spearman, non
assujettie a I'hypothése de normalité des données
et moins sensible aux valeurs anormales, a été
utilisée en premiére étape, de facon a vérifier
globalement les liens entre les indicateurs de
pression et les concentrations moyennes de
stéroides et de phénols. Le test paramétrique de
Pearson a aussi été retenu afin de confirmer ces
liens, dans les cas ou les résidus de la relation
entre les variables ont passé le test de normalité
de Shapiro-Wilk. Une analyse par régression
linéaire a ensuite été réalisée pour les indicateurs
présentant le plus d'intérét. Seules les données de
qualité de l'eau de la période de 2003 a 2006,

analysées sur la fraction dissoute (< 0,45 um), ont
été retenues, celles de 2010-2011 sur I'échantillon
complet ayant été recueillies sur un nombre
insuffisant de stations pour réaliser des analyses
de corrélation ou de régression avec les
indicateurs de pression des bassins versants.

Aux dix stations échantillonnées régulierement au
cours de la période de 2003 a 2006, une estima-
tion de la charge de 17(-estradiol a été réalisée a
laide du logiciel FLUX32 (Walker, 1996). Les
valeurs des concentrations sous laLD ont été
remplacées par la valeur de laLD divisée par
deux. Un calcul a aussi été réalisé en remplacant
les valeurs sous laLD par la valeur de laLD
divisée par cent, afin de vérifier la sensibilité de la
valeur de charge calculée & une variation des
valeurs sous la LD. Les débits moyens journaliers
aux stations d’échantillonnage ont été estimés a
'aide des débits spécifiques aux stations hydro-
métriques les plus proches exploitées par la
Direction du milieu hydrique (http://www.cehq.go
uv.qc.ca/hydrometrie/historigue_donnees/index.
asp). Pour le calcul des charges, en raison de
'absence de relation significative entre le débit
moyen journalier et la concentration de
17B-estradiol, la méthode du ratio de Beale
(méthode 3 du logiciel FLUX32) a été utilisée. Les
données ont été stratifiées en deux saisons, I'une
allant de mai a novembre et 'autre, de décembre
a avril.
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3. RESULTATS ET DISCUSSION

La présente section décrit les résultats
analytiques de stéroides et de phénols bruts et
compilés par année, par mois et par station, puis
les résultats des traitements de données visant a
déterminer la contribution de I'agriculture a la
contamination observée. Ces résultats sont
également comparés a ceux dautres études
réalisées au Québec ou ailleurs. Finalement, les
limites de l'étude et les prospectives sont
discutées.

3.1 Reésultats analytiques de
stéroides et de phénols

Les résultats analytiques bruts de stéroides et de
phénols par staton pour chaque date
d’échantillonnage de 2003 a 2011 sont présentés
aux annexes 3 et 4. Les résultats semi-quantitatifs
des prélevements réalisés a I'été 2002 sont aussi
présentés a 'annexe 2, a titre indicatif. Les résultats
compilés sont d’abord présentés globalement pour
lensemble des stations, afin didentifier les
substances chimiques et de cerner les périodes
comportant une problématique environnementale
potentielle. Une seconde compilation, par station,
permet de déterminer la présence et I'importance
de la problématique par bassin versant.

3.1.1 Reésultats globaux pour
I’ensemble des stations

Compilation globale par substance chimique

Les statistigues globales décrivant les
concentrations d’hormones estrogéniques et
androgéniques, de stérols et de phénols compilées
par substance chimique pour l'ensemble des
stations au cours des périodes de 2003 a 2006 et
de 2010 a2011 sont présentées au tableau 5.
Dans le cas des substances pour lesquelles il existe
un seuil d'effet, la fréquence de dépassement du
seuil d’effet aigu y est indiquée. Le rapport entre la
concentration moyenne et le seuil d’effet chronique
est également présenté, ce qui donne une
indication de la contribution de chacune des
substances au potentiel estrogénique de 'eau.

Les concentrations de 173-estradiol ont dépassé le
seuil d’'effet aigu sur I'écosysteme de 5 ng/l proposé
par Caldwell et autres (2012) dans 20 % des
échantillons prélevés de 2003 a 2006 a treize

stations. De plus, la concentration moyenne des
163 échantillons est prés de deux fois plus élevée
gue le seuil d’effet chronique de 2 ng/l proposé par
ces mémes auteurs. Les concentrations des autres
estrogenes naturels (estrone et estriol) sont
demeurées sous les seuils d'effet aigu. Par contre,
la concentration moyenne d’estrone, qui représente
de 10 a 17 % du seuil d'effet chronique de 6 ng/l
proposé par Caldwell et autres (2012), ajoute
environ 7% a la pression estrogénique de
I'hormone 17(3-estradiol, contre moins de 5 % pour
l'estriol. Finalement, les concentrations de
testostérone sont demeurées sous les limites de
détection, sauf a deux reprises (annexe 3). Au
cours de l'année 2010-2011, aucune hormone
naturelle n'a été détectée dans les 31 échantillons
prélevés a trois stations et les valeurs de phénols
sont demeurées sous les seuils d'effet aigu.

Dans le cas de [Ihormone synthétique
17a-éthynylestradiol, a part deux résultats
atypiques supérieurs a 20 ng/l en 2002, lorsque le
développement de la méthode analytique n'était
pas encore terminé (annexe 2), les valeurs sont
toutes demeurées sous la limite de détection
(< 2 ngll). Celle-ci étant quatre fois plus élevée que
le seuil sans effet aigu (0,5 ng/l), il N’est pas possible
de statuer sur la présence ou l'absence d'effet
estrogénique potentiel relié a cette hormone.

L’hormone 17@-estradiol a été détectée dans
32 % des échantillons prélevés de 2003 a 2006,
alors que les deux autres hormones naturelles,
I'estrone et I'estriol, ont été détectées dans 10 %
et 2 % des échantillons respectivement. Le taux
de détection pour 17B-estradiol dans les petits
tributaires agricoles est semblable a celui
rapporté dans I'étude du MDDEP (2011) a I'eau
brute des prises d'eau potable de grandes
rivieres (Chaudiere, Yamaska, L'’Assomption,
notamment) pour la méme période (échantillons
filtrés), mais trois fois plus élevé que celui que
Berryman, Rondeau et Trudeau (2014) ont
observé de 2006 & 2010 dans le fleuve et a
lembouchure des rivietres des Outaouais,
Richelieu et Saint-Maurice (échantillons filtrés les
premieres années). Les valeurs maximums
observées dans les petits tributaires agricoles
sont toutefois deux a trois fois plus élevées que
celles des grandes rivieres. Ces valeurs
s'expliqguent par la plus petite échelle de ces
tributaires, qui favorise de plus fortes densités

Ministére du Développement durable, de I'Environnement et de la Lutte contre les changements climatiques 15



Suivi exploratoire des stéroides et des phénols dans les petits tributaires agricoles au Québec — 2003 & 2011

d’élevage, ainsi qu’une proximité accrue des Trudeau (2014). L'ordre de grandeur des valeurs
sources de contamination et de mains maximums obtenues est également semblable.
importantes dilutions.

Les concentrations des phénols sont toutes

Les concentrations de cholestérol et de demeurées sous le seuil de toxicité aigué du
coprostanol dans les petits tributaires agricoles critére de qualité de I'eau du MDDEFP (2013) et
ont montré des valeurs généralement les valeurs moyennes n'ont pas représenté plus
supérieures a la limite de détection, comme dans de 3 % de la valeur du seuil de toxicité chronique.

le cas des grandes rivieres (incluant le fleuve
Saint-Laurent) suivies par Berryman, Rondeau et

Tableau 5 Concentrations d’hormones, de stérols et de phénols de 2003 a 2011

Type de  Substance Fréquence (%) Intervalle (ng/l) Moyenne

LD (ng/l) N CMM/SEC

composé chimique >LD >SEA Min Max (ng/l)
Résultats & 13 stations - période de 2003 & 2006 (filtration & 0,45 micron)
El 06a10 0,10a0,17
E2 163 32 20 < LD 36 3,1a3,8 1,7a19
E3 163 2 0 <LD 28 0,3a22 <0,01a0,04
EE2 163 0 -- <LD <LD 0az2 0a20
Androgéne TESTO 163 1 - <LD 34 0,4a4,3 -
CHOL 163 96 - <LD 1500 97 --
CPRO 163 3 -- <LD 13 02a121 -
CPRL 163 75 - <LD 360 35436 -
CPRN 159 28 -- <LD 52 4,1a47,0 --
OCT 163 72 0 <LD 52 504a5,3 0,03
NGT 162 83 0 <LD 620 60 0,01
p-n-NP 0,004 a 0,5
BPA 50a5,1

Estrogénes

Stérols

Phénols

El 0,6 -0,7 < LD 0a0,6 0ao0,10

Estrogénes E2 1-14 31 0 0 < LD < LD 0 {:;\ 1,1 0 z:i 0,57
E3 2-29 31 0 0 <LD <LD 0az23 0a0,04
EE2 2-29 31 0 -- <LD < LD 0az22 0a22

Androgéne  TESTO 4-57 31 0 - <LD <LD 0aLD --

CHOL 56 - 114 31 100 -- 130 2 400 773 --
CPRO 2-28 31 0 -- <LD <LD 0OalLD --
CPRL 4-5,7 31 97 -- <LD 760 116 a 117 --
CPRN 4-57 31 87 -- <LD 140 33a34 --
OCT 3,2-4,3 31 6 0 <LD 7,7 0,4a37 <0,01a0,02
NGT 84 -114 31 6 0 <LD 300 172107 <0,01a0,02
p-n-NP 2,1-29 31 0 - < LD < LD oaLD -
BPA 21-29 31 13 0 <LD 15 1,1a3,1 < 0,01
Estrogénes : E1 = estrone, E2 = 17B-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 170-éthynylestradiol; Androgene : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;
Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.

Stérols

Phénols

Note : LD = limite de détection de la méthode analytique; N = nombre d’échantillons; SEA = seuil d’effet aigu proposé par Caldwell et
autres (2012); Min et max = valeur minimum et maximum mesurée; Moyenne = intervalle des valeurs moyennes de I'ensemble des
données en remplagant les valeurs sous la LD par O et par la valeur de la LD; CMM/SEC = rapport de la concentration moyenne
mesurée sur le seuil d’effet chronique proposé par Caldwell et autres (2012).
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La différence majeure entre les résultats obtenus
au cours de la période de 2003 a 2006
comparativement a ceux de l'année 2010-2011
s’explique en partie par la variabilité interannuelle
intrinséque aux données de qualité de l'eau
(figure 2a). Des changements méthodologiques
en ce qui concerne les stations échantillonnées,
la stratégie d’échantillonnage et la filtration des
échantillons sont aussi a considérer. Il faut
également noter les changements dans le mode
de livraison des échantillons et dans la technique
d’extraction des estrogénes, dont I'effet devrait
cependant étre négligeable, compte tenu des
validations préalables faites par le laboratoire.
D’autres facteurs comme des changements dans
les pratiques agricoles (hon documentés) ou
dans l'occupation du territoire pourraient de plus
contribuer a I'explication.

La stratégie d’échantillonnage retenue de 2003
a 2006, basée sur des tournées par le personnel
du MDDELCC, a pu faciliter une meilleure
synchronisation des préléevements par rapport
aux périodes d'épandage et aux événements de
précipitations provoquant un ruissellement,
comparativement a l'année 2010-2011 ou les
dates d’échantillonnage étaient fixées a I'avance.
La livraison des échantillons au laboratoire s’est
faite aussi plus rapidement. Un délai de livraison
trop long peut entrainer une sous-estimation des
concentrations d’estrogénes, ce qui ne devrait
pas étre le cas dans la présente étude.

En raison des dépassements des valeurs seuils
d'effet a court et a long terme dans le cas de
17B-estradiol et de I'effet additif de I'estrone et de
I'estriol, les résultats pour ces estrogenes
naturels sont présentés de fagon plus détaillée,
sous forme graphique, dans la suite du rapport.
Une représentation graphique est également
retenue pour certains résultats de stérols, compte
tenu de leur intérét comme indicateurs de
sources fécales d’origine animale et humaine
dans les petits tributaires agricoles.

Compilation globale par année et par mois
La compilation des résultats de stéroides et de

phénols par année et par mois montre les
variations interannuelles et mensuelles et facilite

leur compréhension. Les résultats par mois
permettent aussi de mettre en évidence les
périodes plus a risque pour les poissons. Pour les
résultats d’E2 par mois, ceux de I'année 2010-2011
n'ont pas été retenus dans la représentation
graphique des données, en raison de la différence
dans la filtration des échantillons.

Les hormones

Au cours des années 2003 et 2005-2006, les
concentrations de 17(3-estradiol (< 0,45 um) ont
montré un intervalle de valeurs moyennes pour
I'ensemble des stations supérieur a 7 ng/l et 2 ng/l
respectivement, alors que pour l'année 2004,
lintervalle des valeurs a été inférieur a 2 ng/l
(figure 2a). En considérant la période de 2003
a 2006 au complet, l'intervalle des concentrations
moyennes dépasse la valeur du seuil d'effet
chronique de 2 ng/l proposée par Caldwell et autres
(2012). Durant cette période, lintervalle des
concentrations moyennes de 17B-estradiol a
dépassé 2 ng/l au cours des mois de mai ou juin,
juillet, septembre et novembre, alors qu’il est
demeuré inférieur a 2 ng/l en mars, de méme qu’en
octobre et février, deux mois au cours desquels il y
a eu moins déchantillonnage (figure 2b). Les
valeurs d’estrone ont été plus élevées au cours des
années 2003 et 2005 et des mois de novembre et
de juillet, alors que celles d'estriol ont toutes été
sous la limite de détection, sauf en juillet 2005
(annexe 3). Au cours de l'année 2010-2011, les
valeurs de 17pB-estradiol, d'estrone et d'estriol
(échantillons non filtrés) ont toutes été sous la limite
de détection (annexe 4). Sauf a deux stations en
juillet 2002, les valeurs d'EE2 sont toutes
demeurées sous la limite de détection.

L’étude du MDDEP (2011) avait aussi montré, pour
la période de 2003 &2006, des valeurs de
17B-estradiol a I'eau brute provenant des riviéres
Chaudiére, Yamaska et L’Assomption plus élevées
en 2003, ainsi que des valeurs plus élevées en
période estivale, celles en période hivernale étant
toutes sous la limite de détection. Aucune valeur
des autres hormones naturelles E1 et E3 ni de
'hormone de synthése EE2 n'avait été détectée a
I'eau brute de ces trois rivieres.
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Figure 2 Concentrations annuelles et mensuelles de 17B-estradiol pour
I'ensemble des stations

Note : L’intervalle des concentrations moyennes a été calculé en remplagant les valeurs sous la limite de
détection (LD) de la méthode analytique par zéro pour la valeur inférieure et par la LD pour la valeur
supérieure. N = nombre d'échantillons.
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Les mois ou sont observés les intervalles de
valeurs moyennes d'estrogénes les plus élevés
suivent des périodes ou un fort pourcentage des
déjections animales est épandu. Ces mois
correspondent aussi a la période de reproduction
ou de début de vie de plusieurs especes de
poissons (annexe 5), ou ceux-ci sont plus
sensibles a une exposition aux substances a effet
estrogénique (Lahnsteiner et autres 2006; Nimrod
et Benson, 1998). Les niveaux d'estrogenes
mesurés sont proches des seuils d’effets sur la
production de vitellogénine ou sur la reproduction,
observés en laboratoire chez plusieurs especes de
poissons. (Gross-Sorokin, Roast et Brighty, 2004;
2006; Caldwell et autres, 2012). Parmi les effets
rapportés, on note la diminution du volume et de la
fertilité du sperme (Lahnsteiner et autres, 2006) et
un biais dans la proportion de méles et de femelles
a la suite d'une exposition précoce (Gross-
Sorokin, Roast et Brighty, 2004). Les autres
organismes aguatiques sont en général nettement
moins sensibles que les poissons (Caldwell et
autres, 2012).

Des facteurs hydro-climatiques et agronomiques,
comme le nombre d'épisodes de précipitations
provogquant un ruissellement ou un écoulement
des drains souterrains et le délai entre les
épandages de déjections animales et ces
épisodes, entrainent une variabilité interannuelle
des valeurs d'estrogénes dans les cours d'eau. La
synchronisation des échantillonnages par rapport
a ces épisodes peut aussi influencer les résultats,
compte tenu du nombre limité d'échantillons
prélevés par station dans le contexte du suivi
exploratoire réalisé. L'annexe 6 llustre la
variabilité des conditions hydrologiques et des
valeurs d'E1, d'E2, d’E3 et de testostérone lors des
échantillonnages aux stations des rivieres Bras
d’Henri et Bourbon et du ruisseau du Portage.

D’autres facteurs liés a la gestion des effluents
d'élevage, comme les périodes ou s'effectuent le
stockage des déjections animales en amas et
dans les aires d'alimentation, le paturage, l'accés
du bétail au cours deau et I'épandage des
déjections animales, peuvent davantage expliquer
les variations observées entre les mois ou sont
réalisés les échantillonnages. La forte proportion
des épandages au mois de mai (annexe 5)
contribue particulierement aux valeurs d’E2 plus
élevées en mai ou juin. Les rejets humains sont
moins susceptibles de montrer des variations
entre les mois étant donné leur apport ponctuel,
relativement constant au cours de I'année.

Au cours de la période de 2003 a 2006, en raison
de la filtration des échantillons, les résultats
analytiques n’'incluaient pas la fraction particulaire
(> 0,45 um), qui pourrait contenir une proportion
non négligeable des estrogénes présents dans
l'eau des tributaires agricoles, a la suite de
ruissellement des parcelles agricoles. Dans les
lisiers porcins et de poules pondeuses, par
exemple, environ la moitié des estrogenes
naturels sont dans la fraction particulaire
(> 1,2 um) (Hutchins et autres, 2007). Zhao et
autres (2010) rapportent pour leur part gu’environ
90 % des estrogénes des lisiers de porcs sont
associés aux particules de plus de 0,7 um. Mansell
et autres (2011) ont aussi observé que pres de la
moitié des estrogénes du ruissellement simulé de
parc d’engraissement de bouvillons de boucherie
était dans la fraction particulaire (> 1,0 um).
Cependant, I'absence de détection d’estrogéne
dans les échantillons prélevés au cours de
année 2010-2011 dans trois tributaires, malgré la
prise en compte de la fraction particulaire, suggere
gue des facteurs hydro-climatiques, agronomiques
ou déchantillonnage, comme le délai du
prélévement par rapport aux dates d’épandage de
déjections animales ou aux précipitations,
prédominent.

Les stérols

Aux dix stations échantillonnées régulierement, la
valeur moyenne du cholestérol en 2004 (60 ng/l) a
été plus faible que celles de 2003 (92 ng/l) et 2005
(196 ng/l). La valeur moyenne du coprostanol, par
contre, a été plus faible en 2003 (14 ng/l)
gu’en 2004 (21 ng/l) et 2005 (82 ng/l). En moyenne,
les valeurs de ces deux stérols ont été plus élevées
au cours des mois de juillet et septembre,
contrairement aux estrogenes, dont les valeurs ont
été plus élevées en mai et novembre.
En 2010-2011, les échantillons non filtrés
provenant des trois stations échantillonnées ont
présenté une valeur moyenne annuelle plus élevée
pour le cholestérol (783 ng/l) et le coprostanol
(119 ng/l).

Le ratio coprostanol/cholestérol, établi a partir
d'une compilation mensuelle des valeurs
moyennes de coprostanol et de cholestérol aux
treize stations échantillonnées de 2003 a 2006
(résultats non présentés), est de 0,5 pour les
mois de février, mars et novembre, ce qui
suggere une contribution relative des apports
humains plus importante en période hivernale.
De mai a octobre, par contre, ce ratio est plus
faible (0,3 en moyenne), ce qui est cohérent avec
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une contribution prédominante des apports
agricoles a cette période. Ce résultat concorde avec
ceux de Patoine et D’Auteuil-Potvin (2015), qui ont
observé une contamination bactériologique de
source agricole plus importante en été et une
contribution relative plus importante pour les
humains en hiver.

Les phénols

Les valeurs moyennes annuelles et mensuelles
de phénols n'ont pas dépassé 10 ng/l dans le cas
de I'OCT et du BPA, et 100 ng/l pour le NTG.
Elles ont montré peu de variation entre les
années et les mois ou sont réalisés les
échantillonnages.

3.1.2 Résultats par station
Résultats pour les hormones

Les résultats de la compilation des concentrations
d’hormones par station permettent d’identifier les
tributaires ayant un potentiel estrogénique, ainsi
gue limportance de ce potentiel. L'estrogene
naturel 17B-estradiol présente les concentrations
les plus élevées, suivi par l'estrone et lestriol,
surtout en 2003 et 2005. Une détection a été
observée a six stations seulement en 2004
(annexe 3) et a aucune station en 2002 et au cours
de l'année 2010-2011 (annexe 4). L'estrogéne de
synthése EE2 a été détecté en 2002 (annexe 2) et
la testostérone, en 2003 et2005, une fois
seulement a deux stations au sud de Québec
(annexe 3).

