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- Matériel et méthodes : les procédés de traitement complémentaire étudiés et I'échantillonnage

& | Les procédes étudiés et I’echantillonnage
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- Matériel et méthodes : les micropolluants pré-cibles
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Les micropolluants pré-ciblés
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Les criteres de choix des micropolluants analyses :

des micropolluants prioritaires (législation DCE) et émergents

leur occurrence dans les effluents de traitement secondaire
(bibliographie + résultats du projet ANR AMPERES)

leurs propriétés physico-chimiques (large gamme)
leur toxicité (bibliographie)

la disponibilité d’'une méthode analytique fiable

= 136 molécules organiques et 12 metaux
analysés dans la phase dissoute des échantillons d’eau
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I:,\Materlel et méthodes : les micropolluants pré-ciblés
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w Les molécules organiques
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Matériel et méthodes :
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les micropolluants pré-ciblés

Les molécules organiques
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Matériel et méthodes : les micropolluants pré-ciblés

Les molécules organiques

\_

diclofénac

1/102

médicaments 16 molécules inclues dans la DCE (2013/39/UE) :

» 13 dans la liste des substances prioritaires
« 3dans la liste de vigilance

2/5 hormones
cestrogeniques

atrazine  naphthalene  benzo(a)pyréne
simazine fluoranthéne indéno(c-d)pyrene
diuron anthracene benzo(g,h,i)pérylene
isoproturon benzo(b+|+k)fluoranthéne

OP
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- Matériel et méthodes : les micropolluants pré-cibles
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Les métaux

cadmium (Cd)

nickel (Ni)

étain (Sn)

plomb (Pb)

zinc (Zn)

inclus dans la DCE,
substances prioritaires

pertinents pour qualifier
I'état écologique des eaux

traceur de l'activité domestique
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Matériel et méthodes : les méthodes d’analyses

' Les méthodes d’analyse
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analyse ICP/MS

\ métaux filtration (0,45 pum)
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-~ Matériel et méthodes : les méthodes d'analyses
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Assurance Qualité / Controle Qualité

\_

Des blancs de procédure (préparation/extraction)
Des blancs d’analyse

Des échantillons certifiés ou enrichis avec une
guantité connue de micropolluants

Des étalons de quantification (isotopes D ou 13C
ou °N des composés analyseés)

ex. : aténolol-d7

Des limites de quantification faibles:
» molécules organiques : 0,1 -100 ng/L
» métaux : 10 - 5 000 ng/L
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é Résultats
o
e En entrée des procédés de
traitement complémentaire
" Parmi les 148 micropolluants ciblés,
lesquels n’ont jamais été quantifiés ?
—

\_
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- Résultats : en entrée des procédes de traitement complémentaire
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Les micropolluants peu ou pas quantifiés

+»» 33 micropolluants jamais quantifiés :

» 30 medicaments : 18 antibiotiques, 8 anticancéreux, 4 anti-VIH
» 2 hormones cestrogéniques : 17a-estradiol, 17a-éthinylestradiol

» 1 HAP : dibenzo(a,h+a,c)anthracene

+» 17 micropolluants quantifiés seulement 1 ou 2 fois (30 échantillons) :

» 14 medicaments : 1 antidépresseur, 1 bronchodilatateur,
10 antibiotiques, 2 anti-VIH

» 1 hormone cestrogenique : estriol

» 2 HAP :indéno(c,d)pyrene, benzo(g,h,i)perylene

\ = Ces 50 micropolluants ne sont plus etudiées par la suite
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- Résultats : en entrée des procédes de traitement complémentaire
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De 148 a 98 micropolluants ciblés

/B-bloquants anti-inflammatoires

médicaments

antivirh

antidépresseurs antibiotiques
acé'butolol aspirinefrac.'salicylique alprgzolgm amoxicilline  acide pipémidique azithromycine gbgcav?r
a:[enolol dlclof,enac amltrlpt}lllne ampicilline  acide oxolinique clarithromycine mc!lna\{lr
petaxolol paraceta}mol brqmazepam oxacilline fluméquine érythromycine Iamlyudlne
bisoprolol ibuprofene diazepam cloxacilline tétracycline josamycine ~ nelfinavir
metoprolol ketoprofene doxe'p|.ne dicloxacilline  oxytétracycline  roxithromycine nevirapine
nadolol naproxene fluoxetine pénicilline G chlortétracycline  spiramycine ritonavir
oxprenolol ) , imipramine pénicilline V doxycycline tylosine saguinavir
propranolol antlcancgrgux “Ord'aze'?af“ céfalexine sulfadiazine clindamycine gtavudlpe
sotalol daunorubicine carbamazepine  csforavime  sulfadiméthoxine  lincomycine  Zldovudine
timolol dé)xﬁ&lg?é?r']ge hvpolinémiants ceftiofur sulfamérazine monensine stimulants
bronchodilatateurs ifF())sfamide acﬁe fépnofibrique cefpodo>_<|me sulfame,thqzme s_,all_npmyu_ne caféine
: , . cefuroxime sulfaméthizole  virginiamycine , ,
clelgbuteroll cyclodphospha|m|de gemfibrozil ciprofloxacine sulfaméthoxazole chloramphénicol theophyliine
f:rbﬁ:lrirrg me?r::(;ettraé);?ﬂe inhibiteurs enrofloxacir_1e sulfapy_ridine tiamphén_icol
, marbofloxacine  sulfathiazole bacitracine
taquﬁgn PDE 5, norfloxacine sulfanilamide rifampicine
gemcitabine sildenafil ofloxacine triméthroprime  métronidazole
| [
hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \ / meétaux \
El 4-NP || bisphénol A | [triazines phénylurées|| napthalene benzo(a)anthracene arsenic  étain
o-E2 4-NP1EO atrazine diuron acénaphthyléne chrysene bore  nickel
B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || acénaphtene triphénylene cadmium plomb
E3 4-NP1EC AUtres fluorene‘ benzo(b+J+k)f|uor‘anthene chrome titane
EE2 4-toP glyphosate pgﬁ?ﬁrzﬂﬁge inZZ”nzo?(caé%rﬁQﬁe cobalt — ranium
\&/ \. AMPA A fluoranthéne dibenzo(a,h + a,c)anthracéne \cuwre chj
pyrene benzo(g,h,i)péryléne / 5
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- Résultats
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. en entree des procedés de traitement complémentaire

