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Abstract: Per- and polyfluoroalkyl substances
(PFAS) are a large group of organofluorine
chemicals. Currently, thousands of structurally
distinct compounds may contribute to PFAS
environmental contamination, the majority of which
remain poorly characterized. Since certain PFAS
are widely persistent and mobile in aquatic media,
the oceans represent a major sink for
contamination, and marine ecosystems are key to
understanding PFAS contamination. This PhD
work aimed to comprehensively assess this
contamination in marine organisms along the
French coastline. To this end, analytical
developments were conducted for the analysis of
PFAS at trace levels in complex matrices, leading
to a method combining suspect screening using
LC-HRMS and a semi-quantitative approach based
on similarity. Suspect screening was initially
applied to the analysis of mussels and oysters from
23 sites along the French coasts. Overall, 79 PFAS
belonging to 29 classes were detected, including
15 classes reported for the first time in marine
biota, and contamination hotspots linked to

industrial and estuarine pressures were revealed.
Finally, a focus on two food webs (European sea
bass and common sole) from the Seine Estuary
allowed the assessment of trophic dynamics of 96
PFAS, suggesting biodilution of long-head
precursors (e.g., X:2 FTABs) and biomagnification
of end-products (PFAAs) and short-head
precursors (e.g., FASAs). Habitat-dependent
contamination patterns were also highlighted for
the first time, with benthic species showing higher
levels of long-head precursors than pelagic
species. Beyond environmental concerns, these
results also raised questions about human health,
since most of the species studied can be
consumed. Notably, the total concentrations of all
PFAS detected were up to 75 times higher (in
blue mussels) than those of PFAS for which
regulatory limits have been set by the European
Commission. Overall, this work calls for a more
comprehensive assessment of PFAS
contamination and offers information and tools to
guide and support future monitoring, risk
assessment and regulations.
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Résumé : Les substances per- et polyfluoroalkyles
(PFAS) constituent une grande famille de
composés organofluorés. Des milliers d’entre eux
restent peu documentés, et sont pourtant
susceptibles de contribuer & la contamination
environnementale. Du fait de la persistance et
mobilité de certains PFAS en milieux aquatiques,
les océans représentent un puits majeur de
contamination, rendant I'étude des écosystémes
marins essentielle. Cette thése vise a caractériser
la contamination des organismes marins par les
PFAS le long du littoral francgais, en développant
des outils analytiques adaptés a I'analyse non-
ciblée de traces en matrices complexes. Le
criblage suspect dans des moules et huitres
provenant de 23 sites répartis sur les cotes
francaises a permis de détecter 79 PFAS
appartenant a 29 classes, dont 15 jamais
rapportées auparavant dans le biote marin. Des
points chauds de contamination liés aux pressions
industrielles et estuariennes ont également été
révélés. Le développement d’'une méthode de
semi-quantification a permis une évaluation plus

précise des niveaux de contamination et des
dynamiques trophiques. Notamment, I'étude de
deux réseaux trophiques (sole commune et bar
européen) de l'estuaire de la Seine a révélé la
présence de 96 PFAS, certains biodilués
(précurseurs a longues tétes, tels que les X:2
FTABs) et d’autres bioamplifiés (produits finaux et
précurseurs a courtes tétes, tels que les PFAAs
et FASASs). Des différences liées a I'habitat ont
été observées pour la premiére fois, les especes
benthiques présentant des niveaux plus élevés
de précurseurs a longues tétes que les espéces
pélagiques. Ces résultats soulévent des enjeux a
la fois environnementaux et sanitaires, puisque la
majorité des espéces étudiées sont consommées
par 'Homme, et que les concentrations totales en
PFAS atteignaient jusqu’a 75 fois celles des
PFAS réglementés par la Commission
européenne. Dans I'ensemble, ce travail fournit
des données et outils pour orienter la
surveillance, I'évaluation des risques et les
réglementations futures concernant les PFAS.