L'intervalle des concentrations moyennes de
17B-estradiol mesurées a chacune des quinze
stations est illustré a la figure 3. Aux treize
stations suivies au cours de la période de 2003
42006, les concentrations moyennes ont
dépassé la valeur de 1 ng/l, proposée comme
seuil sans effet pour le Royaume-Uni (Williams et
autres, 2008). Le seuil d'effet chronique a long
terme de 2 ng/l proposé par Caldwell et autres
(2012) pour 'Amérique du Nord et 'Europe a été
dépassé a plus de la moitié de ces stations.

Les valeurs individuelles de 17B-estradiol les plus
élevées ont été généralement observées aux
stations drainant les bassins versants supportant

les plus fortes densités animales (tableaux 3 et 4),
pour la période de 2003 a2006. En effet, les
stations situées au sud de Québec, qui supportent
les plus fortes densités animales, ont présenté des
valeurs maximales de 13 a 36 ng E2/l (annexe 3),
supérieures a celles situées au nord de Montréal
(9a 21ngE2/l). Cependant, les valeurs de
17B-estradiol mesurées a trois stations pendant
'année 2010-2011 ont toutes été sous la limite de
détection. Cela a également été le cas en 2004, a
guatre stations comportant de fortes densités
animales, au sud de Québec.

Au cours de la période de 2003 a 2006, les
concentrations de 17B-estradiol ont souvent
dépassé la limite de détection (1 ng/l) et la valeur
de 2 ng/l a chacune des treize stations (figure 4).
Aux dix stations suivies régulierement durant cette
période, les concentrations de 17B-estradiol ont
dépassé le seuil d’effet aigu a court terme de 5 ng/l
proposé par Caldwell et autres (2012) dans 7 a
30 % des échantillons, selon la station (figure 4).

Les valeurs moyennes de 17(3-estradiol
supérieures a 2 ng/l ainsi que la présence de
valeurs individuelles supérieures a 5ng/l a la
majorité des stations indiquent que I'eau des petits
tributaires agricoles peut présenter un potentiel
estrogénique susceptible d'affecter les espéces
aquatiques les plus sensibles, notamment les
poissons. A ce potentiel s’ajoute celui des autres
estrogenes ainsi que celui des formes particulaires
(> 0,45 um) non mesurées au cours de la période
de 2003 a 2006.

Les valeurs d’estrone (annexe 3), divisées par
trois pour déterminer leur potentiel estrogénique
sur une base comparable a 17B-estradiol,
ajoutent environ 0,1 a 0,3 ng/l en équivalent E2
aux concentrations moyennes de 173-estradiol
mesurées aux stations des rivieres Boyer Sud,
Boyer Nord, des lles Brilées et Bras d’Henri et
des ruisseaux du Portage, Vacher et Saint-Pierre.
Les trois seules valeurs d’estriol supérieures a la
limite de détection ajoutent moins de 0,05 ng/l en
équivalent E2 aux concentrations moyennes des
rivieres Boyer Nord, des Tles Brilées et Bras
d'Henri. L'ajout de [leffet estrogénique de
l'estrone et de l'estriol a peu d'effet sur les
pourcentages de dépassement du seuil de 5 ng/l.
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Figure 3 Intervalle des concentrations moyennes de 17B-estradiol aux stations de qualité de
I'eau
Note : L’intervalle des concentrations moyennes a été calculé en remplagant les valeurs sous la limite de détection (LD) de

la méthode analytique par zéro pour la valeur inférieure et par la LD pour la valeur supérieure. Le nombre d’échantillons
par station est indiqué au-dessus des boites d'intervalles de concentrations.

Les prélevements effectués a la fin mai, au début du
mois de juin et en juillet, aprés I'épandage de la
proportion la plus importante de déjections animales,
ont montré des valeurs élevées de 17B-estradiol
en 2003 et en 2005 a plusieurs stations, alors que les
valeurs ont été faibles ou sous la limite de détection
en2004 et en2010. La comparaison de la
synchronisation des prélévements avec les débits
instantanés et des résultats analytiques a certaines
stations (annexe 6) suggéere que lhydrologie peut
expliquer les valeurs élevées dans certains cas
seulement. L'absence de relation significative entre
les débits moyens journaliers et les concentrations
de 17B-estradiol va dans le méme sens.

En novembre 2003, I'échantillonnage de la riviere
Bras d’Henri lors d’'une hausse importante de débit
(figure A6.2, a 'annexe 6) a permis de mesurer les
valeurs les plus élevées de 17B-estradiol et la seule
valeur détectable de testostérone & cette station.

L'information basée sur les registres d'épandage
recus au MDDELCC indique que les épandages de
déjections animales étaient terminés depuis
plusieurs semaines (annexe 5). Toutefois, des
épandages plus tardifs ont pu étre réalisés chez les
producteurs agricoles n'ayant pas fourni leur registre.
Les cing autres stations échantillonnées a la méme
date au sud de Québec ont aussi montré des valeurs
de 17pB-estradiol élevées, ce qui suggére que les
conditions hydrologiques favorisant le ruissellement
lors de I'échantillonnage pourraient étre un facteur
infuent dans ce cas. Par contre, les valeurs
mesurées aux six autres stations dans la région de
Montréal, échantillonnées une semaine plus tard
dans des conditions hydrologiques différentes,
étaient également élevées, ce qui suggere que
d’autres facteurs, comme la température et 'lhumidité
du sol, les sédiments ou la variabilité du contenu en
estrogénes des déjections animales, pourraient
aussi influencer les résultats.
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Figure 4 Fréquence de dépassement des seuils pour 17@-estradiol aux stations de qualité de I'’eau

Note :  Dans le cas du ruisseau Runnels (station suivie d’'un astérisque), les dépassements des seuils de détection de 1 ng/l
et de concentration prédite sans effet & long terme de 2 ng/l et & court terme de 5 ng/l, selon Caldwell et autres (2012),
ont été déterminés a l'aide des deux valeurs d'E2 dissous (filtration a 0,45 um) de la période 2003-2004 et des onze

valeurs non filtrées de I'année 2010-2011.

Blunt et autres (2017) indiquent que la présence
d'oxygene favorise la dégradation d’E2 en
estrone par les microorganismes et qu'une
réduction de I'estrone en E2 peut se produire en
condition de manque d’oxygéne. Dans les sols
agricoles, des conditions anoxiques sont
rencontrées en profondeur et peuvent aussi étre
présentes en surface lorsque le sol est saturé en
eau. Raman et autres (2001) ont de plus observé
gue les estrogénes totaux (E1+E2) se dégradent
moins vite a basse température. Ainsi, les
variations dans les conditions de température et
d’humidité des sols selon les mois et selon les
années pour un méme mois comptent parmi les
facteurs qui pourraient expliquer les variations
interannuelles et mensuelles observées.

Résultats pour les stérols

Les résultats pour le cholestérol, un stérol
précurseur des estrogenes, et pour un de ses
dérivés stanols, le coprostanol, sont présentés
par station en raison de leur présence en quantité
et en proportion variables dans les déjections
selon les espéces animales et les humains. Cette
propriété des stérols et des stanols, combinée a
leur persistance dans I'environnement, peut aider
a déterminer l'origine de la contamination fécale
dans les tributaires agricoles.

Au cours de la période de 2003 a 2006, ou seule
la fraction dissoute des échantillons (filtration a
0,45 um) était analysée, les valeurs moyennes
par station ont varié de 33 a 222 ng/l dans le cas
du cholestérol et de 5a 72 ng/l dans le cas du
coprostanol (figure5). Au cours de la
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période 2010-2011, ou les analyses ont été faites
sur I'échantillon entier (non filtré), les trois
stations échantillonnées ont montré des valeurs
moyennes beaucoup plus élevées pour le
cholestérol (Bourbon : 333 ng/l; Saint-Zéphirin :
1 033 ng/l; Runnels : 745 ng/l). Dans le cas du
coprostanol, les valeurs moyennes obtenues
(Bourbon: 28 ng/l; Saint-Zéphirin: 139 ng/l;
Runnels : 147 ng/l) étaient aussi globalement
plus élevées, a deux stations notamment.

Méme si le groupe de stations suivies au cours
des deux périodes differe, la prise en compte de
la forme particulaire dans la seconde période
(2010-2011) peut expliquer en bonne partie les
valeurs plus élevées obtenues. Le cholestérol et
le coprostanol sont en effet plus susceptibles que
les estrogénes de se retrouver en plus grande

concentration dans la fraction particulaire, prise
en compte par l'extraction en phase liquide
(Furtula et autres, 2012b), en raison de leur plus
faible solubilité dans 'eau (Yang et autres, 2012).
Les mécanismes de production et les propriétés
chimiques propres aux stérols et aux estrogénes
contribuent & expliquer les différences dans les
résultats obtenus selon les périodes et la plus
grande variabilité des résultats pour les
estrogénes, qui n'ont pas été détectés
en 2010-2011. Une analyse de corrélation entre
les valeurs de stérols et d'estrogénes aux dix
stations suivies régulierement de 2003 a 2006
(résultats non présentés) n'a pas permis de
mettre en évidence de lien significatif entre ces
substances chimiques, en raison de leur
comportement différent en milieu aquatique.

250
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Figure 5 Concentration moyenne de cholestérol et de coprostanol aux stations de qualité de

I’eau pour la période de 2003 a 2006

Note : La concentration moyenne a été calculée en remplacant les valeurs sous la limite de détection (LD) de la méthode

analytique par la moitié de la LD.
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En raison de son origine fécale découlant de la
dégradation du cholestérol dans [lintestin de la
plupart des animaux et des oiseaux, le coprostanol a
été utilisé comme biomarqueur d’'une contamination
d’origine animale dans I'environnement (Leeming et
autres, 1996; Furtula et autres, 2012a). Sa forme
particulaire a été privilégiée étant donné sa faible
solubilité dans l'eau. Gruau et autres (2004), par
exemple, ont observé une migration et une
persistance du coprostanol dans un sol fertilisé au
lisier de porcs. lls ont aussi observé que le rapport
entre la concentration de coprostanol et de
cholestanone (non mesurée dans la présente étude)
dans les fractions particulaires de I'eau des riviéres
était lié a la densité de porcs dans leurs bassins
versants. Le cholestérol, méme s'il n'est pas
uniquement d’origine fécale, a aussi été utilisé
avec le coprostanol comme marqueur des sources
de contamination humaine. Un rapport
coprostanol/cholestérol supérieur a0,5 a été
utilisé dans certaines études pour déterminer les
sources humaines de contamination fécale
(Furtula et autres, 2012a; 2012b). Cependant,
dans le cas de contamination d'origine a la fois
humaine et animale, ce rapport peut étre biaisé par
'apport provenant des animaux.

Le ratio coprostanol/cholestérol est en effet plus
faible chez les bovins et autres ruminants ainsi que
chez les volailles, mais plus élevé chez les
monogastriques dont 'nomme fait partie, mais
aussi le porc. Marvin et autres (2001) ont mesuré
un ratio coprostanol/cholestérol de 4 a 6 dans des
lisiers porcins et un effluent d’égout combiné en
Ontario. Le ratio coprostanol/cholestérol mesuré
en juillet 2002 dans les eaux de drainage
souterrain de quatre parcelles a Saint-Lambert, au
Québec (annexe 2), qui est de 3,1, 0,25 ou 0,12
selon que la parcelle avait été fertilisée a l'aide de
lisier de porcs, de fumier de bovins laitiers ou de
fumier de volailles, va dans le méme sens.

Parmi les dix stations suivies au cours de la
période de 2003 & 2006 (filtration a 0,45 um),
seule celle du ruisseau Saint-Pierre a montré un
rapport coprostanol/cholestérol supérieur a 0,5
pour plus de la moitié des échantillons (annexe 3).
Le bassin versant drainé a cette station comporte
la plus forte densité humaine et la plus faible
densité animale.

Par alilleurs, I'examen des résultats par date
d’échantillonnage montre treize valeurs
individuelles de coprostanol dissous (< 0,45 um)
dépassant celles de cholestérol (annexe 3),
principalement aux stations supportant des

bassins versants ou I'élevage porcin est important
(tableau 4). Cinq de ces valeurs sont survenues
lors de I'échantillonnage de novembre 2005, ou
des concentrations élevées d'estrone ont été
observées a plusieurs stations. Haack et autres
(2015) ont aussi mesuré, dans l'eau non filtrée
d’un ruisseau drainant 33 km?, jusqu’a 3 km en
aval d'un déversement de déjections porcines, des
valeurs de coprostanol supérieures au cholestérol
25 jours aprés le déversement.

Malgré la faible solubilité du cholestérol et du
coprostanol, leur concentration mesurée dans la
fraction dissoute (filtration a 0,45 um) de I'eau des
tributaires est suffisante pour étre généralement
détectée (tableau 5). De plus, les valeurs de ces
deux substances mesurées dans les petits
tributaires ont tendance a augmenter avec la
densité animale ou humaine dans les bassins
versants.

Résultats pour les phénols

Les concentrations d’'OCT et de BPA les plus
élevées ont été mesurées aux stations des
ruisseaux Saint-Pierre et du Point du Jour. Dans
le cas des NTG, les valeurs les plus élevées ont
été observées aux stations des ruisseaux du
Portage et Vacher et des rivieres Bras d'Henri et
Boyer Nord (annexes 3 et 4). Dans ces bassins
versants, les sources potentielles de phénols
sont surtout liees a lactivitt humaine, mais
peuvent provenir de produits aussi utilisés en
agriculture, comme les détergents et les produits
phytosanitaires.

3.2 Contribution de I'agriculture
a la contamination

Afin de mieux connaitre la contribution de
'agriculture aux concentrations d’estrogénes
mesurées dans les petits tributaires agricoles,
deux approches complémentaires sont retenues.
La premiére consiste a estimer les charges
d'estrogénes au cours deau a laide des
concentrations et des débits mesurés et a
soustraire de ces charges celles estimées pour
les humains pour obtenir une charge « agricole et
autre ». La seconde consiste a étudier les liens
entre les indicateurs de qualité de I'eau et les
indicateurs de pression agricole et humaine
compilés pour les bassins versants. Dans le cas
des stérols, les ratios entre le cholestérol et le
coprostanol sont aussi utilisés pour aider a
déterminer I'origine de la contamination.
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3.2.1 Estimation des charges
d’estrogénes

La charge moyenne annuelle de 17(3-estradiol dans
la fraction dissoute (< 0,45 um) estimée aux dix
stations suivies régulierement au cours de la période
de 2003 & 2006 a varié de I'ordre de 40 a 300 g/an
pour les six stations situées au sud de Québec et de
10 a 50 g/an pour celles au nord de Montréal. Le
coefficient de variation et lintervalle de confiance
autour de la valeur moyenne pour le cours d'eau
sont toutefois élevés, en raison notamment du
nombre limité de résultats analytiques disponibles
pour le calcul des charges (annexe 7). Les charges
calculées donnent néanmoins un ordre de grandeur
valable a des fins de comparaison aux charges
estimées pour les humains.

La charge spécifique de 17B-estradiol véhiculée par
le cours deau, estimée en divisant la charge
moyenne annuelle par la superficie drainée a la
station d’échantillonnage, se situe dans la gamme
de 0,5 a 5 g/kkm?. Elle dépasse la charge admissible,
obtenue du produit du débit moyen annuel par la
concentration prédite sans effet a long terme de
2 ng/l proposée par Caldwell et autres (2012), aux six
stations situées au sud de Québec et possiblement
a l'une des quatre stations au nord de Montréal
(figure 6 et annexe 8).

L’estimation de la charge des populations humaines
dans ces bassins versants, en considérant un apport
annuel des rejets traités de 1 mg E2 par personne
(déterminé selon la méthode décrite au bas de
lannexe 8), suggere qu'elle représente moins de
5 % de la charge estimée aux six stations au sud de
Québec et moins de 15% de celle aux quatre
stations au nord de Montréal. La charge « agricole et
autre » obtenue en soustrayant cette charge
humaine de la charge estimée au cours d’eau inclut,
en plus des sources agricoles, les sources naturelles
et d'activitts non agricoles. La charge d'origine
naturelle ne devrait pas étre élevée dans les dix
tributaires agricoles. Etant donné I'absence d'autres
sources importantes de 173-estradiol dans les petits
bassins versants étudiés, comme des piscicultures
ou des abattoirs, les sources agricoles constituent
vraisemblablement la majeure partie de la charge de
17B-estradiol mesurée dans ces cours deau
(figure 6 et annexe 8). Les valeurs élevées d'autres
parameétres de qualité de I'eau dans ces bassins
versants, comme l'azote, le phosphore et les
coliformes fécaux (Patoine et D'Auteuil-Potvin, 2013;
2015), tendent & confirmer l'origine surtout agricole
de la contamination.

La charge moyenne annuelle « agricole et autre » de
17B-estradiol dissous (figure 6), si on I'exprime par
rapport a la superficie recevant des déjections
animales dans le bassin versant, représente, selon la
station, de 25 a 178 mg par hectare (78 mg et 50 mg,
en moyenne, aux stations au sud de Québec et au
nord de Montréal respectivement). Si on I'exprime
par rapport a la superficie en agriculture, cette charge
représente de 10a 82mg par hectare selon la
station (49 mg et 13 mg, en moyenne, aux stations
au sud de Québec et au nord de Montréal
respectivement). Pour les six bassins versants au
sud de Québec et ceux des ruisseaux Vacher et
Desrochers, cette charge représente, selon la
station, entre 1 et 10 % du rejet de 17p-estradiol par
les élevages, estimé en multipliant leur cheptel
(tableau 4) par les données d'émission de
17B-estradiol a I'entreposage de Raman et autres
(2004) pour les élevages porcins et de bovins laitiers
et par celles de Mathur et Common (1969) pour les
déjections fraiches de volailles (résultats non
présentés).

Aux sept stations comportant des valeurs d'estrone
ou d'estriol supérieures a la limite de détection
(annexe 3), la charge totale d’estrogénes naturels en
équivalent E2 (E1/3 + E2 + E3/30) a aussi été
calculée a l'aide du logiciel FLUX32, en remplacant
les valeurs sous la limite de détection par la moitié de
la limite de détection (résultats non présentés). La
méme stratification en deux saisons, utilisée pour le
calcul de la charge de 17B-estradiol, a été retenue.
L’ajout de I'estrone et de 'estriol augmente la charge
moyenne annuelle d'estrogénes de 3a 15% et
diminue son coefficient de variation de 3 a 25 %,
selon la station. Les estrogénes sous d’'autres formes
gue 17B-estradiol peuvent donc contribuer au
potentiel estrogénique de I'eau des petits tributaires
agricoles, mais a un niveau moindre. L'estrogéne de
synthése EE2, non détecté au cours de la période,
n'a pas été considéré.

Les charges moyennes annuelles basées sur une
période de trois années (avril 2003 a mars 2006),
obtenues dans la présente étude, sont cohérentes
avec celles mesurées de janvier 2009 a mai 2010
dans le cadre d’un suivi intensif par Gall et autres
(2014) dans trois fossés drainant une superficie de
387 a 612 ha au Centre de recherche et d’éducation
en sciences animales de Perdue, dans le nord de
I'Indiana. Les charges par hectare aux deux fossés
drainant des superficies fertilisées principalement
avec des déjections bovines ont varié, selon la
station, de 3,5a 7,5mg pour 17B-estradiol et de
9,0 & 22,2 mg pour I'estrone, ce qui totalise de 6,5 a
14,9 mg en équivalent E2.
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Nom du cours d'eau
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Agricole et autre

Figure 6 Charge spécifique de 17B-estradiol aux stations de qualité de I'eau

Note : La charge « Au cours d’eau » a été calculée a I'aide du logiciel FLUX32, en remplagant les valeurs
sous la limite de détection (LD) de la méthode analytique par la moitié de la LD. La charge
« Admissible » correspond au produit du débit moyen annuel estimé a la station de qualité de I'eau
par la concentration sans effet a long terme de 2 ng E2/Il. La charge « Humaine » a été estimée en
multipliant la densité de population du bassin versant drainé a la station par un rejet annuel de
1 mg E2 par personne. La charge « Agricole et autre » correspond a la différence entre la charge au

cours d'eau et la charge humaine.

Les charges au fossé drainant des superficies
fertilisées principalement aux déjections porcines et
de volailles ont représenté 22,4mg pour
17B-estradiol et 24,5mg pour l'estrone, ce qui
totalise 30,6 mg en équivalent E2. La charge
d'estrogenes totaux (E1 + E2 + E3) mesurée aux
trois fossés a représenté entre 0,6 % et 3,1 % de la
guantité épandue. La comparaison aux résultats de
cette étude sur 17 mois est a titre indicatif seulement,
en raison notamment de limportante variabilité
interannuelle caractérisant les concentrations et les
charges d'estrogénes et des étés plus chauds de la
zone continentale humide ou se situe le centre de
recherche.