De 148 a 98 micropolluants ciblés

/B-bloquants

anti-inflammatoires

médicaments

antidépresseurs

antibiotiques antivirh

acébutolol aspirine+ac. salicylique alprazolam - P - . abacavir
aténolol i diclofénacy | an?itriptyline acide pipemidique - azithromycine
. . 7 clarithromycine
bétaxolol paracétamol bromazépam fluméquine érythromycine
bisoprolol ibuproféne diazepam tétracycline josamycine
métoprolol kétoproféne doxépine 4 . . :
nad%lol nap?oxéne fluoxél?tine oxytétracycline roxr_[hromy_c ne ritonavir
oxprénolol spiramycine
. . . doxycycline
propranolol anticancéreux nordlazepam sulfadiazine clindamycine . .
sotalol carbamazépine zidovudine
timolol
hypolipémiants salinomycine stimulants
bronchodilatateurs acide fenofibrique sulfaméthizole caféine
albutamol cyclophosphamide gemfibrozil ciprofloxacine sulfaméthoxazole théophylline
. L sulfapyridine
terbutaline inhibiteurs 4
!:I)dD'E 5“ norfloxacine sulfanilamide
slidenatl ofloxacine triméthroprime  métronidazole
| [
hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \/ métaux \
E1 4-NP || bisphénol A | [triazines phénylurées|| napthalene benzo(a)anthracene arsenic  étain
4-NP1EO atrazine diuron acenaphthylene chrysene bore  nickel
B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || &cenaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC ) fluorene benzo(b+j+k)fluoranthéne chrome titane
4-t OP autres phénanthréne benzo(a)pyréne cobalt  uranium
4-t BP glyphosate anthracene cuivre  zinc
\b/ \. AMPA A fluoranthéne K_' %
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Reésultats

En entrée des procédés de
traitement complémentaire

Les profils de contamination sont-ils les mémes sur
tous les sites ?
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- Résultats : en entrée des procédes de traitement complémentaire

Profils de contamination en entrée

concentration (ug/L)
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- Résultats :

concentration (ug/L)

: 'S

en entrée des procedés de traitement complémentaire

Profils de contamination en entrée

matin
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CAGargzéo

= Total HAP (13)
Total pesticides phénylurées (2
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- Résultats : en entrée des procédes de traitement complémentaire

Profils de contamination en entrée

concentration (ug/L)
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» profil de contamination influencé par l'origine des
eaux usees (rural/urbain ou industriel/domestique)
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Total Ab sulfonamides (6)
mTotal Ab tétracyclines (3)

™ Total Ab fluoroquinolones (5)

HTotal Ab macrolides (7)
M Total stimulants (2)
H Total hypolipémiants (2)

Total bronchodilatateurs

HTotal antidépresseurs (8)

Total anti-inflammatoires (6)

B Total bétabloquants (10)

= Total HAP (13)
Total pesticides phénylurées (2
M Total pesticides triazines (2)
= Total plastifiant (1)
mTotal AKP (6)
Total hormones (2)
M Total inhibiteurs PDE 5 (1)

M Total antiviraux (3)

@

ETotal anticancéreux (1)
E Total autres Ab (2)
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Reésultats

\_

L’efficacité des procédés de
traitement complémentaire

Les procédeés testes sont-ils equivalents pour reduire

les concentrations en molécules organiques ?
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- Résultats
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concentration (ug/L)

25 4

20 A

15

10 1

: 'évaluation globale de l'efficacité des procédés de traitement complémentaire

Evaluation globale de I’efficacité par
comparaison des concentrations entrée/sortie

> E : entrée

> S :sortie

E S|E S

AwBw

O5+
H,0,

=
| |
B II'III Ill'l I|
-
E SESESESTETS|ESIE S|IE SIE SESESESESESTES
| |
Dw w|DwDw Ew

Total Ab sulfonamides (6)
®Total Ab tétracyclines (3)
= Total Ab fluoroquinolones (5)
HTotal Ab macrolides (7)
HTotal stimulants (2)
ETotal hypolipémiants (2)
Total bronchodilatateurs (2)
M Total antidépresseurs (8)
Total anti-inflammatoires (6)
ETotal bétabloquants (10)

mTotal HAP (13)
Total pesticides phénylurées (2,
HTotal pesticides triazines (2)
® Total plastifiant (1)
mTotal AkP (6)
Total hormones (2)
M Total inhibiteurs PDE 5 (1)
ETotal antiviraux (3)
M Total anticancéreux (1)
HTotal autres Ab (2)

lagunes de finition
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- Résultats : I'évaluation globale de I'efficacité des procedés de traitement complémentaire
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Comparaison des concentrations apres
03

Total Ab sulfonamides (6) mTotal HAP (13)

®Total Ab tétracyclines (3) Total pesticides phénylurées (2,
- H . H mTotal Ab fl inol 5) ici jazi
» diminution des concentrations ey Ab fuoroquinolones &) mTotal pesticides thazines 2
HTotal Ab macrolides (7) ® Total plastifiant (1)

concentration (ug/L)

25 1

20 A

15 A

10 1

M Total stimulants (2) mTotal AkP (6)

> efﬁcac"té Vanable du prOCédé = Total hypolipémiants (2) Total hormones (2)
Total bronchodilatateurs (2) M Total inhibiteurs PDE 5 (1)
. ., y M Total antidépresseurs (8) m Total antiviraux (3)
> |ndependant de Ia dOSG d 03 Total anti-inflammatoires (6) HTotal anticancéreux (1)
ETotal bétabloquants (10) M Total autres Ab (2)

5 mg 5 mg 3 mg
dO./L  dO4/L > d'Oy/ L
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- Résultats : I'évaluation globale de I'efficacité des procedés de traitement complémentaire
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Comparaison des concentrations apres
O5,+CAG ou POA

concentration (pg/L)
e

ma

—
1

i
1

[N}
1

Total Ab sulfonamides (6) mTotal HAP (13)

®Total Ab tétracyclines (3) Total pesticides phénylurées (2,

= Total Ab fluoroquinolones (5)
HTotal Ab macrolides (7)

HTotal pesticides triazines (2)
® Total plastifiant (1)
mTotal AkP (6)
Total hormones (2)
M Total inhibiteurs PDE 5 (1)

> diminution des concentrations

HTotal stimulants (2)
. . ’ Vd Ve L.
» efficacité des procédés =Total ypolipémiants (2

Total bronchodilatateurs (2)
M Total antidépresseurs (8) m Total antiviraux (3)
Total anti-inflammatoires (6)

ETotal bétabloquants (10)

M Total anticancéreux (1)
HTotal autres Ab (2)

7 )



- Résultats : I'évaluation globale de I'efficacité des procedés de traitement complémentaire

- Comparaison des concentrations apres
@ adsorption (CAG, argile, zeolite)

Total Ab sulfonamides (6) m Total HAP (13)

= Total Ab tétracyclines (3) Total pesticides phénylurées (2]
. . . . = Total Ab fluoroquinolones (5) W Total pesticides triazines (2)
> d|m|nut|0n deS Concentratlons H Total Ab macrolides (7) H Total plastifiant (1)
M Total stimulants (2) H Total AKP (6)
. . e 7 7 H Total hypolipémiants (2) Total hormones (2)
> eﬁl CaCIte d u p roced e Total bronchodilatateurs (2) M Total inhibiteurs PDE 5 (1)
B Total antidépresseurs (8) H Total antiviraux (3)
12 - . 7 . Total anti-inflammatoires (6) m Total anticancéreux (1)
> CAG > arg I Ie > ZeOI Ite H Total bétabloquants (10) M Total autres Ab (2)

universice

"""""""" TS Y N N A

S PARIS

Comprendre le monde,
con lire laven

concentration (ug/L)
[}

sizenvolure

\_
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- Résultats : I'évaluation globale de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

S PARIS
SUD

isqve |
uuuuuuuuuuuuuuuuuuuuuuuu

<envolure

Comparaison des concentrations apres
lagune de finition

concentration (ug/L)

\_

16 1

14 A

[any
N
I

[any
o
I

[e¢]
I

- -

> variations aléatoires des
concentrations

» procéde peu efficace

o

Total Ab sulfonamides (6)
®Total Ab tétracyclines (3)

HTotal HAP (13)

Total pesticides phénylurées (2,
m Total Ab fluoroquinolones (5)
HTotal Ab macrolides (7)
HTotal stimulants (2)

HTotal pesticides triazines (2)
® Total plastifiant (1)
mTotal AkP (6)

Total hormones (2)
M Total inhibiteurs PDE 5 (1)
ETotal antiviraux (3)

ETotal hypolipémiants (2)
Total bronchodilatateurs (2)

M Total antidépresseurs (8)
Total anti-inflammatoires (6)

ETotal bétabloquants (10)

M Total anticancéreux (1)
HTotal autres Ab (2)

—
i
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~ Il

o 7N

m I

m I

-
S

o IFICH
m I
m T
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o I

Ew

lagune de finition

Colloque final du programme de recherche ECHIBIOTEB - 3 février 2015 - Villeurbanne 15



é Résultats
[
e L’efficacité des procédés de
traitement complémentaire
| Comment la quantifier et comparer les procédes ?

\_
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- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