Dans le cas des rejets humains, en considérant un
apport annuel au cours d'eau de 1 mg d’estrogénes
(en équivalent E2) par personne (annexe 8) et une
valeur d’excrétion moyenne journaliére d'estrogénes
de 0,025 mg calculée a I'aide des valeurs rapportées
par Laurenson et autres (2014) pour la population
américaine, on peut estimer qu'environ 10 % de la
guantité d'estrogénes excrétés se rend au cours
d’eau. Le calcul du rejet au cours d'eau a l'aide des

pourcentages moyens d’enlevement  des
hormones E1, E2, EE2 et E3 des eaux usées au
moyen d'un traitement secondaire, présentés par
Anderson et autres (2012), donne une valeur de
1,9 mg par personne cohérente avec celle retenue
(annexe 8). Cette valeur concorde également avec
celles de concentrations et denlévement des
hormones dans les installations septiques
présentées dans la revue de Schaider, Rodgers et
Rudel (2017). Le bilan de masse réalisé par Yang et
autres (2016) sur une période de huit mois pour une
installation septique en Floride suggeére toutefois que
des apports d’estrogeénes plus importants pourraient
survenir sous certaines conditions, puisqu’une
concentration moyenne de 173-estradiol de I'ordre
de 20 ng/l a été mesurée dans I'eau de lixiviation
des drains sans que cette hormone soit détectée
dans la fosse septique. Les auteurs attribuent cette
présence de 17B-estradiol a une accumulation
consécutive a un apport répété d'estrogenes ou a
une transformation d’estrone en E2, ou encore a
une déconjugaison par les microorganismes fécaux
présents dans les eaux usées domestiques.
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3.2.2 Liens entre les indicateurs de
pression agricole et de qualité
de I'eau

Les dix petits tributaires échantillonnés
régulierement au cours de la période de 2003
a 2006 ont été retenus pour I'analyse des liens
entre les indicateurs de pression des bassins
drainés aux stations de qualité de l'eau et les
concentrations moyennes de stéroides et de
phénols dissous (< 0,45 um). Les concentrations
moyennes ont été calculées a I'aide de toutes les
données de la période, en remplacant les valeurs
sous la limite de détection par la moitié de la limite
de détection. Dans le cas de 17B-estradiol, les
données a toutes les stations échantillonnées ont
aussi été utilisées pour analyser, par date ou par
semaine d’échantillonnage, les liens avec les
indicateurs de pression des bassins versants.

L'analyse, a l'aide du test non paramétrique de
Spearman, des corrélations entre les indicateurs de
pression des bassins versants et les concentrations
moyennes de stéroides et de phénols, a montré un
lien positif significatif entre les estrogénes naturels
estrone et 173-estradiol et chacun des indicateurs
agricoles présentés a I'annexe 9. Parmi les stérols,
seul le coprostane présente un lien avec certains
indicateurs agricoles. Les seules substances ayant
montré un lien positif avec la DH sont le
4-ter-octylphénol et le bisphénol A. Ces liens ont été
confirmés a l'aide du test paramétrique de Pearson
pour la plupart des indicateurs, dans les cas ou les
résidus de la relation entre les variables ont passé
le test de normalité de Shapiro-Wilk (tableau A9.1,
a l'annexe 9). L'estriol et la testostérone ont aussi
montré des corrélations  significatives avec
plusieurs indicateurs agricoles, mais ces résultats
ne sont pas présentés parce qu'ils sont basés sur
un trés faible pourcentage de valeurs au-dessus de
la limite de détection. Les résultats présentés
tendent a confirmer I'importance de la contribution
des activités d'élevage a la contamination des cours
d’'eau par les estrogenes et l'origine anthropique
des phénols.

Le lien entre 17B-estradiol et la DAbovin est plus fort
(r>0,75; p<0,01) guavec la DAporcin ou la Sdéj
(r>0,65; p <0,10). Ce résultat est cohérent avec le
fait que I'épandage est la seule source d'apport de
déjections porcines aux cours d'eau en présence
d’entreposage étanche, alors que I'accés du bétail
au cours d’eau et les amas de fumier de bovins
constituent des sources additionnelles de transport
de déjections bovines. De plus, I'accés des bovins
au paturage permet le dép6t de déjections fraiches,

plus susceptibles de contenir des estrogénes sous
la forme de 17p-estradiol que les déjections
entreposées durant une longue période. Un fort lien
a aussi été obtenu entre la concentration moyenne
d’estrone et la densité d’élevage porcin et bovin. Ce
fort lien avec la DAporcin est cohérent avec les
valeurs d'estrone élevées obtenues dans certains
échantillons ou les valeurs de coprostanol
excédaient le cholestérol.

L'analyse par date ou semaine d'échantillonnage
pour 17B-estradiol, a l'aide du test de Pearson
(résultats non présentés), a montré un lien positif
significatif au seuil de 5% entre cet estrogéne et
chacun des indicateurs agricoles en juillet 2005
(n =10 stations). Un lien avec la DA, la DAbovin et
la DAporcin a aussi été observé en novembre 2003
(n = 13 stations). A trois reprises, la DH a montré un
lien positif significatif avec 173-estradiol, soit en
juillet 2003, en juillet2004 et en juin 2005
(n = 10 stations).

Ces résultats suggerent que la contribution des
activités d'élevage aux concentrations de
17B-estradiol mesurées dans les tributaires
agricoles est trés importante a certaines dates. lls
suggeérent aussi que les apports humains peuvent
étre non négligeables & certains moments.
L'éloignement du groupe de bassins versants
situés au nord de Montréal de ceux situés au sud
de Québec et le fait que ces deux groupes n'ont
pu étre échantillonnés la méme journée peut
conduire a des conditions hydro-climatiques
variables. Ainsi, étant donné la plus forte densité
humaine dans les bassins versants situés au nord
de Montréal, il est possible que le lien avec la DH a
certaines tournées d’échantillonnage soit causé en
partie par des conditions hydro-climatiques
favorisant davantage les pertes de 173-estradiol
dans le groupe de tributaires le plus a I'ouest (nord
de Montréal).

Les liens mis en évidence a l'aide de I'analyse des
corrélations sont cohérents entre ceux trouvés dans
la littérature entre les estrogénes et I'agriculture
(Ciparis, Ilwanowicz et Voshell 2012; Schenck et
autres, 2015) de méme qu’entre les phénols et les
populations humaines (Careghini et autres, 2015).

Relations pour les estrogenes

Une analyse de corrélation de Spearman entre les
indicateurs de pression pour les bassins versants
drainés aux quinze stations (résultats non
présentés) a montré que les densités animales
d’élevages bovins, porcins, de volailles et totales et
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les superficies recevant des déjections animales
étaient corrélées entre elles au seuil de 10 %
(p < 0,10). L'analyse a aussi montré que la DAamas
était corrélée a la DAbovin, a la DAvolalille et a la
Sdéj, alors que la DAace montrait une corrélation
avec la DA, la DAbovin, la DA porcin, la DAvolaille
et la Sdéj. La corrélation entre les indicateurs
agricoles et le petit nombre de stations limite les
possibilités d’analyses par régression multiple entre
ces variables et les concentrations de substances
hormonales. Pour cette raison, les relations
impliquant la DA sont privilégiés, compte tenu du
caractére plus intégrateur de cet indicateur et des
coefficients de corrélation élevés obtenus avec les
estrogenes E2 et E1.

La valeur moyenne de 17(3-estradiol mesurée dans
les dix tributaires suivis régulierement au cours de
la période de 2003 & 2006 montre une relation
significative au seuil de 5% avec la densité
animale, en considérant toutes les données
(figure 7). Cette relation demeure significative et
change peu en considérant uniquement les
données des 13 tournées ou les dix stations ont
toutes été échantillonnées (annexe 3), ce qui
suggere que l'absence de données a quelques
stations a certaines dates influence peu les
résultats. La densité animale expliqgue environ la
moitié de la variance des concentrations moyennes
de 17B-estradiol. Plusieurs facteurs liés notamment

N

a la gestion des déjections animales et aux
conditions hydro-climatiques ont également une
influence importante.

L'indicateur DAbovin, qui intégre les facteurs qui lui
sont corrélés, explique les deux tiers de la variance
des concentrations moyennes de 17B-estradiol
(R2=0,66). Cet indicateur DAbovin englobe, en
plus de I'épandage, certains autres apports de
déjections reliés a I'entreposage en amas et a
laccés du bétail aux cours d'eau. De plus, les
déjections bovines risquent moins d'étre épandues
a l'extérieur du bassin versant ou elles sont
produites que celles des productions plus
intensives comme I'élevage porcin ou de volailles,
pour une raison de disponibilité des terres. Méme si
I'estrogéne 17B-estradiol a montré un lien significatif
avec plusieurs autres indicateurs considérés
individuellement (annexe 9), les essais pour dériver
des régressions multiples avec plus d’'un indicateur
n'ont pas été concluants.

L'exclusion des deux tributaires ayant une DH
supérieure a 65 habitants par kilométre carré n'a
pas conduit non plus a une meilleure relation entre
17B-estradiol et les indicateurs de pression des
bassins versants. Ce résultat tend a confirmer que
la DH a peu d'influence sur la valeur moyenne d’'E2
dans les tributaires étudiés.

7
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Figure 7 Relation entre la concentration moyenne de 17B-estradiol dissous aux
stations de qualité de I'eau pour la période de 2003 a 2006 et la densité

animale des bassins versants

Note : La concentration moyenne a été calculée en remplagant les valeurs sous la limite de détection (LD) de la méthode
analytique par la moitié de la LD. Les densités animales sont exprimées en unité animale par kilométre carré.
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Dans le cas de I'estrone (E1), la valeur moyenne
(en considérant toutes les données) des mesures
aux dix tributaires suivis régulierement au cours
de la période de 2003 a2006 (filtration a
0,45 um) a montré un lien significatif, plus fort que

17B-estradiol, avec la densité animale et aussi
avec les autres indicateurs agricoles (annexe 9).
Les deux relations suivantes ont été obtenues par
régression multiple :

E1 = 0,0046 (+ 0,0007)*DA + 0,0064 (+ 0,0033)*DH — 0,02 ( 0,2) @)
(R? = 0,84; Q2w = 0,59; p = 0,002; n = 10; p(DA) < 0,001; p(DH) = 0,092)

E1 =0,016 (£ 0,005)*DAbovin + 0,0033 (+ 0,0013)*DAporcin + 0,0087 (+ 0,0026)*DH — 0,24 (+ 0,18) (3)
(R%2 =0,92; Qnr1 = 0,80; p < 0,001; n = 10; p(DAbovin) = 0,023; p(DAporcin = 0,048; p(DH) = 0,014)

La concentration d'estrone prédite est exprimée
enng/l, les DA en UA/km? et la DH en
habitant/km?.

Ces relations suggeérent, pour le groupe de
bassins versants étudiés, que la présence d'un
habitant contribuerait en moyenne pour un peu
plus d'une unité animale a la concentration
d’'estrone (relation 2) ou environ trois fois plus
gu’une unité animale porcine et deux fois moins
gu'une unité animale bovine (relation 3).
L'influence non négligeable de la DH est
cohérente avec les observations selon lesquelles
l'estrone est la forme la plus importante
d'estrogene mesurée dans les eaux usees
domestiques. La relation 3 suggére de plus qu’une
unité animale bovine contribuerait environ cing fois
plus a la concentration moyenne d’estrone qu’une
unité animale porcine. Cependant, dans plusieurs
bassins versants, la forte densité porcine suggére
gue cette production pourrait y étre une source
importante d'estrone. Malgré la proportion élevée
de la variance expliquée par les deux relations
(R?>0,8) et leur bon coefficient de capacité
prédictive (Q2nt > 0,5), leur fiabilité est toutefois
grandement limitée par le faible nombre de
tributaires disponibles pour leur développement
(n=10) et la proportion importante de valeurs
d’estrone sous la limite de détection.

Méme si les concentrations moyennes d’estrone
mesurées ou prédites ne dépassent pas, a elles
seules, le seuil de concentration sans effet de
6 ng/l proposé par Caldwell et autres (2012), leur
potentiel estrogénique s’ajoute a celui des
valeurs de 17B-estradiol mesurées. Dans le cas
de [lestriol, les faibles valeurs mesurées
suggerent que sa contribution est négligeable.

La concentration totale d’estrogenes naturels en
équivalent E2 a été calculée en additionnant aux

valeurs de 17B-estradiol celles d’estrone divisées
par trois et celles d'estriol divisées par trente,
d'apres le rapport des facteurs d'effet chronique
proposés par Caldwell et autres (2012). La forte
proportion de valeurs d’estrone et surtout d’estriol
sous la LD limite toutefois la précision des résultats.
Les relations entre les estrogenes totaux et les
indicateurs de pression dans les tributaires sont un
peu meilleures que celles avec seulement
17B-estradiol. Le pourcentage de la variance de la
concentration d’estrogénes totaux expliquée par les
indicateurs de pression est de 58 % pour la DA,
alors qu'elle représente 69 % pour la DAbovin,
50 % pour la DAporcin, 49 % pour la Sdéj et 56 %
pour la DAace (tableau A9.2, a l'annexe 9). Les
relations avec les autres indicateurs sont peu
significatives et expliguent moins de 30 % de la
variance (R?<0,30). L'analyse par régression
multiple n'a pas permis d'obtenir des relations entre
la concentration moyenne d’estrogénes totaux et
les indicateurs de pression comportant plus d’'une
variable significative.

L'analyse de régression entre les valeurs
instantanées de 173-estradiol a toutes les stations
échantillonnées a une date ou a une semaine
donnée et la DA a permis d’obtenir une relation qui
expligue au moins le tiers de la variance pour les
mois de novembre 2003 (R2=0,33) et de
juillet 2005 (R? = 0,63).

Les relations obtenues suggérent en outre que le
transport vers les cours d'eau des estrogenes
contenus dans les déjections animales pourrait
entrainer des concentrations suffisantes pour
affecter certaines espéces aquatiques, en
particulier dans les bassins versants supportant
une densité animale élevée.

Ciparis, lwanowicz et Voshell (2012) ont aussi
trouvé en Virginie une forte relation entre la densité

Ministére du Développement durable, de I'Environnement et de la Lutte contre les changements climatiques 29



Suivi exploratoire des stéroides et des phénols dans les petits tributaires agricoles au Québec — 2003 a 2011

de lieux d'élevage dans 18 bassins versants de
40 a 160 km? et I'activité estrogénique de I'eau des
rivieres mesurée a laide de l'essai YES, pour
ensemble des données (R?=0,51) et a chaque
période d’échantillonnage, soit en mars, mai et
ao(t (R?=0,39 a 0,75). lls ont également observé
gue les rejets de stations d'épuration des eaux
usées montraient un effet important seulement
dans les bassins versants comportant une faible
densité de lieux d'élevage. Les auteurs concluent
que laugmentation de la densité de lieux
d'élevage augmente le potentiel de contamination
des tributaires agricoles par des substances
perturbatrices du systéme endocrinien des
organismes aquatiques. En Ohio, Schenck et
autres (2015) n'ont pas trouvé de lien significatif
entre les concentrations d’hormones
stéroidiennes naturelles dans dix tributaires de 1 &
6 km? en milieu rural et la densité d'installations
septiques. lls ont attribué I'absence de lien a la
présence d'autres sources d’hormones, d’origine
animale.

Peu d'études ont porté sur les liens entre la vie
aquatique et I'occupation du territoire. Au Québec,
le caractére récent et exploratoire des données de
suivi des concentrations d'estrogénes dans les
cours d'eau n'a pas encore permis de réaliser de
telles études. En Alberta, Evans et autres (2012) ont
observé, dans un bassin versant agricole, que les
multiples usages des terres avaient un impact
cumulatif sur le systéme endocrinien du naseux des
rapides (Rhinichthys cataractae). Cette espece de
poisson, présente au Québec, contribue a
l'alimentation d’autres poissons, notamment 'omble
de fontaine (Salvelinus fontinalis) (GEEE, 2013). En
Virginie, Blazer et autres (2012) ont trouvé une
relation significative (p <0,05) entre la densité
animale ou le pourcentage d'agriculture dans huit
bassins versants de superficie variable (187 a
7300 km?) et la prévalence ou la sévérité de
lintersexe chez [lachigan a petite bouche
(Micropterus  dolomieu). L'échantillon intégré
prélevé au printemps a six stations a montré des
concentrations de 2,3 a 9,1 ng/l (en équivalent E2,
basé sur l'essai YES) aux cingstations ou
I'agriculture occupe plus de 16 % du bassin versant,
alors que la concentration pour bassin versant
témoin (187 km?) était sous la limite de détection.

Relations pour les stérols
La valeur moyenne mesurée dans les tributaires

suivis régulierement au cours de la période de 2003
a 2006 montre une relation significative entre le

coprostanol ou le cholestérol et la densité animale,
en considérant seulement les huit bassins versants
dont la densité humaine se situe dans la gamme de
9 a 65 habitants par kilométre carré (figure 8).

La prise en compte des dix bassins versants dans
une régression multiple tend a confirmer un lien
entre la concentration moyenne de cholestérol ou
de coprostanol dissous et la densité animale et
humaine dans les bassins versants (équations
indiquées a la figure 8). Le rapport entre la valeur
des coefficients de la DH et de la DA dans chacune
des deux équations suggére que la contribution
dun humain a la concentration moyenne de
cholestérol ou de coprostanol est en moyenne de
l'ordre de trois a quatre fois plus élevée que celle
d’'une unité animale.

Le lien entre la concentration de coprostanol et la
densité animale est cohérent avec sa
concentration mesurée dans les féces, qui est de
l'ordre de 0,2 mg/g et 0,3 mg/g pour les porcs et
les bovins respectivement. L'influence de la
densité humaine s'explique également par le
contenu élevé en coprostanol des feces
humaines, qui est de l'ordre de 3 mg/g. Les
concentrations de cholestérol dans les féces
different beaucoup moins entre les principaux
élevages ainsi que par rapport aux humains, et
peuvent provenir aussi de sources non fécales,
contrairement au coprostanol (Gilpin et autres,
2011). Leur lien avec la DA et la DH suggére
néanmoins que les sources fécales constituent
une partie importante des concentrations de
cholestérol mesurées dans les petits tributaires
agricoles.

Ces résultats confirment en outre que le
coprostanol et le cholestérol présentent un
potentiel comme indicateur des sources fécales
d'origine animale et humaine dans les petits
tributaires, qui pourrait toutefois étre bonifié par la
prise en compte de la forme particulaire et d’autres
types de stérols.

Par ailleurs, dans le cadre d'une étude sur la
contamination bactérienne d’origine agricole dans
19 ruisseaux situés au centre-est des Etats-Unis,
Haack et autres (2016) ont observé que le nombre
de genes pathogénes mesurés était corrélé de
facon significative au coprostanol et au cholestérol
lors d'un échantillonnage aprés une pluie
consécutive a I'épandage d’'automne. Ce résultat
suggere une autre utilisation potentielle de ces
deux indicateurs.
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La concentration moyenne a été calculée en remplacant les valeurs sous la limite de détection (LD) de

densités animale (DA) et humaine (DH) sont exprimées

respectivement en unité animale et en habitant par kilomeétre carré.

3.3 Discussion

Limites et portée des résultats

Les résultats du suivi exploratoire dans une dizaine
de petits tributaires agricoles au Québec montrent
gue les estrogénes y ont atteint, durant la période
de 2003 a2006, un niveau potentiellement
problématique pour les espéces aquatiques les plus
sensibles, notamment les poissons. Ce constat est
basé sur une comparaison des résultats a des
seuils d’effet proposés par Caldwell et autres (2012)
pour 'Amériqgue du Nord et I'Europe, mais non
validés pour les conditions du Québec. La présence
d'un effet des estrogenes n'a pas non plus été
étudiée chez les poissons et les autres especes
sensibles dans les petits tributaires au Québec, a
laide de marqueurs biologigues comme la
vitellogénine chez le poisson.

L'échantillonnage de I'eau des tributaires de 2003
a 2006 n'a été effectué qu'une fois tous les deux

mois, ce qui limite la représentativité des résultats.
La compilaton des résultats des stations
regroupées a néanmoins permis de mettre en
évidence une forte variation interannuelle et
mensuelle des résultats d’estrogénes et d'observer
des valeurs plus élevées en période estivale. La
poursuite du suivi sur trois ans a aussi permis de
déterminer des valeurs moyennes et des
fréquences de dépassement de seuils par station.
Ces résultats sont cohérents avec ceux d'autres
études réalisées a [laide d'échantillonnages
ponctuels ou d'un échantillonneur passif, qui intégre
la qualité de l'eau sur la période de déploiement
(annexe 1).

Ces résultats ont également permis d’estimer les
charges d’estrogénes exportées de dix tributaires
et d'établir des liens avec des indicateurs de
pression du territoire associés aux sources de
stéroides et de phénols dans ces tributaires. lls
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montrent que les valeurs de stéroides
augmentent avec la densité de sources de
déjections animales et que celles de phénols
augmentent avec la densité humaine.
L’extrapolation des résultats a d'autres périodes
ou a d'autres tributaires doit toutefois se faire
avec prudence, en raison du nombre limité de
stations et de données de qualité de Il'eau
utilisées pour le calcul des charges et I'obtention
des relations entre les indicateurs. Plusieurs
facteurs comme le climat, I'hydrologie, la
pédologie et les pratiques agricoles varient dans
le temps ou selon les sites et influencent les
apports d’estrogénes.