& Le calcul des rendements d’élimination (R)
mesure des
® | concentrations
A
@ v QeI R calculable : 1 des 2 concentrations
incertitude mesurées est dans cette zone
analytique faible
SPARIS
SUD _
ot Favemies Y] VN1 F— wanmnns aamnns
5x LQ Quantification
incertitude R non calculable ou pas fiable : les 2
~~~~~~~~~~~~ = LQ j-analvtique forte_  concentrations mesurées sont dans ces
pas de zones
aisenvolure guantification

\_

Colloque final du programme de recherche ECHIBIOTEB - 3 février 2015 - Villeurbanne



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

= Evaluation et comparaison des procédés selon

L

le nb de molécules bien/moyen/mal eliminées

Bl R<30% [] 30%<R<70% [ R>70% [_] R non calculable

0 10 20 30 40 50 60 70 80 Q0 100
nombre de molécules avec un rendement calculable
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- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

=
o

Evaluation du procédé O,

B R<30% [ 30%<R<70% [l R>70%

> environ la moitié des molécules avec un rendement calculable sont bien éliminées
par 'O; (R > 70%)

> plus de molécules mieux éliminées (vert, R > 70%) pendant la campagne longue

Aw I
Aw (n=5)
3

-
Gw [
Fw .

0 10 20 30 40 50
nombre de molécules avec un rendement calculable

60



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

= Comparaison des procedes
E Oj et O;+CAG

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
» 0O5;+CAG plus efficace que O,

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

=

=

Comparaison des procedes
Oj et O;+CAG

B R<30% [ 30%<R<70% [l R>70%

» O3+CAG plus efficace que O, sauf si on considére les 2 campagnes longues

Cad + Aw (n=3
OO Aw —:—
Aw — T
8 Aw (n=5) —:—
@ Gw |
Fw T
0 10 20 30 40 50 60

nombre de molécules avec un rendement calculable



Resultats comparaison de l'efficacité des procédés de traitement complémentaire

Comparaison des procedes
O5;+CAG et CAG

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
> O5+CAG équivalent a CAG seul (pilote colonne verticale)

1_

TIJ53 " ——

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

'h Comparaison des procedes

e 0,+CAG, CAG (2 TSH), argile et zéolite

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
» CAG pilote filtre garni horizontal > O;+CAG ou CAG pilote colonne verticale = TSH >

» CAG > argile > zéolite

¢ Dw — [
5 Dw _ e

0] Dw

<

O Dw(h=5)

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

Comparaison des procedes
POA (O;+H,0, et UV+H,0,)

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
» O3+ H,0, et UV + H,0, équivalents

(0: %) + N Bw
0 S 8
OoT Aw
5 28 Bw
~
oT Aw
0 10 20 30 40 50 60

nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

= Comparaison des procedes

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
» O;+ H,0, et UV + H,0, équivalents (# dARMISTIQ mais pas les mémes molécules)

» O3+ H,0, > O, seul sauf si on considere la campagne longue

03 +
H202 | H202

>

=

enlez| B
2

Uv +

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

= Comparaison des procedes

B R<30% [ 30%<R<70% M R>70%
» O;+ H,0, et UV + H,0, équivalents (# dARMISTIQ mais pas les mémes molécules)

» O3+ H,0, > O, seul sauf si on considere la campagne longue

() =8
03 +

H202 | H202
Z

Uv +

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable



- Résultats : comparaison de I'efficacité des procédés de traitement complémentaire

| Comparaison de I’ensemble des procédés

B R<30% [ 30%<R<70% [l R>70%

Ew (n=5) e

lagune
m
3

CAG | CAG |ar. |zé.

0 10 20 30 40 50 60
nombre de molécules avec un rendement calculable
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Reésultats

\_

En sortie des procedes de
traitement complémentaire

Quels micropolluants sont encore présents et
guels sont ceux qui ont éte éliminés ?
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- Résultats : en sortie des procédeés de traitement complémentaire

=

-

frequence de quantification (%)

Les micropolluants encore présents

100
pyréne 4-NP1EC caféine
\ . . 4-NP
fluorene phénanthréene . cobalt chrome
N cadmium :
fluoranthene plomb uranium
75 ; ; ,
aténolol métoprolol diuron
bisoprolol NP1EO atrazine L .
\ . theophylline
anthracene - propranolol acébutolol
. N nordiazépam o - BPA
acénaphtene aspirine + ac.salicylique sotalol
acide fénofibrique NP2EO
50 clarithromycine diclofénac
fluméquine ofloxacine -
R o . . . : carbamazépine
chrysene diazépam simazine azithromycine )
AR . . 3 R sulfapyridine
triphényléne alprazolam spiramycine  kétoproféne R
; naproxene
sulfaméthoxazole
25 . —
timolol fluoxétine . , . .
o, . ..« | métronidazole gemfibrozil
. . triméthoprime  sildénafil : : . . .
acenaphthyléne o roxithromycine oxprénolol ibuproféne
. . amitriptilline nadolol | : .
benzo(b+j+k)fluoranthéne . érythromycine 4-t-BP paracétamol
. bromazépam 4-t-OP 4 L .
benzo(a)anthracéne . .| acide fénofibrique El norfloxacine
salbutamol ritonavir | ., . :
, tétracycline isoproturon
0 cyclophosphamide b-E2 L
10 100 1 000
concentration (ng/L) 19



- Résultats : en sortie des procédeés de traitement complémentaire

=

-

frequence de quantification (%)

Les micropolluants encore présents

» 2 molécules organiques et 10 métaux encore quantifiés

dans 75% des 32 échantillons et a plus de 100 ng/L

» DCE : Cd, Pb, Ni et diclofénac

A
100 e
pyréne ANPIEC caféine  jo
: , : 4-NP (ND)
fluoréne phénanthréne cobalt chrome Cu
fluoranthéne uranium n
B
75 - - :
aténolol métoprolol diuron
bisoprolol NP1EO atrazine , .
. . théophylline
anthracene o propranolol acébutolol
. N nordiazépam . o
acénaphténe aspirine + ac.salicylique sotalol
acide fénofibrique NP2EO
50 clarithromycine diclofénac
fluméquine ofloxacine .
. o : . . . carbamazépine
chrysene diazépam simazine azithromycine L
A . : , R sulfapyridine
triphényléne alprazolam spiramycine  kétoproféne .