Les estrogenes exportés des tributaires se
déversent entre autres dans les riviéeres
Chaudiére, L’Assomption et Yamaska et y ont été
mesurés de 2003 a 2006 a des fréquences et
concentrations comparables (MDDEP, 2011), ce
qui suggeére leur transport loin en aval en raison
de leur persistance, comme l'ont démontré
plusieurs études (Writer et autres, 2012; Barel-
Cohen et autres, 2006; Labadie et Budzinski,
2005).

Au cours de la période de 2003 a 2006, seule la
fraction dissoute des échantillons a été analysée.
La faction particulaire ajoute au potentiel
estrogénique de l'eau et a la possibilité de
stockage dans les sédiments et de relargage
subséquent. Cependant, la fraction dissoute est
la plus active sur le plan biologique (Chambers et
autres, 2014) et a été prise en compte dans la
présente étude. Egalement, les estrogénes sont
plus présents dans la fraction dissoute,
contrairement aux stérols, qui sont surtout
présents dans la phase particulaire.

Par ailleurs, seules les formes d’estrogénes libres
(non conjuguées) ont été analysées et les
résultats analytiques pour la forme 17a-estradiol
nont pas été déterminés. Etant donné que
17a-estradiol n'apparait pas au méme moment
que 17B-estradiol dans le chromatogramme, le
résultat analytique de 173-estradiol ne comprend
pas la forme 17a-estradiol. Les formes de
17B-estradiol conjuguées peuvent  étre
importantes dans les déjections d'élevages
(Hutchins et autres 2007; Gadd, Tremblay et
Northcott, 2010). La forme 17a-estradiol est
également importante, dans les déjections
bovines notamment. Cependant, leur présence
dans les déjections animales ne signifie pas
gu'elles seront détectées dans les eaux de
surface. Par exemple, dans la riviere Oldman

(Alberta), qui draine un bassin versant ol la
production bovine est importante, Jeffries et
autres (2008) n'ont pas détecté de 17a-estradiol.
La forme 17@-estradiol et I'estrone, par contre,
ont été détectées a la plupart des stations. Ces
deux estrogenes ont été les plus souvent
détectés dans la présente étude et contribuent a
la plus forte proportion de I'estrogénicité des eaux
de surface.

La proportion élevée de valeurs sous la LD
(<1 ngE2/l; <0,5ng E1/l) limite la précision du
calcul des concentrations moyennes et des
charges d’estrogenes. L'utilisation de la moitié de
la LD pour les tests statistiques et le calcul des
charges est cohérente avec la pratigue du
MDDELCC pour les résultats analytiques des
autres analyses physicochimiques. Jeffries et
autres (2008) ont aussi mesuré, a l'aide d'une
méthode analytique plus précise, des valeurs
sous cette LD en moyenne égales a environ la
moitié de celle-ci dans des bassins versants
agricoles, mais d'autres études ont obtenu des
valeurs plus faibles. Dans le cas de I'estrogéne
de synthese EE2, le niveau trop élevé de la LD
empéche aussi de déterminer si des niveaux
problématiques sont présents. De plus, la
testostérone a été le seul androgéne analysé.
Les androgénes de synthése utilisés comme
anabolisants en production bovine, comme
I'acétate de trenbolone, n'ont pu étre analysés en
raison de contraintes méthodologiques. Or, ces
substances peuvent augmenter le potentiel
androgénique des déjections bovines ainsi que
leur contenu en estrogénes (Blackwell et autres,
2014).

Prospectives et solutions envisagées

Le bilan des charges d’estrogénes et I'analyse
des liens avec les indicateurs de pression des
bassins versants ont montré que les
estrogénes E2 et E1 mesurés dans les tributaires
de 2003 a 2006 proviennent surtout des activités
d'élevage, alors que les phénols proviennent
essentiellement des activitts humaines. Les
niveaux d’'estrogenes dans les cours d'eau
dépendent notamment de leur concentration
dans les déjections animales, des méthodes de
gestion et d'épandage ainsi que des facteurs
pédologiques et hydro-climatiques.

Le contenu en estrogenes des déjections
animales varie fortement et a été peu documenté
a laide danalyses chimiques au Québec
(tableau 1 et annexe 1). Plusieurs facteurs
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causent cette variation, dont I'espéce animale, le
stade de production, le régime alimentaire et
l'utilisation d’antibiotiques, en raison du réle des
microorganismes dans la dégradation des
hormones. Dans les réservoirs a lisier, la
concentration en hormones est généralement
plus élevée en profondeur (Raman et autres,
2004). La séparation des fractions solides et
liquides des déjections animales a été proposée
pour diminuer la charge d’hormones (Hansen et
autres, 2015). Certains modes d’entreposage ou
de traitement, comme un lagunage primaire ou
un traitement aérobie, peuvent diminuer leur
contenu en hormones de 80 a plus de 90 %
(Combalbert et Hernandez-Raquet, 2010). La
régie délevage et la gestion des déjections
animales pourraient donc étre adaptées afin de
minimiser a la source les apports d'estrogenes.

Dans la plupart des tributaires, I'accés du bétalil
au cours d’'eau et la présence d'amas de fumier
(tableau 4) ont constitué des sources de rejets
directs. A la suite de I'épandage de déjections
animales, les hormones contenues dans celles-ci
ou stockées dans les sols ont pu également étre
transportées dans les eaux de ruissellement et de
drainage souterrain. Le long historique
d’épandage a aussi favorisé une accumulation
d’estrogénes dans les sols et des pertes accrues
vers les cours deau (tableaul). Les
concentrations moyennes d'E1l et d’'E2 dans les
tributaires ont montré une forte corrélation a la
densité d’élevage bovin (annexe 9), en raison
d’apports directs provenant du bétail ayant acces
au cours d’eau et d'amas de fumiers, en plus des
apports liés a I'épandage. Une forte corrélation a
également été obtenue, pour E1, notamment
avec I'élevage porcin, dont les déjections sont
normalement entreposées dans un ouvrage
étanche jusqu'a leur épandage. A certaines
dates, les valeurs de coprostanol supérieures au
cholestérol confirment 'origine surtout porcine de
la contamination mesurée dans les tributaires au
sud de Québec, ou la densité de cet élevage est
élevée et la densité humaine faible.

Les études réalisées au Québec et ailleurs
(tableau 1 et annexe 1) confirment le potentiel
d'apport d’estrone et de 17p-estradiol en riviere
en provenance des déjections animales des
différents types d'élevage. Elles contribuent a
expliquer la provenance agricole d'une partie
importante des estrogénes mesurés dans les
petits tributaires agricoles au Québec au cours de
la période de 2003 a 2006, ainsi que la variabilité
interannuelle des résultats obtenus. Certaines

études présentent également des pratiques
permettant de réduire la contamination des eaux
de surface par les hormones. L’entreposage
étanche des déjections animales en condition
aérobie ou sur une longue période peut diminuer
leur potentiel estrogénique. Leur incorporation au
sol lors de I'épandage en période de culture
favorise la transformation de 17B-estradiol en
estrone, moins active sur le plan endocrinien
(Mina et autres, 2016). Leur épandage en dehors
des périodes de pluies a des doses ne dépassant
pas les besoins des cultures est également une
pratique bénéfique. Par contre, la présence
d’'antibiotiques dans le sol ralentit Ia
transformation de 17(-estradiol en estrone (Chun
et autres, 2005; Rose et Farenhorst, 2014). De
plus, en condition anoxique, la transformation
inverse d'estrone en 17B-estradiol peut se
produire. Une utilisation raisonnée des
antibiotiques pour les élevages ainsi que les
pratiques culturales favorisant une bonne
aération du sol devraient contribuer a la
dégradation des hormones. D’'autres facteurs
rattachés a la gestion de la matiére organique du
sol ou des eaux de drainage souterrain ou encore
les bandes riveraines ont été peu documentés,
mais pourraient également influencer le risque de
contamination des eaux par les hormones.

Le retrait du bétail des cours d'eau, complété
pour la plupart des tributaires agricoles
depuis 2010, et I'ajout de capacité d’entreposage
étanche des fumiers sont parmi les mesures
agroenvironnementales ayant contribué a
diminuer les concentrations de phosphore,
d'azote et de coliformes fécaux dans les
tributaires agricoles au Québec (Patoine et
d’Auteuil-Potvin, 2013; 2015). Ces mesures
devraient également avoir contribué a y réduire
les concentrations d’hormones. Zhao et Lung
(2017), dans leur publication sur la modélisation
d’'une riviere en Virginie, encouragent d’ailleurs
leur utilisation pour prévenir les valeurs élevées
d’E2. D’autres mesures permettant de diminuer
les pertes de phosphore, comme l'incorporation
des déjections animales au sol lors de I'épandage
(Larocque et autres, 2002), pourraient aussi
réduire les apports d’hormones au cours d’eau
(tableau 1). Cependant, linformation sur les
pratiques agricoles a I'échelle des bassins
versants est partielle et incompléte. De plus, les
connaissances sur l'efficacité des pratiques a
réduire les apports d’estrogénes sont partielles et
doivent étre considérées en fonction des
conditions de sol et de climat du Québec.
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CONCLUSION

Le présent rapport visait deux objectifs, soit
documenter les concentrations de stéroides et de
phénols dans les tributaires agricoles et connaitre
la contribution de [lagriculture a cette
contamination. La documentation scientifique
avait déja prouvé que les élevages sont des
sources d’hormones pour les eaux de surface et
souterraines en milieu agricole. La présente
étude vient confirmer que c’est aussi le cas au
Québec. Le suivi exploratoire des stéroides et
des phénols dans quinze petits tributaires
agricoles du Québec méridional montre en effet
gu'a la plupart d’entre eux, les concentrations
d’estrogénes ont dépassé certaines années les
valeurs seuils pour la protection de la vie
aquatique proposées dans la littérature
scientifique pour '’Amérique du Nord et I'Europe,
notamment au cours des mois ou le poisson s’y
reproduit. L’estimation des charges d’estrogénes
ainsi que les relations entre les indicateurs de
pression des petits bassins versants et la qualité
de I'eau tendent a confirmer que les estrogénes
mesurés dans l'eau des petits tributaires
proviennent surtout des élevages d’animaux. Les

résultats du suivi montrent aussi que deux
stérols, le cholestérol et le coprostanol, sont
généralement présents dans les cours d’'eau en
milieu agricole et sont liés a la densité animale et
humaine. Les valeurs de phénols sont
demeurées sous les criteres de qualité de I'eau
du Québec et sont corrélées a la densité
humaine.

En cohérence avec le principe de précaution,
l'adoption a une plus grande échelle des
pratiques permettant de réduire les apports de
stéroides, comme l'entreposage étanche des
déjections animales et leur incorporation au sol
lors de I'épandage ou le retrait du bétail des cours
d’eau, contribuerait & améliorer I'efficacité des
efforts  d'assainissement. Une  meilleure
connaissance des méthodes de réduction a la
source des stéroides et de [lefficacité des
pratigues bénéfiques sous les conditions du
Québec aiderait & mettre en place des mesures
afin de minimiser le risque que présentent
certains stéroides pour la vie aquatique.
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Annexe 1 Revue des études sur les mesures des stéroides et phénols

Cette annexe présente une revue territoriale des
études sur les mesures de stéroides et de phénols
en lien avec l'agriculture. Les résultats qui y sont
présentés par substance ont été obtenus a I'aide
d’analyses chimiques, alors que les résultats
faisant mention d'activité estrogénique ou les
résultats exprimés en équivalent E2 ont été
obtenus a l'aide d’analyses biologiques.

Etudes réalisées au Québec et dans les autres
provinces canadiennes

Au Québec, un court suivi des concentrations
d’estrone, de 17B-estradiol et d'estriol dans les
fossés d’'un petit sous-bassin versant (236 ha) de
la riviere Bras d’Henri sur sable loameux a été
réalisé un printemps, du 11 avril au 23 mai
(Lafrance et Caron, 2013; Caron et Lafrance,
2013). Des échantillons ont été prélevés avant
'épandage de lisier, aprés I'épandage et apres
les trois premiéeres pluies. Des concentrations
d’estrone supérieures a la limite de détection
(> 0,4 ng/l) ont été mesurées dans les eaux de
surface a six des sept points échantillonnés le
3 mai, soit 24 heures aprés I'épandage de lisier
porcin et bovin. Trois de ces valeurs étaient
comprises entre 25 et 60 ng/l. Aux autres dates,
les valeurs d'estrone étaient sous la limite de
détection. Les valeurs des deux autres hormones
analysées ont toutes été sous la limite de
détection (< 0,6 ng/l).

Un suivi en lysimétres du transport des hormones
a travers un sol sableux de la série Saint-Amable
a été réalisé a la ferme du campus Macdonald, a
Sainte-Anne-de-Bellevue, au Québec. A la suite
de l'incorporation manuelle au sol de lisier de
porcs ou de fumier de volailles élevés sans
hormones, quatre pluies ont été simulées en
45 jours (pluies de 58 mm chacune réparties sur
guatre heures, sans ruissellement) et le lixiviat a
été recueilli a l'aide de drains a 90 cm de pro-
fondeur au cours des 24 heures suivant
lirrigation. Aucun semis n'a été effectué pour
éviter le prélévement des hormones par les
cultures. L'expérience a été réalisée deux années
de suite pour vérifier I'efficacité a long terme du
charbon a usage agricole a retenir les hormones
(Alizadeh, 2013; Mann, 2015). Dans le cas des
sols sans ajout de charbon, la quantité
d’hormones dans le lixiviat a totalisé entre 1,9 et
2,5ug pour E2 et entre 0,8 et 1,9 ug pour E1
selon I'année et le type de déjections animales,
ce qui correspond a une perte par hectare de

09a15mgdE2etde0,8a1,2mgdEL. L'ajout
de charbon au sol a permis de réduire les pertes
d’hormones dans le lixiviat d'environ 75 % la
premiére année et 20 % la deuxieme année.
Cependant, au fil du temps, le charbon a
commencé a relacher du carbone organique
dissous, ce qui facilite le transport des hormones
dans le sol plus en profondeur (Mann et autres,
2017). Les concentrations dans le lixiviat ont
varié de 10 490 ng E2/l etde 5 &2 40 ng E1/l dans
le cas du lisier de porcs (Mann, Qi et Prasher,
2016). Dans le cas ou du fumier de volailles a été
appliqué, les concentrations du lixiviat ont varié
de 20 & 100 ng E2/l et de 15 & 90 ng E1/I (Mann,
2015).

En Ontario, une activité estrogénique et une
concentration d'estrone de 25ng/l ont été
mesurées dans I'eau échantillonnée de conduite
de drainage souterrain apres I'épandage de lisier
de porcs dans un champ (Burnison et autres,
2003; Servos, 2002).

Lorenzen et autres (2004) ont mesuré l'activité
hormonale des déjections animales de diffé-
rentes fermes au Canada et de boues muni-
cipales ontariennes a l'aide des bio-essais sur
levure  recombinante YES (en  équivalent
17B-estradiol [E2éq]) et YAS (en équivalent
testostérone [TESTéq]), par gramme de poids
sec. Dans les déjections fraiches (féces et urine)
de vaches laitieres gestantes prélevées a la
ferme expérimentale d’Agriculture et Agroalimen-
taire Canada a Lennoxville, au Québec, une
valeur moyenne de lordre de 1000a
3000 ng E2éqg/g et jusqu'a 1 700 ng TESTéq/g a
été obtenue. La valeur pour un fumier de vaches
taries et de veaux entreposé de huit a neuf mois
était du méme ordre. Dans les déjections fraiches
et entreposées prélevées dans six fermes lai-
tiéres & Terre-Neuve, I'activité hormonale a varié
de 22a 3048ngE2ég/lg et de O0a
383 ng TESTéq/g. L'utilisation de soya dans
I'alimentation a augmenté l'activité estrogénique
des déjections. Dans les bouses provenant de
bovins de boucherie de parcs d’engraissement
en Alberta, I'activité hormonale n'a pas dépassé
20 ng/g. Dans le lisier de porcheries maternité et
a l'engraissement provenant de fermes onta-
riennes, une activité estrogénique de I'ordre de
2000 a 6000 ng E2¢éqg/g a été mesurée, alors
que dans la litiére de poulet a griller et de poules
pondeuses en Colombie-Britannique, elle a varié
d'environ 60 a 400 ng E2éq/g. Les valeurs de
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boues municipales ontariennes provenant d'un
traitement anaérobie étaient de l'ordre de
1200 ng E2éq/g et 550 ng TESTéq/g, alors que
celles provenant d’'un traitement aérobie étaient
d’environ 20 ng E2éq/g.

Au Manitoba, l'étude de Rose et Farenhorst
(2014) sur la fertilisation a I'aide de lisier de porcs
a montré que l'entreposage du lisier pour une
période de trois ou quatre mois avec agitation
périodique avant I'épandage peut réduire le
potentiel des estrogéenes de contaminer
'environnement, mais que la persistance des
estrogénes dans les lisiers est aussi influencée
par des pratiques d'élevage comme le type et la
guantité d’antibiotiques administrés aux animaux.
Ces auteurs ont aussi noté que la présence
d’antibiotiques dans les lisiers peut également
ralentir la dissipation des estrogénes dans le sol,
surtout lorsqu’ils sont épandus a doses élevées
ou non incorporés au sol.

Jacobsen et autres (2005) ont observeé que I'ajout
de lisier de porcs au sol accélere la
transformation de 17B-estradiol en estrone grace
aux microorganismes qu'il contient et que sa
minéralisation requiert une population
microbienne du sol viable. Les études onta-
riennes sur la persistance des hormones dans
des sols loameux (loam, loam silteux, loam
sableux) concluent qu’elles sont rapidement
éliminées des sols aérés sous des conditions de
croissance tempérées et que les méthodes
d’'application qui minimisent I'écoulement
préférentiel de déjections animales ou de
biosolides municipaux devraient permettre de
protéger l'eau adjacente de la contamination
(Lorenzen et autres, 2006; Colucci et Topp,
2001).

En Alberta, Caron et autres (2012) ont observé
dans un loam argileux fertilisé au fumier de
bovins de boucherie pendant 35 ans une forte
sorption de 17B-estradiol qui augmentait avec le
contenu en carbone organique du sol. Une étude
albertaine sur une large gamme de sols,
provenant de 41 champs cultivés, a aussi montré
gue le contenu en carbone organique du sol était
le principal facteur expliquant les variations du
coefficient de  sorption des hormones
17B-estradiol, estrone et estriol entre les sols
(Caron et autres, 2010a). Une seconde étude
(Caron et autres, 2010b) a montré que la
minéralisation de 17B-estradiol augmente avec
sa sorption au sol.

Etudes réalisées aux Etats-Unis

Aux Etats-Unis, plusieurs études des eaux de
ruissellement ou de drainage de source agricole,
a I'échelle des parcelles ou dans les fossés ou
ruisseaux drainant des terres agricoles, ont été
réalisées, certaines dans les Etats du nord-est
situés dans la zone climatique humide
continentale, notamment l'Indiana, la Pennsyl-
vanie et I'Ohio, d’autres dans les zones plus
arides. S'ils sont représentatifs de conditions
climatiques plus chaudes que celles du Québec,
les résultats de ces études peuvent néanmoins
donner un ordre de grandeur des apports de
sources agricoles et de leur variabilité et aider a
déterminer certaines pratiques qui permettent de
minimiser le risque de contamination des eaux de
surface. Ces résultats peuvent également se
rapprocher des conditions plus chaudes et
seches rencontrées certaines années au
Québec, ou encore des conditions qui pourraient
prévaloir au Québec sous un climat réchauffé
dans le futur (Paquin et Logan, 2017).

Dans 19 ruisseaux (1a 32 km?) drainant des
bassins versants a prédominance bovine,
porcine, de volailles ou sans élevage, situés dans
12 Etats du centre-est des Etats-Unis, Haack et
autres (2016) ont mesuré les concentrations
d’estrone a deux moments, soit par temps sec
avant I'épandage en été et aprés une pluie
consécutive a I'épandage de déjections animales
en automne. Les valeurs les plus élevées — New
York, 8 ng E1/I, et Wisconsin, 3 ng E1/l — ont été
observées a l'automne dans deux bassins
versants (26 et 32 km?) situés parmi les plus au
nord et comportant surtout des bovins laitiers.
Des valeurs supérieures a 1 ng/l ont aussi été
observées dans deux bassins versants porcins
(31 et 10 km?) en Indiana, en été (3 ng E1/l) et &
'automne (2 ng E1/l). Aucune valeur supérieure
a1 ng/l n'a été observée aux quatre stations sans
élevage d'animaux (contréle) ni dans les autres
bassins versants agricoles. Ces valeurs
individuelles d’estrone plus élevées en automne
sont cohérentes avec celles mesurées dans les
tributaires au sud de Québec.