. naproxene
sulfaméthoxazole
25 . —
timolol fluoxétine ) . : :
- . ..« | métronidazole gemfibrozil
. R triméthoprime  sildénafil : : . . .
acenaphthyléne o roxithromycine oxprénolol ibuproféne
. . amitriptilline nadolol | . .
benzo(b+j+k)fluoranthéne . érythromycine 4-t-BP paracétamol
. bromazéepam 4-t-OP . L :
benzo(a)anthracéene : .| acide fénofibrique El norfloxacine
salbutamol ritonavir | : :
: tétracycline isoproturon
0 cyclophosphamide b-E2 L
10 100 1 000
concentration (ng/L) 19



- Résultats : en sortie des procédeés de traitement complémentaire

=

niversice
uuuuuuuuu

UNIVERSITE
PARIS
S

= isqve |

arenvolure

Les micropolluants éliminés

+» 15 micropolluants jamais quantifiés :

» 14 meédicaments : 1 antidépresseur, 1 bronchodilatateur,

1 B-bloguants, 9 antibiotiques, 2 anti-VIH

» 1 HAP : benzo(a)pyrene

* 9 micropolluants guantifiés seulement 1 ou 2 fois (32 échantillons) :

>

6 médicaments : 1 hypolipémiant, 1 $-bloquant, 2 antibiotiques,
1 anticancéreux, 1 inhibiteur PDE5

1 hormone cestrogénique : 17p-estradiol
1 pesticide : isoproturon

1 HAP : benzo(a)anthracene
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é Résultats

O

Les micropolluants pertinents pour

o= caractériser les procédés de
traitement complémentaire des eaux
PARIS

SW

Quels criteres utiliser pour choisir les indicateurs ?

Quelle(s) liste(s) proposer ?
R

\_
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

=

nnnnnnnnn
uuuuuuuuu

S PARIS
SUD

Comprendre le monde,
construire ve r

sirenvolure

Les criteres de choix

Sélectionner des micropolluants :

4

D N N N NN

avec des méthodes analytiques robustes (valable pour tous)
systématiqguement présent(s) en entrée (occurrence)

bien éliminé(s) = controle +

mal eéliminé(s) = contrble —

avec une (eco)toxicité avérée

pour couvrir un large panel d’effets/de classes (représentativité)

représentant d’'un ensemble de micropolluants ayant le méme
comportement

Ne pas sélectionner des micropolluants :

\_

X

jamais quantifiés ou quantifiés 1 ou 2 fois en entrée
dont le rendement d’élimination n’est pas calculable ou pas fiable

Colloque final du programme de recherche ECHIBIOTEB - 3 février 2015 - Villeurbanne
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- Résultats

/B-bloquants

. les micropolluants pertinents pour caractériser les procédes de traitements

Les 98 micropolluants ciblés

médicaments

antivirh

anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques
acébutolol aspirine+ac. salicylique alprazolam - P - - abacavir
aténolol i diclofénacy | an?itriptyline acide pipemidique azithromycine
clarithromycine
bétaxolol paracétamol bromazépam fluméquine érythromycine
bisoprolol ibuprofene diazepam tétracycline josamycine
métoprolol kétoproféne doxépine 4 . . -
nad%lol na I?oxéne fluoxél?tine oxytétracycline roxr_[hromy_c ne ritonavir
oxprénolol P spiramycine
. . . doxycycline
propranolol anticanceéreux nordlazepam sulfadiazine clindamycine . .
sotalol carbamazépine zidovudine
timolol
hypolipémiants salinomycine stimulants
bronchodilatateurs acide fenofibrique sulfaméthizole caféine
albutamol cyclophosphamide gemfibrozil ciprofloxacine sulfaméthoxazole théophylline
. L sulfapyridine
terbutaline inhibiteurs 4
Fl)dD'E 5f'| norfloxacine sulfanilamide
slidenatl ofloxacine triméthroprime  métronidazole
| [
hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \( métaux \
E1 4-NP || bisphénol A | |triazines phénylurées|| napthalene benzo(a)anthracene arsenic  étain
4-NP1EO atrazine diuron acénaphthyléne chrysene bore  nickel
B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || acénaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC fluoréne benzo(b+j+k)fluoranthéne chrome titane
4t OP autres phénanthréne benzo(a)pyréne cobalt  uranium
4-t BP glyphosate anthracene cuivre zinc
\E/ \. AMPA Z_| fluoranthéne \S -/
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

é ‘18 bien éliminés par la majorité des procédeés

/ médicaments \
B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques antiviraux

acek?utolol asplrlne_+ac.,sallcyllque alpra_lzola_m acide pipémidique azithromycine abacavir
aténolol diclofénac amitriptyline clarithromycine
bétaxolol paracétamol bromazépam fluméquine érythromycine
bisoprolol ibuprofene diazepam tétracycline josamycine
metoprolol ketoprof\ene doxe'pl.ne oxytétracycline roxithromycine . ,
nadolol naproxene fluoxétine spiramycine ritonavir
oxprenolol . . . doxycycline
propranolol anticanceéreux nordiazépam sulfadiazine clindamycine
sotalol carbamazépine zidovudine
timolol
hypolipémiants salinomycine stimulants
bronchodilatateurs acide fenofibrique sulfaméthizole caféine
albutamol cyclophosphamide gemfibrozil ciprofloxacine sulfaméthoxazole théophylline
. o sulfapyridine
terbutaline inhibiteurs Py

!ID dD,E ‘r;.l norfloxacine sulfanilamide
sfidena ofloxacine triméthroprime  métronidazole

hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \ ( metaux \
E1 4-NP | bisphénol A||triazines phénylurées|| napthalene benzo(a)anthracene arsenic  étain
4-NP1EO atrazine  diuron acenaphthylene chrysene bore  nickel

B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || &cenaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC ) fluorene benzo(b+j+k)fluoranthéne chrome titane

4t OP autres phénanthréne benzo(a)pyréne cobalt  uranium

\\ 4-tBP glyphosate anthracene \_cuivre  zinc )

N—-=— \ AMPA A fluoranthéne
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

n ‘ 3 mal éliminés par la majorité des procédes

/ médicaments \
B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques antiviraux

aceputolol asplrlne_+ac.,sallcyllque alpra_lzola_m acide pipémidique azithromycine abacavir
aténolol diclofénac amitriptyline clarithromycine
bétaxolol paracétamol bromazépam fluméquine érythromycine
bisoprolol ibuprofene diazepam tétracycline josamycine
metoprolol ketoprof\ene doxe'pl.ne oxytétracycline roxithromycine . ,
nadolol naproxene fluoxétine spiramycine ritonavir
oxprenolol . . . doxycycline
propranolol anticanceéreux nordiazépam sulfadiazine clindamycine
sotalol carbamazépine zidovudine
timolol
hypolipémiants salinomycine stimulants
bronchodilatateurs acide fenofibrique sulfaméthizole caféine
albutamol cyclophosphamide gemfibrozil ciprofloxacine sulfaméthoxazole théophylline
. o sulfapyridine
terbutaline inhibiteurs Py

!ID dD,E ‘r;.l norfloxacine sulfanilamide
sfidena ofloxacine triméthroprime  métronidazole

hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \ ( metaux \
E1 4-NP | bisphénol A||triazines phénylurées|| napthalene benzo(a)anthracene arsenic  étain
4-NP1EO atrazine  diuron acenaphthylene chrysene bore  nickel

B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || &cenaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC ) fluorene benzo(b+j+k)fluoranthéne chrome titane

4t OP autres phénanthréne benzo(a)pyréne cobalt  uranium

\\ 4-tBP glyphosate anthracene \_cuivre  zinc )

N—-=— \ AMPA A fluoranthéne

Colloque final du programme de recherche I_V.pyren.e — vrroren / 22




- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

é ‘ 23 avec un R pas fiable ou non calculable

/ médicaments \
B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques antiviraux

acébutolol aspirine+ac—salieyigue alprazolam . PN - - abacavir
aténolol diclofénac aml?tri tyline acide pipemidique azithromycine
, , bromazéypam clarithromycine
. |e.a|aeetan|el . fluméquine érythromycine
bisoprolol ibuproféne diazepam 4 . : .
méto%rolol kétopproféne °p: tétracycline josamycine
N 5I5555'|;|.||s oxytétracyeline roxithromycine
o;;déc;}lgllm naproxene fluoxétine spiramycine
, . . doxycycline
propranolol anticancéreux nordiazépam sm#;éila%me lind :
sotalol carbamazépine zidovudine
timolol
hypolipémiants salinomveine stimulants
bronchodilatateurs acide fénofibrique sulfaméthizole caféine
salbutamol eyciophospharide gemfibrozil ciprofloxacine sulfameéthoxazole théophylline
sulfapyridine
terbutaline inhibiteurs Py
PD,E 5, norfloxacine sulfanilamide
staenatl ofloxacine triméthroprime  métronidazole
|
hormones (W\ plastifiant / pesticides \ / HAP \( meétaux \
E1l 4-NP ||bisphénol A |triazines phénylurées|| Rapthalere benze{ajanthracene arsenic  étain
4-NP1EO atrazine  diuron acénaphthyléne chrysene bore  nickel
B-E2 4-NP2EO simazine isoproturon || acénaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC fluoréne benzo(b+j+k)fluoranthéne chrome titane
) autres phénanthréne benzo{a)pyréne :
4-t OP glyphosate . cobalt uranium
\| 4-BP \ AMPA A faluioltrl a"nateheél nlee \_cuivre  zinc )
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

Des micropolluants a choisir parmi 75

=

o |

\_

nadolol
oxprénolol
propranolol
sotalol
timolol

bronchodilatateurs
salbutamol
terbutaline

/B-bloquants anti-inflammatoires

acebutolol
aténolol
bisoprolol
meétoprolol

diclofénac

médicaments

alprazolam
ibuproféne amitriptyline
kétoprofene bromazépam
naproxene diazepam

fluoxétine

nordiazépam

antidépresseurs

carbamazépine

hypolipémiants
acide fenofibrique

gemfibrozil

antibiotiques

ciprofloxacine
norfloxacine
ofloxacine
acide pipémidique
fluméquine
azithromycine
clarithromycine
érythromycine
josamycine
roxithromycine
spiramycine
tétracycline
doxycycline
sulfameéthoxazole
sulfapyridine
triméthroprime
métronidazole

antivih

abacavir

stimulants
caféine
théophylline

%

| [
hormones AkP plastifiant / pesticides \ / HAP \ ( meétaux \
E1l 4-NP ||bisphénol A||triazines phénylurées||acénaphthylene pyrene arsenic
4-NP1EO atrazine  diuron acenaphtene chrysene bore  nickel
4-NP2EO simazine isoproturon fluoréne triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC ) phénanthréene  benzo(b+j+k)fluoranthene chrome titane
autres -
4-t OP fluoranthene cobalt uranium
\ \ A \ cuivre  zinc )
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

Des micropolluants a choisir parmi 75

bt
r
[

médicaments

antiviraux

loquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques
acebutolol | diclofénac | alprazolam ciprofloxacine abacavir
[ aténolol | lbuprofene amitriptyline norfloxacine
bisoprolol kétoprofene bromazépam [ ofloxacine |
métoprolol | naproxene | diazepam acide pipémidique
nadolol | fluoxétine | fluméquine
oxprénolol nordiazeépam azithromycine
|__propranolol L_carbamazépine | [ clarithromycine |
sptalol érythromycine
timolol josamycine
L roxithromycine ,
hypolipémiants spiramycine stimulants
bronchodilatateurs | acide fénofibrique | [ tétracycline |
gemfibrozil doxycycline theophylline
terbutaline | sulfaméthoxazole |
sulfapyridine
triméthroprime
meétronidazole

1
hormones

| E1 |

/ pesticides \/
triazines phénylurées acér]aphth)fléne
atrazine diuron acenap‘htene
simazine isoproturon fluorene
hénanthréne
autres fluoranthene|

Colloque final du programme de recherche Sovrrer

HAP

pyrene
chrysene
triphénylene
benzo(b+j+k)fluoranthéne

<

[ metaux \

arsenic

| _bore | nickel

cadmium plomb

chrome titane
cobalt uranium
\cuivre zincj
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

=
|

18 micropolluants retenus

classes/familles micropolluants criteres
métaux bore occurrence, élimination (mauvaise), persistance
médicaments p-bloquants aténolol occurrence, toxicité
propranolol occurrence, élimination (bonne), toxicité
anti-inflammatoires diclofénac legislation (DCE), occurrence, élimination (bonne)
naproxene représentativité, occurrence, élimination (bonne)
antidépresseurs carbamazépine occurrence, elimination (bonne), ubiquiste dans le
milieu naturel
antibiotiques ofloxacine occurrence, elimination (bonne), représentativité
clarithromycine occurrence, élimination (bonne), représentativite,