A ces 19 ruisseaux, dans le cadre du méme
échantillonnage ponctuel, Alvarez et autres
(2013) n'ont pas mesuré de concentrations de
17B-estradiol supérieures a 1 ng/l, sauf a la suite
d'un déversement imprévu de déjections
porcines d'une lagune d’'entreposage, ou la
concentration dans le ruisseau a atteint 59,2 ng/|
d'E2 et 298 ng/l d’'E1. Ces auteurs ont aussi
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déployé, pendant 28 a 92 jours selon le ruisseau,
un échantillonneur passif POCIS afin d’obtenir
une concentration moyenne intégrée sur la
période de déploiement. Des concentrations
d’estrogenes plus élevées ont été mesurées dans
les eaux ainsi échantillonnées, notamment pour
un secteur de péaturage bovin en Virginie
(10,9 ng E1/l et 3,4 ng E2/l) et de volailles au
Maryland (3,1 ng E1/l et 0,8 ng E2/I). En plus des
analyses chimiques des estrogénes par spec-
trométrie de masse, ces auteurs ont aussi
mesuré le potentiel estrogénique des ruisseaux a
laide de trois bio-essais (YES, E-Screen et
T47D-KBluc). Le site de paturage bovin en
Virginie a montré le potentiel estrogénique le plus
élevé.

Un suivi intensif des hormones dans trois fossés
drainant des superficies agricoles de 387 a
612 ha, ainsi que dans trois drains souterrains
couvrant de 62 & 77 ha et se déversant chacun
dans un des trois fossés, a été réalisé sur une
période d'un peu plus d'un an au Centre de
recherche et d’éducation en sciences animales
de Perdue, dans le nord de I'Indiana. Les types
de sols dominants sont des loams limoneux et
limono-argileux et les principales cultures, le
mais, le soya, la luzerne et le mil. Les déjections
des élevages sont entreposées dans des lagunes
sur le site et épandues sur les terres en culture,
de mars a décembre. Les superficies drainées a
deux fossés ont recu principalement des
déjections de bovins laitiers et de boucherie,
celles du troisieme fossé, des déjections
d'élevages porcins et de volailles. Les
concentrations les plus élevées d’estrogenes
sont survenues au début des montées de crues
printaniéres et en juin, ce qui coincide avec la
période du début du stade de développement de
plusieurs espéces aquatiques dans la région
(Gall et autres, 2011).

Les concentrations maximums d’estrogénes ont
atteint, selon le fossé, de 20a 33 ng/l pour
17B-estradiol et de 9 a 40 ng/l pour 'estrone. Les
charges d’hormones mesurées de janvier 2009 a
mai 2010 dans les fossés ont totalisé, par
hectare, de 3,5a 7,5 mg d’'E2 et de 9,0 & 22 mg
d’E1l pour les secteurs fertilisés aux déjections
bovines contre 22,4 mg d’E2 et 24,5mg d'E1l
pour celui fertilisé aux déjections porcines et de
volailles. La charge par hectare dans les drains
des secteurs fertilisés aux déjections bovines a
varié de 0,2a 2,1 mg d'E2 et de 0,6 a 4,9 mg
d’E1l, alors qu’elle a atteint des valeurs de 1,9 mg
d’E2 et de 15,8 mg d’E1 dans celui du secteur

fertilisé aux déjections porcines et de volailles.
Méme si les charges d'estrogénes les plus
élevées sont survenues durant des événements
de ruissellement peu de temps aprés I'épandage
de déjections animales, I'importance de la charge
d’'estrogenes printaniere, avant [|'épandage,
suggeére que I'accumulation d’hormones dans les
sols peut conduire a une exportation vers les
cours d'eau pendant une période de temps plus
longue que ce que les études en laboratoires
pourraient laisser croire (Gall et autres, 2014).
Dans le cadre d'une comparaison de la
dynamique des charges d'éléments nutritifs et
d’hormones d'un des deux secteurs fertilisés
principalement aux déjections bovines, Gall et
autres (2015) ont observé pour I'estrone que plus
de 75 % de la charge du fossé et du drain a été
exportée durant les courtes périodes ou les
débits ont dépassé le 80¢ percentile annuel. lls
ont aussi observé que le ruissellement est le
principal mode de transport de I'estrone et du
phosphore dissous.

Gall et autres (2016) ont aussi développé un
modele de simulation des flux d’hormones dans
les drains (modéle HERD) et I'ont validé a I'aide
des données mesurées au cours de la
saison 2009, dans un champ ou des activités
d'épandage de déjections animales avaient
débuté 18 ans auparavant. La modélisation a
montré que les macropores du sol étaient respon-
sables d’environ 87 % de la charge d’estrogénes
exportée par les drains. Elle a aussi montré que
I'historiqgue de fertilisation contribuait de facgon
non négligeable a la charge d’estrogénes
exportée par les drains et que le lessivage
d'estrogénes aprés la cessation d'épandage
pouvait durer plusieurs décennies.

En Pennsylvanie, Mina et autres (2016) ont
mesuré les hormones dans les eaux de
ruissellement de douze parcelles expérimentales
(27 m x 15 m; pente de 7 a 15 %; loam limoneux
ou limono-argileux) cultivées en mais (fertilisation
selon les besoins en azote), au cours des dix
événements de ruissellement naturels survenus
dans les neuf mois aprés I'épandage d’automne
de lisier de bovins laitiers (octobre 2014 a
juin 2015). Selon le mode d'épandage, les
concentrations maximums d’estrone ont varié de
9 a4 000 ng/l pour le lisier laissé en surface et de
0,8 & 10 ng/l dans le cas d'injection a I'aide de
disques. Des concentrations maximums de
17B-estradiol de 1,3a 250ng/l dans quatre
parcelles avec épandage en surface et de
1,2 ng/l dans une parcelle avec injection ont
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également été mesurées, méme si I'’hormone
17B-estradiol n'a pas été détectée dans le lisier.
Ce résultat suggére une transformation
importante d’autres formes d'estrogénes en
17B-estradiol sous certaines conditions. L'étude
montre que les concentrations d’estrogénes les
plus élevées surviennent pour la plupart des par-
celles lors du premier ruissellement apres
'épandage en surface, alors qu’elles surviennent
plus tard et a des concentrations moindres
lorsque le lisier est incorporé au sol. L'estrone a
été I’hormone détectée le plus souvent et en plus
grande concentration. La masse d'estrogénes
totaux (E1 + E2 + E3) exportée dans les eaux de
ruissellement des parcelles avec épandage en
surface a représenté entre 0,036 et 38,6 mg/ha
(8,6 mg/ha en moyenne) contre 0,005a
0,073 mg/ha (0,024 mg/ha en moyenne) pour
celles avec incorporation des lisiers.

Mina et autres (2017) ont aussi observé, sur les
mémes parcelles, que le facteur de transport le
plus important était la disponibilité d’'une source
pour les estrogénes, alors que la variabilité
hydrologique était plus importante pour le
transport du phosphore dissous et du carbone
organique dissous.

En Ohio, Shappell, Billey et Shipitalo (2016) ont
mesuré, de janvier a avril pendant trois années
(2009 a 2011), dans six micro-bassins versants
de 0,5a 0,8 ha comportant une pente de 7 a
13 %, [lactivité estrogénique de leau de
ruissellement, en équivalent estradiol (E2éq)
basé sur l'essai de prolifération cellulaire
E-Screen. La fertilisation s’est faite en hiver, a
laide de déjections porcines, de dindons ou
d'urée (contréle) selon le site, en fonction des
besoins en azote pour le mais. Aucune déjection
n'a été épandue a moins de 30 m du point
d’échantillonnage a I'embouchure du micro-
bassin. La culture du mais s’est faite sans travail
du sol a tous les sites, sauf a un des deux sites
porcins. L'activité estrogénique la plus élevée
(5,6 ng E2éq/l) a été mesurée dans le premier
ruissellement aprées I'épandage de lisier de porcs,
dans le seul site avec travail du sol. Selon
'année, cette valeur a varié de 0,31 a 1,2 ng/l
pour les micro-bassins porcins contre 0,2 a
1,17 ng/l pour ceux de dindons et 0,17 a 0,66 ng/I
pour les contrdles. Les auteurs suggérent que la
valeur plus élevée pour I'un des sous-bassins de
contréle pourrait étre causée par la faune, en
raison de dommages importants aux récoltes
résultant de la présence de chevreuils.

La charge par hectare mesurée pour la période a
varié, selon le site et l'année, de 0,104
0,64 mg E2éq pour le porcin et de 0,03 a
0,12 mg E2éq pour les contrdles. Elle a totalisé
0,35 mg E2éq pour le dindon. Par rapport a la
guantité d'équivalent estradiol épandue, la
charge ruisselée a représenté, pour les parcelles
porcines, 0,2 % en 2009, de 1,0 a 1,6 % en 2010
et de 0,5a 1,4 % en 2011, alors qu'elle a été de
0,04 % pour les parcelles fertilisées a l'aide de
lititre de dindons. Les auteurs attribuent les
faibles charges obtenues a la provenance des
lisiers de porcs épandus d’une lagune secondaire
et a limpossibilité de considérer le premier
événement de ruissellement d'une parcelle
fertilisée a 'aide de litiere de dindons.

L’eau dans des sols sableux loameux cultivés en
mais a été étudiée en 2003 par Thompson et
autres (2009) au Dakota du Nord. A trois sites
équipés de lysimetres, installés & une profondeur
de 61 cm, un épandage de déjections porcines a
été fait pour combler les besoins en azote de la
culture. Aucun épandage n'a été fait sur un
guatrieme site (contréle). L’hormone 173-estradiol
a été détectée fréquemment, y compris avant
'épandage et au site de contrdle. Les valeurs
détectées ont varié de 1a 245ng/l (21 ng/l en
moyenne). La quantité de 173-estradiol récupérée
dans le lysimétre a représenté de 5a 11 % de la
guantité épandue sous forme de lisier et de 54 a
654 % de celle épandue sous forme de fumier.
Ces résultats suggérent une présence de
17B-estradiol persistante et mobile dans le sol,
pouvant résulter d'une association aux colloides
comme la matiére organique dissoute.

En 2006 et 2007, Schuh et Casey (2008) ont
approfondi l'étude a I'échelle de la ferme en
analysant I'eau interstitielle des sols. L’hormone
17B-estradiol a été détectée dans 42 % des
échantillons, a des concentrations jusqu'a
7 712 ng/l (65 ng/l en moyenne). L'épandage en
surface ou par injection de lisier n’a pas eu d’effet
notable sur les concentrations de I'eau du sol, ce
qui suggere que le lisier est rapidement fixé au
sol et que la contribution des estrogénes du sol
est prépondérante. Une forte variabilité a été
observée entre les points de prélevement sur la
ferme et dans le temps. Les valeurs les plus
élevées ont été mesurées pres de la surface du
sol, malgré une détection plus fréquente en
profondeur. Les valeurs élevées semblaient plus
liées a des événements climatiques, comme les
précipitations, qui provoquent la remontée de la
nappe d’eau souterraine, qu’a une saisonnalité. A
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la suite d’une incorporation de lisier de porcs en
mai 2006 (apport d’E2 de 62 a 460 mg/ha), des
valeurs moyennes de 17B-estradiol de 1la
14ng/l en juin 2006, puis de 19ng/l a
'automne 2006, 202 ng/l en mai 2007 et 16 ng/l
en octobre 2007 ont été mesurées, ce qui
suggere une rétention dans le sol a court terme
suivi d'une remise en solution a long terme en
fonction de différents facteurs, comme les
précipitations (Schuh et autres, 2011).

Plus au sud, dans la zone climatique subtropicale
humide, Dutta et autres (2010), au Delaware, ont
mesuré, de la fin avril a la fin juillet 2008, dans dix
ruissellements naturels de parcelles
expérimentales (5 m x 12 m; pente de 24 5 %;
loam limoneux) cultivées en mais avec travail
réduit du sol et fertilisées & la fin avril & l'aide de
litiere de volailles brute ou en granule, une
concentration moyenne de 17(B-estradiol de
0,11 41,3 ng E2/I. Les concentrations pondérées
par le débit ont varié, selon la parcelle, de 0,75 a
2,5 ng/l pour l'estrone et de 0,5a 1,9 ng/l pour
17B-estradiol. La masse d’hormones exportée
des parcelles fertilisées a l'aide de litiere de
volailles brute a varié, par hectare, de 0,030 a
0,075 mg pour l'estrone et de 0,010 a 0,050 mg
pour 17B-estradiol. Pour les parcelles fertilisées a
I'aide de litiere en granule, la masse d’hormones
exportée n'a pas dépassé 0,020 mg par hectare.
Les exportations tardives observées suggérent
gue les hormones peuvent persister dans le sol,
comme en témoignent les valeurs de
0,79 ng El/g et 1,12 ng E2/g mesurées dans le
sol, comparativement aux valeurs de 3,7 ng E1/g
et 0,4 ng E2/g pour la litiere de volailles brute. Les
faibles charges exportées peuvent s’expliquer
notamment par le fait que le contenu en
estrogénes de la litiere de volailles épandue sur
les parcelles est environ cing fois plus faible que
le contenu en estrogénes généralement observé
dans d’autres études (tableau 1 de la page 4).

Ces auteurs ont aussi mesuré lactivité
estrogénique de I'eau de ruissellement a I'aide de
'essai ELISA. Les valeurs moyennes obtenues
par ELISA ont varié de 26 a 77 ng E2éq/l, ce qui
est beaucoup plus élevé que celles de
17B-estradiol obtenues par analyses chimiques.
Les auteurs attribuent les valeurs plus élevées du
test ELISA & sa réactivité avec les autres
composés organiques. La détermination du
potentiel estrogénique par ELISA a aussi été
utilisée dans d’autres études de I'eau des fossés
ou de ruissellement et de drainage réalisées dans

cette zone climatique, au Tennessee, en Georgie
et en Arkansas.

Sur les mémes dix parcelles, les concentrations
de carbone organique dissous (COD), mesurées
pour les sept premiers ruissellements, ont montré
une forte corrélation avec les estrogénes totaux.
Ce résultat suggere que I'adoption de pratiques
agricoles permettant de réduire les exportations
de COD pourrait aussi contribuer a diminuer les
apports de contaminants qui y sont associés,
comme les estrogénes (Dutta et autres, 2012b).

Dans un autre suivi réalisé d’'avril & octobre 2008,
a différentes positions dans un petit bassin
versant agricole, Dutta et autres (2012a) ont
caractérisé les eaux de huit ruissellements
naturels d’un champ de 10 ha cultivé en mais sur
un loam limoneux de pente de 0 a 5 %. Un apport
de litiere de volailles incorporée au sol au
moment de [I'épandage a été effectué en
avril 2008. La quantité d'estrogénes libres par
hectare dans la litiere épandue représentait
0,49 g d’E1, 0,05 g d’E2, 0,02 g I’E2A et 0,73 g
d’'E3, alors que les formes conjuguées totalisaient
0,26 g d’E1, 0,70 g d’E2 et 0,03 g d’E2A. A la
sortie du champ, les concentrations d’estrogénes
libres détectées apres I'épandage dans la fraction
dissoute (< 0,7 um) des eaux de ruissellement,
du 14 avril au 23 juin, ont varié de 58 a 2,2 ng/l
pour I'estrone. L'E2 a été détecté dans un seul
ruissellement (2,1 ng/l) et 'E2A deux fois (12 et
1,5ng/l). Les formes conjuguées d’E2 ont été
mesurées a des concentrations de 1 a 107 ng/l
jusqu’en mai, celles d'E1, & des concentrations
de 2 a4 29 ng/l. A la suite de leur passage dans
une zone riveraine, les estrogenes libres ont été
détectés dans le cours d’eau a trois reprises, soit
le 14 avril sous forme d’estriol (3 ng/l) et les 10 et
23 juin sous forme d’estrone (2 ng/l). Dans la
fraction particulaire, aucun estrogene n'a été
détecté. L'estrone a été le principal estrogéne
libre mesuré a la sortie du champ, ou les
concentrations les plus élevées ont été mesurées
dans les deux mois suivant I'épandage (avril et
mai), mais il a été détecté dans le cours d’eau en
juin seulement.

Au Nebraska, Biswas et autres (2017) ont
mesuré dans les eaux de ruissellement
provenant de  parcelles  expérimentales
(2,2 m x 3,4 m) cultivées en mais sur un loam
limoneux d'une pente de 8 %, a la suite de pluies
simulées de récurrence deux ans (75 mm/h;
30 minutes) le lendemain et un mois aprés
I’épandage de fumier de taures de boucherie, une
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perte d’estrone dissoute (filtration non précisée)
représentant de 0,5a 2,8% de la quantité
d’estrone épandue, soit de 3,5a 20 mg El/ha.
Les estrogenes E2 et E3 ont aussi été détectés
dans les eaux de ruissellement, mais non dans le
fumier.

Au Tennessee, Dyer et autres (2001) ont mesuré
dans les eaux de ruissellements naturels de
parcelles expérimentales (6 m x 12 m; pente de
2 %) cultivées en blé sur un loam limoneux, des
concentrations maximums de 29 et 41 ng/l en
équivalent estradiol (E2éq) basé sur ELISA a la
suite d’épandage de déjections de bovins laitiers,
a une dose correspondant aux besoins en
phosphore et en azote respectivement. Dans une
expérimentation plus compléete, Dyer (2001) a
observé une corrélation positive entre la masse
d’E2éq dans I'eau du premier ruissellement et le
taux d'application d'estrogenes ainsi qu'une
persistance d'activité estrogénique dans l'eau
des ruissellements subséquents. Il a également
observé une corrélation entre la quantité
épandue et la concentration d’E2éq dans le sol
trois mois apres I'épandage de déjections
bovines ainsi qu’entre la teneur en E2éq du sol et
sa quantité dans les eaux de ruissellement.

En Georgie, Jenkins et autres (2006) ont mesuré,
de février a juillet 2001, dans quatre fossés
drainant d’un & trois hectares et fertilisés a I'aide
de litiére de volailles, des concentrations de 8 a
134 ng E2éqg/l. La quantité d’'estradiol apportée
par la litiere de volailles était de [I'ordre
3 mg E2ég/ha, alors que la concentration
moyenne d’estradiol dans le sol en surface
(0-5cm) a varié de 65 a 636 ng E2ég/kg selon
les dates. Lors d'un ruissellement important, en
juillet 2001, la quantité d’estradiol transportée
aux cours d’eau a varié de 21 a 85 mg E2éqg/ha
selon le fossé, ce qui suggere que les sols ont
constitué une source majeure d'estrogénes. Les
concentrations dans un cinquiéme fossé drainant
huit hectares en paturage ont varié de 8a
147 ng E2éq/l pour la méme période, ce qui
suggere un apport non négligeable des déjec-
tions y étant excrétées par le bétail. En parcelles
expérimentales (10 m x 30 m) cultivées en mais
sur loam sableux, Jenkins et autres (2009) ont
mesuré une charge d'estradiol de l'ordre de
45 mg E2éqg/ha dans les eaux de ruissellement et
de drainage, a la suite d'irrigations totalisant
123 mm et 134 mm d'eau réalisées 14 jours
apres les épandages de fumier de volailles de
novembre 2001 et de juin 2002 respectivement.
Finley-Moore, Hartel et Cabrera (2000) ont aussi

observé dans les eaux de ruissellements naturels
de parcelles expérimentales (0,8 ha; pente de 4 a
8 %) en paturage et en foin sur loam sableux des
concentrations de 20 a 2 530 ng E2éq/l, selon la
dose et le délai aprés I'épandage de litiere de
volailles. lls ont estimé qu'un événement de
ruissellement en 1999 survenu quatre jours apres
un épandage de litiere de volailles a provoqué a
lui seul une perte de 10 mg E2éqg/ha vers le cours
d'eau.

En Arkansas, Nichols et autres (1997) ont
observé, a l'aide de pluies simulées sur des
parcelles expérimentales (1,5 m x 3 m; pente de
3 %,; loam limoneux), une augmentation de la
concentration d’estradiol par ELISA dans les
eaux de ruissellement avec la dose de litiere de
volailles. lls ont aussi observé que le traitement
de la litiere de volailles par lajout d'alun
permettait de réduire de prés de la moitié la
concentration et les pertes d’estradiol dans le
premier ruissellement apreés I'épandage. Dans
une autre étude, Nichols et autres (1998) ont
mesuré une réduction des concentrations
d’'estradiol de 58 a 94 % et une baisse de pertes
massiques de 79 a 98 % lorsque les eaux de
ruissellement de litiere de volailles passaient au
travers d’'une bande végétale de 6,1 a 18,3 m.
Plus récemment, DeLaune et autres (2002) ont
observé en parcelles expérimentales
(1,5mx 6,1 m; pente de 5%; loam limoneux)
gue la concentration d’estradiol mesurée par
ELISA dans les eaux du premier ruissellement
(provoqué par une pluie simulée de 70 mm/h)
apres I'épandage de litiere de volailles augmente
avec la quantité épandue et I'ajout de phytase
dans l'alimentation de la volaille, mais diminue
avec I'ajout d’alun a la litiere de volailles et le délai
entre I'épandage et le premier ruissellement.

Quelques études américaines ont porté sur le
contenu en estrogenes des déjections animales
ou des eaux de ruissellement des aires
d’alimentation du bétail et sur l'effet de leur
entreposage ou de leur traitement.

Au Tennessee, Raman et autres (2004) ont
estimé le facteur d’émission journalier (contenu a
I'entreposage) d'estrogénes par 1000kg de
poids vif a 2,5a 9,7 mg pour 17B3-estradiol et a
3,4 & 28 mg pour 'estrone dans le lisier de porcs
pour divers modes d'entreposage. Pour les
fumiers et lisiers de bovins laitiers, ce facteur a
varié de 1,1 a 2,9 mg pour 17B-estradiol et de
26a 7,0mg pour l'estrone. Ces auteurs ont
aussi présenté des ratios d’estrogénes par

48 Ministére du Développement durable, de 'Environnement et de la Lutte contre les changements climatiques



Suivi exploratoire des stéroides et des phénols dans les petits tributaires agricoles au Québec — 2003 a 2011

rapport a I'azote et au phosphore des fumiers et
lisiers. Les lisiers de truies en maternité ont
montré un ratio deux fois et au moins quatre fois
plus élevé que celui des lisiers ou fumiers des
porcs a l'engraissement et des bovins laitiers
respectivement pour E1 et E2. Par contre, les
ratios pour E2A étaient plus élevés dans le cas
des bovins laitiers. Dans une autre étude,
Duncan et autres (2015) ont mesuré des
concentrations de 4 a 250 ng/g de 17B-estradiol
dans le sol sous un réservoir a lisier en sol. Leur
étude en laboratoire subséquente suggére que
l'usage de charbon a usage agricole pourrait
contribuer a diminuer le lessivage des estrogénes
sous de tels réservoirs.

En Caroline du Nord, Yost et autres (2013) ont
observé une concentration d’estrogénes non
filtrés vingt fois plus élevée dans les boues d’'une
lagune desservant une porcherie maternité que
dans le lisier surnageant, mais une concentration
sous forme dissoute (< 1,2 um) semblable.
L'estrone a contribué a plus de 75 % du potentiel
estrogénique du lisier surnageant et des boues,
contre 2a 21 % pour 17B-estradiol et 1% ou
moins pour l'estriol, 17a-estradiol, les estrogénes
conjugués aux sulfates et les phytoestrogénes
analysés combinés.

En Oklahoma, Hutchins et autres (2007) ont
mesuré dans les lisiers de porcs et de volailles
des formes conjuguées de 17B-estradiol qui
représentaient au moins le tiers de la contribution
en estrogénes totaux. lIs ont aussi observeé que la
moitié des estrogenes étaient présents dans la
forme dissoute (< 1,2 um).

Au Maryland, Hammett et autres (2017) ont
observé, dans un mélange de litiere de volailles
et deau visant a reproduire le premier
ruissellement de parcelles fertilisées a la litiere de
volailles soumise a différents traitements, une
augmentation d'un facteur de3 al0 de
'estrogénicité déterminée par I'essai YES sur
une période de dix jours. Cette augmentation est
attribuée a la transformation des formes
conjuguées d’estrogenes en formes libres. Le
traitement de compostage par aération a réduit
I'estrogénicité de plus de 75 % comparativement
au stockage de la litiere en amas, malgré une
concentration moyenne d’estrone semblable
(environ 10 ng/l) et des valeurs de 17f3-estradiol
inférieures a 2,2 ng/l. De plus, I'exposition de
poissons males au mélange de litiere stockée en
amas et d'eau pendant dix jours a entrainé une
induction substantielle de vitellogénine. Dans une

autre étude, Hakk, Millner et Larsen (2005) ont
mesuré par immuno-essai enzymatique une
réduction de 84 % de [I'estrogénicité des
déjections de poules pondeuses soumises a
deux modes de compostage aérobie, celle-ci
passant de 83 000 a 13 000 ng E2ég/kg (base
seche) aprés 139 jours. Finalement, Bevacqua et
autres (2011) ont mesuré, dans la litiere de poulet
de douze fermes, une concentration moyenne de
44100ng El/kg (base séche) et de
19 200 ng E1-S/kg (base séche) pour I'estrone
sous forme libre (E1) et conjuguée aux sulfates
(E1-S), mais n’ont pas détecté de 17B-estradiol ni
de testostérone (< 2 500 ng/kg (base séche)). lls
attribuent l'absence d’'E2 & des conditions
favorisant sa conversion en E1. Ces auteurs ont
aussi mesuré dans les boues chaulées d'une
station d'épuration des eaux usées des concen-
trations d'estrone de moins de 2500 a
21 700 ng/kg (base seche).

Au Nebraska, Bartelt-Hunt et autres (2012) ont
mesuré une large gamme d’hormones dans l'eau
de ruissellement et les sols en surface d'aires
d’alimentation de bovins de boucherie. Une
vingtaine de pluies de 10 mm ou plus ont
provoqué des ruissellements mesurables. Les
auteurs y ont détecté certaines hormones synthé-
tiques de croissance (nhon mesurées dans la
présente étude), mais n'‘ont pas observé de
différence significative entre les concentrations
d’hormones naturelles des bovins ayant recu des
hormones de synthése et ceux n’en ayant pas
recues (contrdle). Les concentrations d’estrone
ont été détectées dans moins de la moitié des
échantillons, a des concentrations maximums de
2 600 ng/l et 1 050 ng/l respectivement pour les
parcelles de contrdle et celles de bovins traités,
alors que pour ces mémes parcelles, les concen-
trations de 17B-estradiol ont été détectées dans
plus des trois quarts des échantillons, a des
concentrations maximums de 1360ng/l et
1 100 ng/l respectivement. Les auteurs concluent
gue les eaux de ruissellement des aires de
production animales confinées constituent une
préoccupation environnementale indépendam-
ment de l'usage de promoteurs de croissance.
Dans le cadre d'une étude complémentaire sur
les fumiers de ces bovins, Bartelt-Hunt et autres
(2013) ont mesuré des concentrations par
gramme de fumier (base séche) plus élevées
d’'estrone et de 17B-estradiol chez les bovins
traités aux hormones (150 ng d'E1 et 7,3 ng d’E2)
gue chez les bovins non traités (24 ng d'E1l et
1,1 ng d’E2). Le compostage de ces fumiers a
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permis dy diminuer de plus de 50% les
concentrations de stéroides.

Au Dakota du Nord, Derby et autres (2011) ont
comparé la concentration d'estrogénes dans
deux amas de fumier de porcs avec litiere de tige
de mais, l'un statique et l'autre mélangée
périodiguement pour atteindre une température
permettant un compostage. Aprés 92 jours, dans
les deux amas, la concentration de 17p-estradiol
est demeurée relativement stable, autour de
600 ng/kg, alors que celle d’estrone a diminué de
facon importante, passant de 30 000 a moins de
10 000 ng/kg. Globalement, I'estrogénicité des
deux amas a diminué de plus de 70 % aprés
92 jours. Hakk et autres (2014) ont aussi étudié,
a I'aide d’un digesteur anaérobie en laboratoire et
du marquage d'E2 au carbone 14, le devenir de
'hormone 17B-estradiol dans les eaux et les
boues fraiches provenant d'une lagune de
production porcine. L'expérience a montré un
enlevement de 11% d'E2 sous forme de
méthane et une rétention de 15 % dans la phase
liquide et de 61 % dans les boues. L'utilisation de
lagunes pour l'entreposage des lisiers est un
systeme de traitement anaérobie couramment
utilisé aux Etats-Unis.

En Californie, Mansell et autres (2011) ont
mesuré dans les eaux de ruissellement d'un parc
d’engraissement de bovins de boucherie une
concentration d’estrone de 'ordre de 15 a 25 ng/l
dans la fraction dissoute et une concentration de
15 a 25 ng/l pour I'estrone et de 5 a 15 ng/l pour
17B-estradiol dans la fraction particulaire. Dans
une autre étude sur une ferme laitiere, Zheng,
Yates et Bradford (2008) ont mesuré, dans les
déjections fraiches et le fumier en tas agé de
deux semaines, des valeurs respectives de
153000 et 37000ng/kg de 17B-estradiol,
535 000 et 697 000 ng/kg d’estrone et 1 416 000
et 172 000 ng/kg de 17a-estradiol. Lors du
traitement des eaux contaminées, les valeurs
respectives a la sortie de I'étable, au niveau de la
troisieme dame de rétention des solides ainsi que
dans la premiére et la deuxieme lagune, ont été
de l'ordre de 195, 35, 90 et <4ng/l pour
17-Bestradiol, 265, 1020, 260 et 5 ng/l pour
l'estrone et 2165, 350, 85 et 5ng/l pour
17a-estradiol. Les auteurs concluent qu’une
augmentation de la durée d'entreposage du
fumier solide et du temps de résidence des eaux
contaminées dans des lagunes séquentielles est
un moyen efficace pour réduire la charge
d’hormones dans les déjections animales avant
leur épandage sur des terres en culture.

Etudes réalisées en Europe, en Océanie et en
Asie

En Europe, des études sur la contamination des
eaux par les estrogenes d'origine agricole ont
également été réalisées. Au Royaume-Uni,
Matthiessen et autres (2006) ont mesuré une
activité estrogénique plus élevée en aval de
fermes d’élevage qu’en amont de celles-ci dans
plusieurs petits ruisseaux de téte, a des niveaux
pouvant présenter un risque de perturbation du
systeme endocrinien des poissons. Au
Danemark, dans le cadre d’un suivi d'un an, Kjaer
et autres (2007) ont mesuré dans les eaux de
drainage souterrain de deux champs d’'orge sur
un sol loameux structuré des concentrations
d’'estrogénes dépassant les niveaux probléma-
tiques pour la vie aquatique jusqu’a trois mois
aprés I'épandage de lisier de porcs, et atteignant
des valeurs maximums de 68ngE1/l et
2,5ng E2/l. Laegdsmand et autres (2009) ont
aussi observé a l'aide de lysimeétres, pour une cul-
ture d’'orge fertilisée avec du lisier de truies, une
lixiviation plus rapide des estrogénes naturels et
une oxydation plus rapide d’'E2 et en E1 sur sol
loameux que sur sol sableux, mais une méme
perte totale aprés 16 semaines. Cette perte par
lixiviation a représenté environ 0,02 % de I'apport
d’'estrogénes des lisiers. En Suisse, Schoenborn,
Kunz et Koster (2015) ont mesuré une activité
estrogénique importante durant une courte
période de quatre a huit heures a la suite de
précipitations importantes (plus de 10 mm) a la
sortie des conduites de drainage souterrain de
parcelles soumises au paturage et a I'épandage
de fumiers de bovins échantillonnés toutes les
guatre heures, et dans le cours d'eau récepteur.
lls ont aussi mesuré une activité estrogénique
importante 14 et 28 jours aprés le dernier épan-
dage de fumier par temps sec. Les sols des
parcelles étaient des loams et des loams sableux
comportant des écoulements préférentiels
importants.

En Nouvelle-Zélande, Gadd, Tremblay et
Northcott (2010) ont mesuré dans les effluents de
18 fermes laitieres des formes d’estrogenes
conjuguées aux sulfates qui représentaient
jusqu'a 22 % de la charge totale d'estrogénes.
Ces auteurs ont également mesuré des
concentrations de 17a-estradiol comparables a
celles de 17B-estradiol dans les lisiers de porcs
et de volailles et 30 fois plus élevées dans les
effluents de fermes laitiéres.
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Au Japon, Furuichi et autres (2006) ont mesuré
une baisse de 97 % de l'activité estrogénique
(par bio-essai a l'aide de la cellule MCF-7) a la
suite du traitement des lisiers de porcs par un
digesteur anaérobie a flux ascendant et d’un lit
bactérien, qui a contribué a la majorité de cette
baisse. Les concentrations de lI'ensemble des
fractions ont représenté en moyenne, pour
17B-estradiol, I'estrone et 17a-estradiol respecti-
vement, environ 1 250, 5 300 et 66 ng/l dans le
lisier brut, 440, 3700 et 625ng/l aprés le
digesteur et 2, 63 et 24 ng/l apres le lit bactérien.
Des concentrations de 1150ng/l pour le
bisphénolA et de 108ng/l pour le
4-ter-octylphénol ont aussi été mesurées dans
les lisiers.
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Annexe 2 Résultats semi-quantitatifs des concentrations d’hormones filtrées pour I'année 2002

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l) (résultats semi-quantitatifs)

Station Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E2 E3 EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP BPA
Limite de détection (ng/l) 10 20 20 40 5 10 40 40 10 10 5

Du Portage 2002-07-15 <5 <10 <20 <20 <40 160 <10 70 <40 <10 <10 <5 8
(BQMA no 2002-07-18| <5 <10 <20 <20 <40 240 <10 <40 <40 <10 - <5 6
02300004) 2002-09-30 <5 <10 <20 <20 < 40 200 <10 50 <40 <10 < 10 <5 <5
Honfleur?® 2002-07-15 <5 <10 <20 <20 <40 310 <10 80 <40 <10 <10 <5 <5
(BQMA no 2002-07-18 | <5 <10 <20 <20 <40 280 <10 60 <40 <10 - <5 7
02300005) 2002-09-30 <5 <10 <20 <20 <40 450 <10 70 <40 <10 <10 <5 <5
Saint-Patrice 2002-07-15| <5 <10 <20 <20 <40 360 <10 100 <40 <10 <10 <5 9
(BQMA no 2002-07-18 <5 <10 <20 <20 <40 480 <10 160 <40 <10 -- <5 9
02330029) 2002-09-30 | <5 <10 <20 <20 <40 130 <10 <40 <40 <10 <10 <5 6
Des lles Brilées| 2002-07-15 <5 <10 <20 190 <40 370 <10 320 <40 <10 - <5 9
(BQMA no 2002-07-18 | <5 <10 <20 <20 <40 340 <10 110 <40 <10 - <5 7
02340086) 2002-09-30 <5 <10 <20 <20 < 40 290 <10 <LD <40 <10 < 10 <5 <5
Morency 2002-07-15| <5 <10 <20 <20 <40 190 <10 150 <40 <10 <10 <5 <5
(BQMA no 2002-07-18 <5 <10 <20 <20 <40 60 <10 <40 <40 <10 -- <5 <5
02340098) 2002-09-30 | <5 <10 <20 <20 <40 160 <10 <40 <40 <10 <10 <5 <5
Bras d'Henri 2002-07-15 <5 <10 <20 30 <40 300 <10 120 <40 <10 -- <5 6
(BQMA no 2002-07-18 | <5 <10 <20 <20 <40 180 <10 80 <40 <10 - <5 6
02340099) 2002-09-30 <5 <10 <20 <20 < 40 510 <10 70 <40 <10 < 10 <5 <5
Drain 1 (FMP)h 2002-07-02 <5 <10 <20 <20 <40 220 <10 <40 <40 <10 - <5 7
Drain 2 (FBLP)b 2002-07-02 <5 <10 <20 <20 <40 240 <10 60 <40 <10 - <5 11
Drain 3 (FPP)° | 2002-07-02 | <5 <10 <20 <20 <40 500 <10 60 <40 <10 - <5 11
Drain 4 (LPP)° | 2002-07-02| <5 <10 <20 <20 <40 410 <10 1300 <40 <10 - <5 120
Estrogénes : E1 = estrone, E2 = 17(-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;
Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.
LD : Limite de détection de la méthode analytique.
a: Sous-bassin de la riviére Boyer Sud drainant une superficie de 23 km?.
b : Eaux collectées des drains souterrrains de parcelles cultivées en prairie sur la ferme expérimentale de I'Institut de recherche et de
déwveloppement en agroenvironnement (IRDA) située a Saint-Lambert-de-Lauzon et recevant une fertilisation sous forme de fumure minérale
(FMP), de fumier de bovins laitiers (FBLP), de fumier de poules (FPP) ou de lisier de porcs (LPP).

Note 1 : Les résultats des échantillons prélevés a I'été 2002 sont semi-quantitatifs puisque la méthode d’analyse était au stade de
développement, et donc que les conditions expérimentales n'étaient pas encore optimisées. Ces résultats ont été utilisés
pour terminer le développement de la méthode et sont présentés a titre indicatif. Leur utilisation a d’autres fins et leur
interprétation doit donc se faire avec précaution.

Note 2 : Les valeurs des concentrations d’EE2 obtenues pour les échantillons prélevés le 15 juillet 2002 aux stations des riviéres
Des lles Brilées et Bras d’Henri sont atypiques (anormalement élevées). Cette hormone de synthése n’est pas utilisée ou
n’est pas documentée en production animale au Québec et son utilisation par les humains est peu susceptible de générer
des concentrations aussi élevées en riviere. En Suéde, Andersson et autres (2006) ont aussi détecté des concentrations de
1 et 3 ng EE2/I dans deux échantillons d’eau de surface a proximité de paturages de bétail, sans toutefois étre en mesure
d’expliquer la source de ce produit non utilisé pour usage vétérinaire. Ces auteurs ont aussi mesuré une concentration de
82 ng EE2/g (poids sec) dans un échantillon de fumier provenant d’une aire de course de chevaux. Kay, MacNeil et Wang
(2017) mentionnent I'hnormone synthétique éthynylestradiol parmi les substances pour lesquelles il existe un historique
d'utilisation abusive comme promoteur de croissance a des fins de dopage sportif. La densité d’élevage de chevaux dans
les bassins versants des rivieres Des lles Brillées et Bras d’Henri est toutefois faible (moins de 1 UA/km?). Backe (1988),
en Allemagne, indique que I'utilisation illégale d’EE2 pour stimuler la croissance des veaux et des taureaux ne peut pas
toujours étre évitée, ce qui I'a amené a développer une méthode d’analyse de cette substance dans les féces de bovines.
Daeseleire, De Guesquiéere et Van Peteghem (1991) mentionnent que I'EE2 est fréquemment détecté dans les sites
d’injection des animaux d'abattoir en Belgique et ils ont mis au point une méthode d’analyse de sa présence dans I'urine du
bétail pour la détection de son usage illégal. En Chine, Liu et autres (2012) ont mesuré des concentrations d’'EE2 de 124 a
410 ng/l dans les lisiers de trois porcheries, ce qui démontre, selon les auteurs, I'utilisation de cette hormone synthétique
comme additif dans ces fermes porcines. Des concentrations d’'EE2 de 254 et 338 ng/l ont été mesurées dans les cours
d’eau 2,5 km en aval de deux des porcheries. Des valeurs d’'EE2 de 159 & 556 ng/l ont aussi été mesurées dans les lisiers
de trois fermes laitieres par ces mémes auteurs.
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Annexe 3 Concentrations d’hormones filtrées par station pour la période de 2003 a 2006

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)

Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E1l E2 (=X} EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP
LD (ng/l) 0,5 1 2 2 4 0,5 1 4 4 1 1 0,5

Station de lariviere Boyer Sud (BQMA 02300002)

2003-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 17 <1 20 <4 <1 55 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 9,9 <1 <4 <4 2 45 <05 <05
2003-07-07 | < 0,5 4 <2 <2 <4 45 <1 2 <4 4 50 <0,5 1,1
2003-09-22 | < 0,5 13 <2 <2 <4 78 <1 22 8 <1 85 <0,5 1,9
2003-10-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 53 <1 9 <4 <1 23 <05 <05
2003-10-21°| <05 <1 <2 <2 <4 54 <1 9 <4 <1 RND" <05 19
2003-11-20 | < 0,5 11 <2 <2 <4 57 <1 <4 <4 2 77 <05 7,3
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 41 <1 <4 <4 3 11 <05 <0,5
2004-05-25 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 34 <1 16 <4 3 49 <0,5 1,1
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 120 <1 19 8 5 7 <05 <05
2004-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 41 <1 35 <4 <1 <1 <05 6
2004-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 41 <1 <4 <4 <1 <1 <0,5 2
2005-06-07 | < 0,5 6 <2 <2 <4 130 <1 33 <4 8 23 <05 5
2005-07-25 3 <1 <2 <2 <4 270 <1 44 12 7 88 <0,5 28
2005-09-19 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 320 <1 210 17 3 39 <0,5 4
2005-11-07 7 <1 <2 <2 26 36 <1 61 <4 11 19 <05 10
2006-02-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 72 5 53 <4 4,6 160 <0,5 6,3
2006-03-28 | 0,5 <1 <2 <2 <4 30 <1 17 <4 2 11 <0,5 1,2
Station de lariviere Boyer Nord (BQMA 02300003)

2003-03-31 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 18 13 10 <4 <1 39 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 18 <2 <2 <4 400 <1 19 <4 5 160 <05 47
2003-07-07 | < 0,5 3 <2 <2 <4 140 <1 18 9 <1 71 <05 1,6
2003-09-22 | < 0,5 7 <2 <2 <4 130 <1 21 7 2 250 <0,5 3,8
2003-10-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 24 <1 14 5 <1 13 <0,5 0,9
2003-10-21°%| <05 <1 <2 <2 <4 27 <1 19 6 <1 RND" <05 2,0
2003-11-20 | < 0,5 25 <2 <2 <4 76 <1 <4 <4 <1 41 <0,5 6,1
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 100 <1 <4 <4 7 91 <0,5 2,2
2004-05-25 | < 0,5 2 <2 <2 <4 13 <1 17 <4 4 51 <0,5 1
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 110 <1 27 15 7 57 <05 <0,5
2004-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 90 <1 <4 <4 <1 <1 <0,5 3
2004-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 48 <1 <4 <4 3 <1 <05 <05
2005-06-07 | < 0,5 7 <2 <2 <4 110 <1 32 <4 8 7 <0,5 7
2005-07-25 | < 0,5 <1 3 <2 <4 160 <1 38 <4 12 73 <05 <0,5
2005-09-19 2 <1 <2 <2 <4 150 <1 360 52 4 19 <0,5 4
2005-11-07 6 <1 <2 <2 <4 16 <1 72 <4 7 36 <0,5 3
2006-02-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 69 1 41 <4 2,9 180 <05 17
2006-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 36 <1 14 <4 2 <1 <0,5 2,2

Estrogenes : E1 = estrone, E2 = 17B-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;

Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;

Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.