1 pour 5 avec méme comportement
tétracycline représentativité
sulfaméthoxazole représentativité, occurrence, elimination (bonne)
bronchodilatateurs salbutamol représentativité
hypolipémiants acide fénofibrique représentativité, occurrence
hormones oestrogeéniques El représentativité
alkylphénols 4-NP |égislation (DCE), occurrence, persistance
4-NP1EC occurrence, persistance
4-t-OP |égislation (DCE)
pesticides herbicides diuron legislation (DCE), occurrence, représentativité,
élimination (bonne)
HAP fluoranthene legislation (DCE), occurrence, représentativité
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement

=

-

Liste restreint : 10 micropolluants

classes/familles micropolluants

criteres

métaux bore occurrence, élimination (mauvaise), persistance
médicaments B-bloquants propranolol occurrence, élimination (bonne), toxicité
anti-inflammatoires diclofénac législation (DCE), occurrence, élimination (bonne)

antidepresseurs carbamazépine

occurrence, élimination (bonne), ubiquiste dans le
milieu naturel

ofloxacine
clarithromycine

antibiotiques

sulfaméthoxazole

occurrence, élimination (bonne), représentativité
occurrence, élimination (bonne), représentativité,
1 pour 5 avec méme comportement

représentativité, occurrence, elimination (bonne)

alkylphénols 4-NP1EC occurrence, persistance

pesticides herbicides diuron législation (DCE), occurrence, représentativite,
élimination (bonne)

HAP fluoranthéne législation (DCE), occurrence, représentativité

\_
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- Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédés de traitement
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Discussion avec d’autres listes

classes/familles ECHIBIOTEB ARMISTIQ OFEV (Suisse)
métaux bore bore
titane
médicaments B-bloquants propranolol
anti-inflammatoires diclofénac diclofénac diclofénac
ibuprofene

antidépresseurs

carbamazeépine

carbamazépine

carbamazépine

antibiotiques

ofloxacine
clarithromycine
sulfaméthoxazole

sulfaméthoxazole

sulfaméthoxazole

hormones oestrogéniques 17 B-estradiol

alkylphénols 4-NP1EC

pesticides herbicides diuron diuron mécoprop
HAP fluoranthéne

autres chlorure de benzyle benzotriazole

UV254

\_
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Plan de la présentation

Il. Les boues &

Matériel et méthodes

Les procédeés de traitement étudiés et 'échantillonnage (rappel)

Les micropolluants pré-ciblés (organiques et métaux)
Les méthodes d’analyse

Résultats

En entrée des procedes de traitement des boues
'efficacité des procédés de traitement : évaluation globale
En sortie des procédés de traitement des boues

Les micropolluants pertinents : liste des indicateurs pour caractériser

les procédés
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Matériel et méthodes : les procédés de traitement des boues étudiés et 'échantillonnage
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Les procédes étudiées et I’échantillonnage

\_

= = ) .
) — 2 sécheur solaire

= = .
— mmm) compostage en casier

E lit de sechage planté

de roseaux
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Matériel et méthodes : les micropolluants pré-ciblés
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113 molécules organiques

o4 3 B-bloquants 6 anti-inflammatoires 9 antidépresseurs
médicaments aténolol ibuproféne _ carbamazépine

HzNj)\/Q/O\/]\/N\(!:/'-‘(:’:H3 @ 0;\
2

5 anticancéreux

24 antibiotiques

ofloxacine o o . 2 hypO“pémlantS 2 St|mU|antS

- 3 bronchodilatateurs j eyclophosphamide
(\NWOH butarmst . acide fénofibrique Ca‘:'ze 0 CHa <:N\P//O
N oA ! OH TONT N> o’ Nl

’ H N CHg HsC CHa % N/
cestrogeniques

DEHP @ 0
4-nonylphenol CI cl estrone HsC
o o
CH g
CHz3(CH5)7CH3 \/D/\/ 3 Cl Cl H

PCB 52 BDE 153 fluoranthéne tétrabromoBPA

s Nigal
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Matériel et méthodes : les micropolluants pré-ciblés

= ,
12 metaux
s

cadmium (Cd) nickel (Ni) plomb (Pb) mercure (Hg)

@ i
arsenic (As) chrome (Cr) cuivre (Cu)
PARIS
Ni»)
argent (Aqg) cobalt (Co) titane (Ti)
3 i |

pov

arenvolure
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Matériel et méthodes :

. les méthodes d’analyses

Les méthodes d’analyse

organiques
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((((( R

métaux

“"

analyse
lyophilisation extractlon purification GC/MS(/MS)
ASE ou SPE ou ou GC/ECD
micro-ondes | micro-colonnes ou LC/MS/MS

lyophilisation  [extraction micra-ondes}

analyse
ICP/MS ou DMA

30
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Résultats : en entrée des procédés de traitement des boues
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Les

micropolluants peu ou pas quantifies

NG

» 31 micropolluants jamais guantifiés :

>

vV V V

>

o

18 médicaments : 1 B-bloquant, 1 antidepresseur, 8 antibiotiques,
1 anti-inflammatoire, 3 bronchodilatateurs, 4 anticancereux

3 hormones cestrogéniques : 17a-E2, E3, 17a-EE2

2 AKP : 4-NP1EC, 4-t-BP

7 organochlorés : HCB, HCBD, «, f ety HCH, 2,4’'DDD, 4,4'DDT
1 divers : benzothiazole

» 17 micropolluants quantifiés seulement 1 ou 2 fois (4 échantillons) :

>

YV V V V

\_

10 médicaments : 2 anti-inflammatoires, 3 antidépresseurs,
1 hypolipémiant, 4 antibiotiques

1 hormone cestrogénique : 17p-E2

4 organochlorés : 2,4'DDE, 4,4'DDE, 4,4’ DDD, 2,4°DDT
1 PBDE : BDE28

1 divers : tétrabromoBPA

= Ces 48 micropolluants ne sont plus étudiés par la suite
+ 2 micropolluants (difficultés analytigues, HBCD et BPA)
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Résultats : en entrée des procédés de traitement des boues

De 125 a 75 micropolluants ciblés

=
=

/ médicaments \ ( PBDE ) PCB
B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques BDE 28 PCB 28