LD =limite de détection de la méthode analytique.

a : Echantillon en double, avec ajout de formaldéhyde a la réception au laboratoire et filtration aprés 6 jours.

b : Résultat non disponible, contamination par la formaldéhyde.
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Annexe 3 Concentrations d’hormones filtrées par station pour la période de 2003 a 2006 (suite)

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)

Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E1l E2 (=X} EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP
LD (ng/l) 0,5 1 2 2 4 0,5 1 4 4 1 1 0,5

Station du ruisseau du Portage (BQMA 02300004)

2003-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 15 <1 8 <4 <1 58 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 28 <2 <2 <4 94 <1 13 <4 2 65 <05 2,0
2003-07-07 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 15 <1 12 <4 2 300 <0,5 7,0
2003-09-22 | < 0,5 12 <2 <2 <4 280 <1 15 11 <1 130 <0,5 2,9
2003-10-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 <4 <4 <1 8 <05 <05
2003-10-21°| <05 <1 <2 <2 <4 <05 <1 <4 <4 <1 RND" <05 <05
2003-11-20 | < 0,5 16 <2 <2 <4 42 <1 <4 <4 3 75 <05 3,8
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 42 <1 <4 <4 5 20 <05 <0,5
2004-05-25 | < 0,5 2 <2 <2 <4 46 <1 5 <4 7 74 <0,5 3
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 24 <1 <4 <4 4 15 <05 <05
2004-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 <05 <1 <4 <4 <1 <1 <05 2
2004-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 17 <1 <4 <4 3 <1 <05 <05
2005-06-07 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 33 <1 <4 <4 5 97 <05 <05
2005-07-25 | < 0,5 6 <2 <2 <4 140 <1 55 18 20 86 <05 <0,5
2005-09-19 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 96 <1 68 15 7 90 <0,5 9
2005-11-07 5 <1 <2 <2 <4 16 <1 27 <4 4 48 <0,5 3
2006-02-20 [ < 0,5 <1 <2 <2 <4 31 <1 <4 <4 4,7 620 <0,5 26
2006-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 6 <4 1 <1 <05 <05
Station du ruisseau Saint-Patrice (BQMA 02300004)

2003-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 9 <4 <1 <1 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 18 <2 <2 <4 25 <1 12 <4 3 9 <05 <05
2003-07-07 | < 0,5 7 <2 <2 <4 72 <1 17 <4 <1 50 <05 1,9
2003-09-22 | < 0,5 5 <2 <2 <4 140 <1 33 <4 <1 170 <0,5 2,5
2003-10-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 2,1 <1 <4 <4 2 28 <0,5 2,5
2003-10-21°%| <05 <1 <2 <2 <4 21 <1 <4 <4 <1 RND® <05 2,1
2003-11-20 | < 0,5 10 <2 <2 <4 57 <1 <4 <4 24 64 <0,5 19
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 20 <1 <4 <4 5 17 <05 <05
2004-05-25 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 36 <1 <4 <4 5 50 <0,5 0,7
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 42 <1 <4 <4 <1 <1 <0,5 13
2004-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 <4 <4 8 30 <0,5 2
2004-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 20 <1 <4 <4 8 <1 <0,5 14
2005-06-07 | < 0,5 3 <2 <2 <4 59 <1 22 <4 8 18 <0,5 2
2005-07-25 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 230 <1 74 21 12 44 <0,5 6
2005-09-19 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 310 <1 210 <4 6 74 <0,5 4
2005-11-07 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 8 <1 29 <4 8 24 <0,5 9
2006-02-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 59 <1 26 <4 8 <1 0,6 13
2006-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 2,5 <1 8 <4 3 <1 <0,5 0,8

Estrogenes : E1 = estrone, E2 = 17B-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 173-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;

Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;

Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.

LD =limite de détection de la méthode analytique.

a : Echantillon en double, avec ajout de formaldéhyde a la réception au laboratoire et filtration aprés 6 jours.

b : Résultat non disponible, contamination par la formaldéhyde.
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Annexe 3 Concentrations d’hormones filtrées par station pour la période de 2003 a 2006 (suite)

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)

Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E1l E2 E3 EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP
LD (ng/l) 0,5 1 2 2 4 0,5 1 4 4 1 0,5
Station de lariviére des Tles Brilées (BQMA 02340086)
2003-03-28 1 <05 <1 <2 <2 <4 73 <1 24 5 <1 39 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 10 <2 <2 <4 190 <1 33 <4 4 110 < 0,5 2,0
2003-07-07 | < 0,5 10 <2 <2 <4 100 <1 32 11 2 67 <0,5 1,6
2003-09-22 | < 0,5 6 <2 <2 <4 160 <1 27 11 <1 100 <0,5 1,6
2003-10-21 | <05 <1 <2 <2 <4 58 <1 12 <4 <1 <1 <05 0,7
2003-10-21°| <05 <1 <2 <2 <4 45 <1 11 <4 <1 RND" <05 2,2
2003-11-20 | < 0,5 12 <2 <2 <4 52 <1 <4 <4 14 54 <0,5 4,4
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 49 <1 8 <4 5 24 <0,5 1,8
2004-05-25 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 74 <1 63 <4 2 54 <0,5 0,9
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 <1 27 17 4 26 <05 <05
2004-09-20 | <05 <1 <2 <2 <4 71 <1 50 <4 <1 <1 <0,5 3
2004-11-08 | <05 <1 <2 <2 <4 38 <1 50 <4 2 <1 <0,5 1
2005-06-07 | <05 <1 <2 <2 <4 560 <1 110 20 10 90 < 0,5 8
2005-07-25 18 36 28 <2 <4 350 <1 190 30 11 80 <05 <05
2005-09-19 | <05 <1 <2 <2 <4 1500 <1 220 29 7 110 <0,5 7
2005-11-07 6 <1 <2 <2 <4 170 <1 100 <4 <1 a7 <0,5 1,2
2006-02-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 2 180 25 3,5 46 < 0,5 17
2006-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 73 <1 38 7 1,3 <1 <0,5 16
Station du ruisseau Morency (BQMA 02340098)
2003-03-31 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 23 <1 <4 <4 <1 <1 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 3 <2 <2 <4 47 <1 4 <4 <1 19 <05 <05
2003-07-07 | < 0,5 2 <2 <2 <4 91 <1 13 7 <1 35 <0,5 2,2
2003-09-22 | < 0,5 7 <2 <2 <4 110 <1 <4 <4 <1 22 <0,5 1,0
2003-11-20 | < 0,5 20 <2 <2 <4 30 <1 <4 <4 <1 27 <05 6,3
2003-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 34 <1 16 <4 <1 79 <05 <05
2003-05-26 | < 0,5 20 <2 <2 <4 63 <1 13 <4 <1 41 <05 22
2003-07-07 | < 0,5 3 <2 <2 <4 55 <1 23 8 <1 56 <0,5 2,7
2003-09-22 14 12 <2 <2 <4 250 <1 59 21 <1 48 <05 26
2003-10-21 | 8,1 <1 <2 <2 <4 47 <1 17 7 <1 <1 <0,5 0,9
2003-10-21° 7 <1 <2 <2 <4 43 <1 19 7 <1 RND® <05 1,0
2003-11-20 | < 0,5 34 <2 <2 34 21 <1 19 <4 2 35 <05 6,7
2004-03-30 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 19 <1 5 <4 5 34 <0,5 1,4
2004-05-25 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 12 <1 19 <4 2 37 <05 1
2004-07-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 <1 26 13 4 26 <05 <05
2004-09-20 | <05 <1 <2 <2 <4 75 <1 <4 <4 <1 <1 <0,5 3
2004-11-08 | <05 <1 <2 <2 <4 66 <1 <4 <4 4 <1 <05 <05
2005-06-07 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 <1 51 <4 12 10 <0,5 2
2005-07-25 | < 0,5 14 14 <2 <4 200 <1 130 31 15 130 <05 <05
2005-09-19 | <05 <1 <2 <2 <4 430 <1 150 29 5 82 <0,5 4
2005-11-07 7 <1 <2 <2 <4 23 <1 71 <4 5 18 <05 <05
2006-02-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 69 3 67 14 4.4 550 <0,5 4
2006-03-28 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 46 <1 26 <4 1,4 180 <0,5 2,5

Estrogénes : E1 = estrone, E2 = 17B-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;

Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.

LD =limite de détection de la méthode analytique.

a : Echantillon en double, avec ajout de formaldéhyde a la réception au laboratoire et filtration aprés 6 jours.

b : Résultat non disponible, contamination par la formaldéhyde.
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Annexe 3 Concentrations d’hormones filtrées par station pour la période de 2003 a 2006 (suite)

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)

Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E1l E2 E3 EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP BPA
LD (ng/l) 0,5 1 2 2 4 0,5 1 4 4 1 1 0,5 0,5
Station du ruisseau Runnels (BQMA 03030008)
2003-11-27 | <0,5 6 <2 <2 <4 9,3 <1 8 <4 11 47 <05 41
2004-03-23 |1 <05 <1 <2 <2 <4 56 <1 13 <4 <1 38 <0,5 3,1
Station de lariviere du Sud-Ouest (BQMA 03030327)
2003-11-27 | <0,5 5 <2 <2 <4 44 <1 9 <4 13 35 <0,5 2
2004-03-23 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 43 <1 110 20 <1 22 < 0,5 0,7
Station du ruisseau du Point du Jour (BQMA 05220063)
2003-05-21 |1 <05 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 <4 <4 <1 7 <05 <05
2003-11-27 | <0,5 5 <2 <2 <4 11 <1 <4 <4 18 61 <05 45
2004-03-24 1 <05 <1 <2 <2 <4 79 <1 7 <4 <1 30 <0,5 7,7
2004-05-26 | <05 <1 <2 <2 <4 76 <1 <4 - 5 64 <0,5 1,8
2004-07-21 | <0,5 2 <2 <2 <4 67 <1 10 <4 8 21 <0,5 2,6
2004-09-21 | <05 <1 <2 <2 <4 <0,5 <1 <4 <4 4 7 <0,5 5
2004-11-09 | <05 <1 <2 <2 <4 19 <1 <4 <4 6 <1 <0,5 2
2005-06-06 | < 0,5 10 <2 <2 <4 120 <1 <4 <4 52 RND? < 0,5 35
2005-07-26 | <0,5 5 <2 <2 <4 180 <1 39 <4 12 56 <05 <05
2005-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 100 <1 67 <4 6 47 <0,5 9
2005-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 25 <1 14 <4 9 60 <0,5 6
2006-02-21 |1 <05 <1 <2 <2 <4 28 <1 <4 <4 6,2 <1 <0,5 17
2006-03-29 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 23 <1 6,4 <4 3,4 8,2 < 0,5 4,1
2003-05-21 | <0,5 3 <2 <2 <4 150 <1 21 7 2 35 <0,5 2,7
2003-11-27 | <0,5 7 <2 <2 <4 66 <1 21 7 12 64 <0,5 2,9
2004-03-24 | 7,5 3 <2 <2 <4 65 <1 33 <4 <1 57 <0,5 3,6
2004-05-26 | <05 <1 <2 <2 <4 95 <1 39 - 5 36 <0,5 6,5
2004-07-21 | 3,5 2 <2 <2 <4 93 <1 16 <4 9 48 <05 31
2004-09-21 | <05 <1 <2 <2 <4 66 <1 53 <4 <1 21 <0,5 2
2004-11-09 | <05 <1 <2 <2 <4 25 <1 24 <4 4 <1 <0,5 2
2005-06-06 | < 0,5 21 <2 <2 <4 340 <1 65 21 11 74 <05 <05
2005-07-26 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 <1 17 <4 11 69 <0,5 8
2005-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 93 <1 43 <4 5 60 <0,5 6
2005-11-08 | < 0,5 7 <2 <2 <4 90 <1 33 <4 8 49 <0,5 7
2006-02-21 | 0,7 <1 <2 <2 <4 86 <1 52 10 6,5 430 <05 51
2006-03-29 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 14 <1 9 <4 3,8 210 <0,5 3,8
Estrogenes : E1 = estrone, E2 = 17B-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;
Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonyiphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A
LD =limite de détection de la méthode analytique.
a : Résultat non disponible.
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Annexe 3 Concentrations d’hormones filtrées par station pour la période de 2003 a 2006 (suite)

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)

Date Estronénes Androgéne Stérols Phénols
E1l E2 E3 EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP
LD (ng/l) 0,5 1 2 2 4 0,5 1 4 1 1 0,5

Station du ruisseau Saint-Pierre (BOMA no 05220240)

2003-05-21 | <05 <1 <2 <2 <4 120 <1 11 5 8 66 <0,5 8,2
2003-11-27 | <0,5 7 <2 <2 <4 71 <1 20 5 24 76 <0,5 3,6
2004-03-24 | <05 <1 <2 <2 <4 74 <1 32 7 <1 78 <0,5 7,4
2004-05-26 | 0,8 3 <2 <2 <4 110 <1 39 - 6 69 <05 47
2004-07-21 | <0,5 2 <2 <2 <4 150 <1 110 20 15 120 <05 4,6
2004-09-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 64 <1 71 <4 7 53 <0,5 4
2004-11-09 | <0,5 <1 <2 <2 <4 55 <1 51 <4 8 <1 <0,5 7
2005-06-06 | < 0,5 9 <2 <2 <4 180 <1 83 <4 <1 106 <0,5 57
2005-07-26 2 <1 <2 <2 <4 230 <1 140 21 15 160 <0,5 23
2005-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 230 <1 190 18 11 170 <0,5 26
2005-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 130 <1 85 <4 10 90 <05 8
2006-02-21 | 0,6 <1 <2 <2 <4 170 5 92 13 8 31 <0,5 72
2006-03-29 | <0,5 <1 <2 <2 <4 11 <1 9,5 <4 4,4 <1 <05 44
Station du cours d'eau Desrochers (BQMA 05220249)

2003-05-21 | <05 <1 <2 <2 <4 120 <1 6 <4 <1 28 <05 0,6
2003-11-27 | < 0,5 13 <2 <2 <4 33 <1 5 <4 10 45 <0,5 1,9
2004-03-24 1 <0,5 <1 <2 <2 <4 62 <1 35 <4 <1 35 <05 0,9
2004-05-26 | < 0,5 2 <2 <2 <4 84 <1 10 -- <1 25 <05 <0,5
2004-07-21 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 150 <1 33 7 7 34 <0,5 0,7
2004-09-21 [ <05 <1 <2 <2 <4 65 <1 <4 <4 2 30 <0,5 11
2004-11-09 | <05 <1 <2 <2 <4 19 <1 <4 <4 9 <1 <05 <05
2005-06-06 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 200 <1 16 <4 7 140 <05 <05
2005-07-26 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 200 <1 77 14 6 54 <0,5 <0,5
2005-09-20 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 100 <1 32 <4 4 38 <0,5 2
2005-11-08 | < 0,5 <1 <2 <2 <4 59 <1 20 <4 9 68 <0,5 1,4
2006-02-21 | <05 <1 <2 <2 <4 70 1 19 <4 2,8 56 <0,5 59
2006-03-29 | <05 <1 <2 <2 <4 29 <1 8,6 <4 2,4 46 <0,5 20
Estrogenes : E1 = estrone, E2 = 173-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;
Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonyiphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A
LD =limite de détection de la méthode analytique.
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Annexe 4 Concentrations d’hormones non filtrées par station pour la période de 2010 a 2011

Concentrations d'hormones, de stérols et de phénols (ng/l)
Date Estronénes Androgéne SICIG]E Phénols

El E2 E3 EE2 TESTO CHOL CPRO CPRL CPRN OCT NGT p-n-NP

Station de lariviere Bourbon (BQMA no 02400048)

2010-05-04 | < 0,6 <1 <2 <2 <4 140 <1 11 4,6 <34 <909 <23 <23
2010-06-07 | < 0,6 <1 <2 <2 <47 420 <1 58 21 < 3,5 <93 <23 <23
2010-07-05 | <06 <11 <23 <23 <45 400 <1,1 37 15 <34 <904 <23 <23
2010-08-03 |1 <05 <11 <21 <21 <4,2 690 <11 29 20 <32 <842 <21 <21
2010-09-07 | <06 <11 <23 <23 <45 360 <1,1 31 12 < 3,4 <91 <23 <23
2011-02-07 | <0,6 <11 <22 <272 <45 190 <11 25 <45 <34 <899 <22 15
2011-03-08 | <0,6 <11 <25 <25 <51 130 <13 <51 <51 <38 <101,3 <25 <25
2011-03-08*| <06 <13 <26 <26 <52 <1039 <13 <52 <532 <39 <103,9 <26 <26
Station de lariviere Saint-Zéphirin (BOQMA no 03010046)

2010-04-06 | < 0,6 <1 <2 <2 < 4,6 560 <1 74 22 <34 < 92 <23 <23
2010-05-04 | < 0,7 <1l <28 <28 < 5,6 800 <1 42 20 <42 <1111 <28 <28
2010-06-08 | < 0,6 <1 <2 <2 < 4,7 1600 <1 130 62 < 3,5 <94 <24 <24
2010-07-05 | <06 <12 <24 <24 <48 2100 <1,2 48 20 <36 <94 <24 <24
2010-08-02 | <06 <12 <24 <24 <49 2400 <1,2 75 77 <37 <976 <24 <24
2010-09-15 |1 <06 <13 <25 <25 <5 1300 <1,3 81 45 <38 <100 <25 <25
2010-10-05 | <06 <12 <23 <23 <47 650 <1,2 93 31 <35 <936 <23 2,6
2010-11-09 | <0,6 <12 <24 <24 <49 480 <1,2 150 38 <37 <976 <24 <24
2010-12-08 | 0,7 <14 <29 <29 <57 330 <1,4 100 35 <43 <1143 <29 <29
2011-01-11 | 0,6 <11 <23 <23 < 4,6 360 <1,1 110 24 <34 <92 <23 <23
2011-02-08 | 0,6 <12 <24 <24 < 4,8 1300 <12 760 130 7,7 <964 <24 <24
2011-03-08 | 0,6 <12 <24 <24 <47 1100 <1,2 93 41 4 <941 <24 <24
2011-03-08%| <0,6 <13 <25 <25 <51 <1031 <13 <51 <51 <38 <103,9 <25 <25
2011-04-05 | <0,7 <14 <27 <27 <55 450 <14 50 13 <41 <1096 <27 <27
Station du ruisseau Runnels (BQMA 03030008)

2010-04-06 | < 0,6 <1 <2 <24 < 4,8 450 <1 56 20 <36 <952 <24 <24
2010-05-03 | < 0,6 <1 <2 <2 <4 460 <1 31 14 < 3,3 240 <22 51
2010-06-07 | < 0,6 <1 <2 <2 < 4,6 1 500 <1l 360 110 <34 300 <23 <23
2010-07-05 | <06 <11 <23 <23 <45 1100 <11 70 27 <34 <909 <23 <23
2010-08-16 | <0,6 <1,1 <22 <272 <45 1800 <1,1 660 140 <34 <899 <22 3,1
2010-09-07 | <0,6 <11 <23 <23 <45 1100 <11 32 15 <34 <91 <23 <23
2010-10-04 | <06 <12 <24 <24 <48 630 <1,2 76 <48 <36 <952 <24 8,7
2010-11-08 | <0,6 <12 <23 <23 <47 310 <12 160 44 < 3,5 <93 <23 <23
2010-12-06 | <0,6 <12 <23 <23 <47 230 <1,2 41 <27 <35 <93 <23 <23
2011-01-10 | <0,6 <12 <24 <24 <49 360 <1,2 57 14 <37 <976 <24 <24
2011-03-14 | <06 <12 <23 <273 <47 250 <1,2 71 18 <35 <930 <23 <23
2011-03-14%| <0,7 <13 <26 <26 <53 <1053 <13 <53 <53 <39 <105,3 <26 <26
Estrogénes : E1 = estrone, E2 = 173-estradiol, E3 = estriol, EE2 = 17a-éthynylestradiol; Androgéne : TESTO = testostérone;
Stérols : CHOL = cholestérol, CPRO = coprostan, CPRL = coprostanol, CPRN = coprostanone;

Phénols : OCT = 4-ter-octylphénol, NGT = nonylphénol grade technique, p-n-NP = p-n-nonylphénol, BPA = bisphénol A.
a : Blanc de terrain.
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Annexe 5 Synthése des résultats, périodes d’épandage des déjections animales et périodes de reproduction des poissons

Mois Janvier Février Mars Avril Mai Juin Juillet Aolt Septembre Octobre Novembre Décembre

Semaine® 1102013114011 1211314112314 (1121341123 /4|1 [2|[3/4| /T 2/3 41234 123 4123412341234

Nombre de Année
stations avec 2003 0/4 .
E2>50ul 2004 4 0110 0/10
ng/l surle 2005-2006 o0 [
total® 2011-2012 o3 /3 o3 o2 on 02 o1 o2 o2 o1 on
2 Cultures annuelles 47267 % 1a15% | |16?a46%aprésrécolte
Périodes —
o . |Prairies 15240 % 60 a 85 % aprés récoltes d'été ou d'autormne
d'épandage
Bovin-céréales 40 25 24 11
. Bovin-mais 20 20 15 6 6 612 4 7 4
Epandage . o
0 - |Bovin-prairies 9 2 4 7 787 4127 885 111 7 2
Bras d'Henri "
. " |Porcin-céréales 3 92561 2
saison 2003 . ..
Porcin-mais 16 22 30 9 6 2 3 2 1
Porcin-prairies 8 82112 3 5 312543339
Salmonidés
Truite arc-en-ciel X X X X X X X X X X X X X X X X X X X X X X
Truite brune X X X X
. Omble de fontaine X X X X X X X X X X X X
Période de
- Autres
reproduction )
de certains Eperlan arc-en-ciel X X X X X X X X X X X X
. e Perchaude X X X
poissons .
Esturgeon jaune X X X X X
Achigan X X X X
Doré jaune X X X X X X X X X
Poulamon X X X X X X X X

a: Lasemaine 1 couvre les sept premiers jours du mois, la semaine 2 les sept suivants, la semaine 3 les sept suivants et la semaine 4 les autres jours du mois.

b : Les carrés ombragés en rouge correspondent aux dates présentant au moins une station avec une valeur de 17(3-estradiol (E2) supérieure a 5 ng/l, les carrés en en jaune, aux dates
présentant au moins une station avec une valeur supérieure a 1 ng/l sans dépasser 5 ng/l, et les carrés en vert, les dates ne présentant que des valeurs sous la limite de détection
(les nombres indiqués sont le nombre de stations dépassant 5 ng/l ou 1 ng/l et le nombre de stations échantillonnées).

¢ : Les valeurs indiquent, pour les régions administratives ou sont situés les bassins versants, la gamme de pourcentages des engrais de ferme épandus selon les stades d’avancement
des cultures d’'aprés BPR Inc. (2008b). Les semaines d'épandage ont été estimées selon les stades d’avancement des cultures de La Financiére agricole du Québec (2003).

d: Les valeurs indiquent le pourcentage des déjections animales épandues chaque semaine par type d’'élevage et de culture, basé sur les données des registres d’épandage disponibles
pour le bassin versant de la riviere Bras d’Henri pour la campagne de culture 2003. Ces données, qui couvrent environ 14 km?, soit prés du tiers du bassin versant, ont été saisies
par la Direction de I'agroenvironnement et du milieu hydrique et compilées en pourcentage par la Direction de I'information des milieux aquatiques.

e : Les périodes de reproduction proviennent du MFFP (2016).
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Annexe 6 Débits instantanés et dates de prélévement
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Figure A6.1 Débits instantanés et prélévements ala station de lariviére Bras d’Henri de mai a juillet
pour la période de 2003 a 2005

Note : Les valeurs de 17B-estradiol (E2) sont indiquées dans I'encadré rouge, ainsi que celles des autres estrogénes ou
androgenes lorsgu’elles dépassent la limite de détection. Les débits instantanés proviennent du site Web du MDDELCC
(http://www.cehqg.gouv.gc.ca/hydrometrie/historique_donnees/fiche_station.asp?NoStation=023443).
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Figure A6.2 Débits instantanés et prélevements ala station de lariviére Bras d’Henri de septembre
anovembre pour la période de 2003 a 2005

Note :

Les valeurs de 17B-estradiol (E2) sont indiquées dans I'encadré rouge, ainsi que celles des autres estrogenes ou

androgenes lorsgqu’elles dépassent la limite de détection. Les débits instantanés proviennent du site Web du MDDELCC

(http://www.cehq.gouv.qc.ca’/hydrometrie/historique _donnees/fiche station.asp?NoStation=023443).
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Figure A6.3 Débits instantanés et prélévements a la station du ruisseau du Point du Jour de mai
a novembre pour la période de 2003 a 2005 et débits moyens journaliers du ruisseau
Vacher en novembre 2005

Note : Les valeurs de 17B-estradiol (E2) sont indiquées dans I'encadré rouge, ainsi que celles des autres estrogénes ou androgénes
lorsqu’elles dépassent la limite de détection. Les débits instantanés proviennent du site Web du MDDELCC
(http://www.cehqg.gouv.gc.ca/hydrometrie/historique_donnees/fiche_instantanee.asp?NoStation=052236).
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Riviéere Bourbon (2010)
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Figure A6.4 Débits instantanés et prélevements a la station de la riviere Bourbon de mai a
septembre 2010

Note : Les valeurs de 17B-estradiol (E2) sont indiquées dans I'encadré rouge, ainsi que celles des autres estrogénes ou androgenes
lorsqu’elles dépassent la limite de détection. Les débits instantanés proviennent du site Web du MDDELCC
(http://www.cehg.gouv.gc.ca/hydrometrie/historique_donnees/fiche_instantanee.asp?NoStation=024015).
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Annexe 7 Charges moyennes annuelles et concentrations pondérées de 17B-estradiol estimées
aux dix stations suivies régulierement de 2003 a 2006

Station Qmoy?

< Charge® 1C95min® IC95max*

Tributaire BOMA  (m%s) Période® n® Strates @an  (@an)  (/an)

Hypothése 1 : Valeurs sous la limite de détection (LD) considérées égales a la moitié de la LD (0,5 ng/l)

Boyer Sud 02300002 1,49 2003-2006 16 Saisons 124 25 613 0,80 2,6
Boyer Nord 02300003 0,91 2003-2006 16 Saisons 154 31 780 0,81 5,4
Du Portage 02300004 0,49 2003-2006 16 Saisons 61 15 247 0,70 3,9
Saint-Patrice 02330029 0,50 2003-2006 16 Saisons 44 13 145 0,60 2,8
Des lles Brilées 02340086 0,39 2003-2006 16 Saisons 42 15 115 0,51 3,4
Bras d'Henri 02340099 1,52 2003-2006 16 Saisons 314 65 1523 0,79 6,6
Du Point du Jour 05220063 1,53 2003-2006 13 Saisons 54 26 111 0,36 1,1
Vacher 05220239 0,55 2003-2006 13 Saisons 38 19 73 0,33 2,2
Saint-Pierre 05220240 0,57 2003-2006 13 Saisons 29 14 61 0,37 1,6
Desroches 05220249 0,29 2003-2006 13 Saisons 13 4 46 0,62 1,5
Hypothése 2 : Valeurs sous la limite de détection (LD) considérées égales au centiéme de la LD (0,01 ng/l)
Boyer Sud 02300002 1,49 2003-2006 16 Saisons 106 15 735 0,97 2,3
Boyer Nord 02300003 0,91 2003-2006 16 Saisons 144 25 839 0,88 5,0
Du Portage 02300004 0,49 2003-2006 16 Saisons 55 11 274 0,80 3,6
Saint-Patrice 02330029 0,50 2003-2006 16 Saisons 38 9 163 0,73 2,4
Des lles Brilées 02340086 0,39 2003-2006 16 Saisons 37 11 123 0,60 3,0
Bras d'Henri 02340099 1,52 2003-2006 16 Saisons 295 54 1615 0,85 6,2
Du Point du Jour 05220063 1,53 2003-2006 13 Saisons 33 9 121 0,65 0,7
Vacher 05220239 0,55 2003-2006 13 Saisons 31 14 70 0,41 1,8
Saint-Pierre 05220240 0,57 2003-2006 13 Saisons 22 8 62 0,52 1,2
Desroches 05220249 0,29 2003-2006 13 Saisons 9 1 59 0,92 1,0

a : Débit moyen journalier estimé a la station de la qualité de I'eau pour la période de 2003 & 2006.

b : Période et nombre de données (n) de concentration de 17B-estradiol disponibles pour estimer la charge et la concentration
pondérée de la période.

c: Stratification des données en deux saisons : de décembre a avril et de mai a novembre.

d : Charge moyenne annuelle de 17B3-estradiol pour la période de 2003 & 2006 calculée a I'aide du logiciel FLUX32 (méthode 3) et
bornes de l'intervalle de confiance a 95 % (IC95min — IC95max) calculé a I'aide du coefficient de variation (CV).

e : Concentration pondérée (CP) calculée par le logiciel FLUX32 a I'aide du rapport entre la charge et le débit.
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Annexe 8 Charges spécifiques de 17B-estradiol aux cours d’eau, sur la charge admissible,
humaines et autres, estimées aux dix stations suivies régulierement de 2003 a 2006

Station cs? CSICSAP Charge humaine® Charge autre®

Tributaire

BQMA  (mg/an/km?) (1 ng/l) (2ng/l) (mg/an/km?) (%) (mg/an/km?) (%)
Hypothése 1 : Valeurs sous la limite de détection (LD) considérées égales a la moitié de la LD (0,5 ng/l)

Boyer Sud 02300002 1915 2,6 1,3 19 1,0 1 896 99
Boyer Nord 02300003 4106 5,4 2,7 20 0,5 4 086 100
Du Portage 02300004 2915 3,9 2,0 18 0,6 2 897 99
Saint-Patrice 02330029 2138 2,8 1,4 20 0,9 2118 99
Des lles Brilées 02340086 1930 3,4 1,7 45 2,3 1885 98
Bras d'Henri 02340099 5 760 6,6 3,3 15 0,3 5 745 100
Du Point du Jour 05220063 729 11 0,6 65 8,9 664 91
Vacher 05220239 1335 2,2 1,1 81 6,1 1254 94
Saint-Pierre 05220240 907 1,6 0,8 90 9,9 817 90
Desroches 05220249 892 1,5 0,7 31 3,5 861 97
Hypothése 2 : Valeurs sous la limite de détection (LD) considérées égales au centiéme de la LD (0,01 ng/l)
Boyer Sud 02300002 1 636 2,3 1,1 19 1,0 1617 99
Boyer Nord 02300003 3838 5,0 2,5 20 0,5 3818 99
Du Portage 02300004 2 644 3,6 1,8 18 0,6 2 626 99
Saint-Patrice 02330029 1849 2,4 1,2 20 0,9 1829 99
Des lles Brilées 02340086 1715 3,0 1,5 45 2,3 1670 97
Bras d'Henri 02340099 5417 6,2 3,1 15 0,3 5 402 100
Du Point du Jour 05220063 445 0,7 0,3 65 8,9 380 85
Vacher 05220239 1102 1,8 0,9 81 6,1 1021 93
Saint-Pierre 05220240 686 1,2 0,6 90 9,9 596 87
Desroches 05220249 624 1,0 0,5 31 3,5 593 95

a : Charge spécifique (CS) au cours d’eau obtenue du rapport entre la charge moyenne annuelle estimée a la station de qualité de
I'eau et la superficie drainée a la station.

b : Rapport entre la charge spécifique estimée a la station (CS) et la charge spécifique admissible (CSA) obtenue du produit entre le
débit spécifigue moyen annuel a la station de qualité de I'eau et un seuil sans effet a long terme de 1 ng/l et 2 ng/l.

c: Charge provenant des humains estimée en considérant un apport annuel de 1 mg équivalent 173-estradiol par personne.

d : Charge provenant des sources autres qu’humaines (agricoles et autres) estimée en soustrayant de la charge au cours d’eau celle
estimée pour les humains.

Fondements de la valeur de charge annuelle d’estrogénes en équivalent 173-estradiol rejetée par personne

La valeur de 1 mg en équivalent 17B-estradiol par personne par année provient de celles obtenues des études
indiquées ci-dessous, en additionnant aux valeurs de 17B-estradiol le tiers de celles d’estrone et le trentieme de celles
d’'estriol dans le cas des stations d’épuration, et a I'aide d’'une méthode a la levure dans le cas des installations
septiques : 0,6 mg a I'effluent du traitement par boues activées de la station d’épuration de Burlington, au Vermont, a
laquelle s’ajoute 0,1 mg en période de débordement de réseau combinée, dans le cadre d’'un échantillonnage
composite sur une année compléte (Phillips et autres, 2012); 0,4 mg a I'effluent de quatre étangs aérés en Ontario
dans le cadre d’'un échantillonnage composite de 24 heures n’incluant pas I'estriol (Servos et autres, 2005); 3 mg a
I'effluent de six étangs aérés et 4 mg a l'effluent d’'un traitement par boues activées au Québec, en multipliant les
concentrations provenant d'échantillons instantanés dans le cadre d'un suivi exploratoire (MDDEP, 2011) par les débits
de conception des stations d'épuration; 0,6 a 1,5 mg a I'effluent de quinze installations septiques de résidences isolées
au Wisconsin, en multipliant les concentrations provenant d’échantillons prélevés en avril ou février a I'effluent de
fosses septiques (30 ng/l) ou d’un filtre a sable (1 ng/l), obtenues par Wilcox et autres (2009), par un débit annuel de
150 m?® par personne et en considérant un rejet de fosse septique sans autre traitement pour 10 a 30 % des résidences
isolées et le rejet d’un filtre a sable pour le reste des résidences isolées.
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Annexe 9 Corrélations et relations entre la concentration moyenne des stéroides et des phénols et
les indicateurs de pression aux dix stations suivies régulierement de 2003 & 2006

Tableau A9.1 Corrélations entre les indicateurs de qualité de I’'eau et les indicateurs de pression

Indicateur de la Type de Indicateur de pression des bassins versant

qualité de I'eau corrélation? DA DAbovin DAporcin DAvolaille  Sdéj DAamas DAace DH

r Pearson 0,56 0,85

Estrone p Pearson 0,0962 0,0021

0,62 0,85 0,62 0,79 0,85 0,66 0,68 -0,30
17B-estradiol p Pearson
r Pearson
p Pearson

0,0480 0,0000 0,0480 0,0038 0,0000 0,0332 0,0290 0,3840
r Pearson
p Pearson
r Pearson
p Pearson
4-ter-octylphénol p Pearson
Nonylphénol r Pearson
yip p Pearson
-0,64 -0,69 -0,54 -0,41 -0,49 -0,49 -0,24 0,66

grade technique
r Pearson
p Pearson
0,0427 0,0252 0,0977 0,2270 0,1370 0,1370 0,4900 0,0332

a: Les coefficients de corrélation de Pearson (r Pearson) et de Spearman (r Spearman) et la probabilité qui leur est associée
(p Pearson et p Spearman) ont été déterminés a 'aide du logiciel SigmaPlot, version 11.0.

Note 1 : La concentration moyenne des stéroides et des phénols & chacune des dix stations a été calculée a I'aide de toutes les
données de la période de 2003 a 2006, en remplagant les résultats sous la limite de détection par la moitié la valeur de celle-
ci. Les corrélations pour I'estriol, 17a-éthynylestradiol, le coprostan et les p-n-nonylphénols n’ont pas été présentées en
raison du faible nombre de valeurs au-dessus de la limite de détection.

Note 2 : Les corrélations positives significatives au seuil de 5 % ont été mises en évidence en caractére gras normal, alors que celles
significatives au seuil de 10 % et de 15 % I'ont été a I'aide de caractéres italiques gras et normal respectivement. Les résultats
du test de Pearson surlignés en vert sont basés sur une distribution des résidus de régression linéaire dont la distribution a
passé le test de normalité de Shapiro-Wilk au seuil de 5% (p > 0,05), alors que celles surlignées en jaune I'ont faiblement
échoué (p > 0,01) et celles surlignées en rouge I'ont clairement échoué (p < 0,01).

0,64 0,77 0,58 0,75 0,66 0,66 0,60 -0,54
0,0427 0,0069 0,0665 0,0108 0,0332 0,0332 0,0599 0,0977

Cholestérol

0,15 0,24 0,23 0,37 0,46 0,27 0,24 0,47
0,6560 0,4900 0,4900 0,2750 0,1720 0,4250 0,4900 0,1600
0,58
0,0793
0,30 0,36 0,37 0,41 0,60 0,19 0,47 0,19
0,3840 0,2920 0,2750 0,2270 0,0599 0,5830 0,1600 0,5830

Coprostanol

Coprostanone

0,41 0,70 0,40 0,56 0,81 0,52 0,67 -0,04
0,2270 0,0217 0,2270 0,0812 0,0026 0,1160 0,0290 0,8920

-0,88 -0,77 -0,80 -0,60 -0,77 -0,49 -0,62 0,79
0,0000 0,0069 0,0026 0,0599 0,0069 0,1370 0,0480 0,0038

-0,15 0,47 -0,17 0,04 0,35 0,38 0,20 -0,05
0,6560 0,1600 0,6070 0,8920 0,3090 0,2580 0,5590 0,8650

Bisphénol A
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Annexe 9 Corrélations et relations entre la concentration moyenne des stéroides et des phénols et
les indicateurs de pression aux dix stations suivies régulierement de 2003 a 2006 (suite)

Tableau A9.2 Relations significatives au seuil de 5 %pour les concentrations d’estrogénes dissous

Relations pour les estrogénes Statistiques des relations

Estrone (E1)

E1 = 0,0040 (+ 0,0008)*DA + 0,3 (= 0,1)

E1 =0,0212 (+ 0,0048)*DAbovin + 0,2 (+ 0,2)
E1 = 0,0054 (+ 0,0012)*DAporcin + 0,4 (£ 0,1)
E1 =0,0185 (+ 0,0057)*Sdéj + 0,1 (+ 0,3)
E1=0,1010 (+ 0,0225)*DAace + 0,4 (£ 0,1)

R2=0,76; QanT = 0,64; p =0,001; n =10
R2=0,71; Q4nT =0,57; p =0,002; n = 10
R2=0,71; QanT =0,61; p =0,002; n = 10
R2=0,57; QanT =0,33; p=0,012; n =10
R2=0,72; Q2nT =0,54; p =0,002; n = 10

17B-estradiol (E2)

E2 = 0,0070 (+ 0,0024)*DA + 2,4 (+ 0,4)

E2 = 0,0431 (+ 0,0112)*DAbovin + 2,1 ( 0,4)
E2 = 0,0091 (+ 0,0036)*DAporcin + 2,5 (+ 0,4)
E2 = 0,0349 (+ 0,0137)*Sdéj + 1,9 (+ 0,6)

E2 = 0,1800 (+ 0,0631)*DAace + 2,6 (+ 0,4)

R2=0,52; QanT =0,34; p=0,019; n =10
R2 =0,65; Q4nT = 0,52; p = 0,005; n =10
R2=0,44; QanT =0,22; p=0,037; n =10
R2=0,45; Q2nT = 0,15; p = 0,034; n = 10
R2=0,51; QanT =0,28; p=0,021; n =10

Estrogenes totaux en équivalent E2 (E2éq)

E2éq = 0,0084 (+ 0,0025)*DA + 2,5 (+ 0,4)

E2éq = 0,0507 (+ 0,0120)*DAbovin + 2,2 (£ 0,4)
E2éq = 0,0110 (+ 0,0039)*DAporcin + 2,7 (+ 0,5)
E2éq = 0,0416 (+ 0,0150)*Sdéj + 1,9 (+ 0,7)
E2ég = 0,2170 (£ 0,0676)*DAace + 2,8 (£ 0,4)

R2=0,58; Q2nT =0,42; p=0,011;n=10
R2=0,69; Q4nT =0,58; p =0,003; n =10
R2=0,50; QanT =0,31; p=0,023; n =10
R2=0,49; Q2nT =0,21; p=0,024; n =10
R2=0,56; Qant =0,35; p=0,012; n =10

Les concentrations d’estrogenes sont exprimées en ng/l. Les indicateurs de pression des bassins versants sont
exprimés en UA/km?, dans le cas des densités animales (DA, DAbovin, DAporcin, DAace), et en ha/km?, dans le
cas des superficies servant a I'épandage des déjections animales (Sdéj).

Note 1 : La concentration moyenne des estrogénes a chacune des dix stations (n = 10) a été calculée a I'aide de toutes les données
de la période de 2003 a 2006, en remplagant les résultats sous la limite de détection par la moitié la valeur de celle-ci. Dans
le cas des estrogénes totaux, la concentration moyenne en équivalent 173-estradiol a été obtenue par la somme des valeurs
des estrogenes naturels, a I'aide de la relation suivante : E2éq = E1/3 + E2 + E3/30.

Note 2 : Les coefficients de détermination (R?) et les probabilités qui leur sont associées (p Pearson) ont été déterminés a I'aide du
logiciel SigmaPlot, version 11.0. La valeur de R? indique la proportion de la variance des concentrations d’estrogénes

expliquée par les relations.

Note 3 : Le rapport entre les statistiques PRESS (somme des carrés des résidus pour chaque observation, calculés a 'aide d'une
relation sans cette observation) et SSTotal (somme des carrés totaux du modéle) obtenues du logiciel SigmaPlot soustrait
de un (1 - PRESS/SSTotal) a fourni un coefficient de capacité prédictive des relations par validation interne (Q%nr) qui permet

de vérifier leur robustesse.
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