ace'butolol asplrlnefrac.'sallcyllque aIp_rgzoIgm ciprofloxacine acide pipémidique BDE 47 PCB 50
aténolol dlclof'enac amltrlpt}/llne enrofloxacine  acide oxolinique BDE 99 PCB 52
propranolol p_araceta}mol bro_mazepam norfloxacine fluméquine BDE 100 PCB 101
| ibuprofene diazepam ofoxacine  sulfadiazine BDE 153| |PCB 118
bronchodilatateurs ketoprofene doxepl_ne azithromycine sulfadiméthoxine BDE 154 PCB 138
clenbuterol naproxene fluoxétine 15 rithromycine  sulfamérazine BDE 183| |PCB 153
salbutamol _ . imipramine érythromycine  sulfaméthazine (BDE 209) [(PCB 180
terbutaline a(ljntlcancsrgux not:dlazepa_m roxithromycine  sulfaméthizole
stimulants ?or;?;:niglene carbamazepine  cjingamycine  sulfaméthoxazole divers
: . . _ tétracycline sulfathiazole
caféine cyclophosphamide  hypolipémiants oxytétrgcycline triméthroprime TBBP A
théophylline methotréxate acide fénofibrique | . oveline  métronidazole HBCD
K tamoxifen gemfibrozil yey / benzothiazole
lastifiant
AKP tf)h—l / pesticides \ / HAP \ / meétaux \
isphénol A N N
4-NP BEHP HCB 2,4'DDE napthalene benzo(a)anthracene argent mercure
4-NP1EO HCBD  4,4DDE acenaphthylene chrysene arsenic  nickel
4-NP2EO awHCH  2,4DDD acenaphtene triphénylene cadmium plomb
4-NP1EC| |hormones BHCH  4,4DDD fluorene benzo(b+j+k)fluoranthene chrome titane
4-t OP El yHCH  2,4DDT phénanthrene _benzo(a)pyrene cobalt  uranium
4-t BP a-E2 4,4DDT / anthracene indéno(c-d)pyrene \_cuivre zinc )
B-E2 fluoranthéne dibenzo(a,h + a,c)anthracéne
E3 pyréne benzo(g,h,i)pérylene
EE2
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Résultats : en entrée des procédés de traitement des boues

; ‘ De 125 a 75 micropolluants ciblés

/ médicaments \ ( PBDE ) PCB
B-blgquants an_ti_-inflamma_toir_es antidepresseurs antibiotiques PCB 28
o Iclorenac I bam't”Pt}/ N€ " enrofloxacine  acide oxolinique BDE 99 PCB 52
propranolo paracétamo romazépam norfloxacine fluméquine BDE 100 PCB 101
_ diazepam ofloxacine BDE 153| | PCB 118
bronchodilatateurs okt azithromycine BDE 154 PCB 138
uoxetine clarithromycine BDE 183 | PCB 153
BDE 209 PCB 180

anticancereux roxithromycine

carbamazeépine

ol divers
stimulants o tétracycline
caféine hypolipémiants
théophylline . acide fénofibrique doxycycline
tamoxifen
plastifiant
AkP / pesticides \ / HAP \ ( métaux \
4-NP napthaléne benzo(a)anthracene argent mercure
DEHP snaphthvle hrvse . .
4-NP1EO acenaphthylene chrysene arsenic  nickel
4-NP2EO acenaphténe triphényléne cadmium plomb
hormones fluorene benzo(b+j+k)fluoranthene chrome titane
4-t OP E1 phénanthréne benzo(a)pyrene cobalt uranium
\_ , anthracene indéno(c-d)pyréne Quivre zinc/
fluoranthéne dibenzo(a,h + a,c)anthracéne
pyréne benzo(g,h,i)pérylene
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Résultats : en entrée des procédés de traitement des boues

» variable mais des composés communs
DEHP, AKP (4-NP), PBDE (BDE 209),
anti-inflammatoire (aspirine + acide salicylique)
Ab fluoroquinolones (norfloxacine, cirpofloxacine), Ab tétracycline (doxycycline)

; Les profils de contamination
ce

180 -
mTotal divers
IO ssisa 160 - = Total PBDE
@ i = Total PCB
140 = Total HAP
g 120 m Total organochlorés
) 5 m Total plastifiant
< UPNKESIIE 2100 16 - mTotal AKP
P Ni») %’ 14 Total hormones
e E 80 - 12 m Total anticancéreux
s m Total autres Ab
9 10 _
< 60 Total sulfonamides
© 8 m Total tétracyclines
40 6 - = Total fluoroguinclones
,,,,,,,,,,, et oo 4 m Total macrolides
20 1 5 u Total stimulants
0. ) 0 ~ mTotal hypolipémiants
sii«envolure entrée ‘ entrée ‘ milieu . Total bronchodilatateurs
Cs Fs Is m Total antidépresseurs
séchage solaire compostage LSPR

((((( (o
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Résultats
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: I'évaluation globale de l'efficacité des procédés de traitement des boues

Comparaison des concentrations

avant/apres traitement

180

concentration (mg/kg MS)
A @ ®© °© N =
o =1 o S oS o

N
o

o

160_ I I

» aucun procédé ne se distingue

~
1

entrée

\_

Cs

sortie

séchage solaire

entrée

Fs

sortie

compostage

o N R OO ®
| | L |

milieu
Is
LSPR

fond

mTotal divers
m Total PBDE
m Total PCB
m Total HAP
m Total organochlorés
m Total plastifiant
m Total AKP
Total hormones
m Total anticancéreux
m Total autres Ab
Total sulfonamides
m Total tétracyclines

m Total fluorogquinolones

m Total macrolides
m Total stimulants
m Total hypolipémiants

Total bronchodilatateurs

m Total antidépresseurs
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Résultats : en sortie des procédes de traitement des boues

-

100%

fréquence de quantification (%)
\l
(O3

N Ol
o o1 O

Les micropolluants encore présents

> Les micropolluants les plus abondants (> 100 pug/kg MS) sont aussi les plus fréquents (Fg = 100%)

diazépam amitriptilline fluoxétine propranolol ciprofloxacine Zn
tamoxifen carbamazeépine El aspirine + ac.salicylique ofloxacine norfloxacine Ti
PCB 28 théophylline diclofénac acide fenofibrique 4-NP Cu
PCB 50 azithromycine BDE47 doxycycline BDE 209 plomb
PCB 52 clarithromycine BDE99 acide pipémidique chrome
PCB 101 acide oxolinique caféine argent nickel
PCB 118 tétracycline anthracéne NP1EO NP2EO arsenic
PCB 180 benzo(a)pyrene PCB153 pyréene cobalt
BDE100 indéno(c-d)pyrene PCB138 fluoranthéne uranium
BDE153 benzo(g,h,i)péryléne phénanthréne cadmium
BDE154 benzo(a)anthracene chrysene triphényléne mercure
BDE 183 dibenzo(a,h + a,c)anthracene | benzo(b+j+k)fluoranthéne
fluméquine
acébutolol 4-t-OP
doxépine naphthaléne
roxithromycine fluoréne
acénaphthyléne acénaphténe
>
10 100 1 000 10 000 100 000

concentration (nug/kg MS)

35




Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédes de traitements

=
s

Les 75 micropolluants ciblés

-

médicaments

B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs
acébutolol aspirine+ac. salicylique amitriptyline
propranolol diclofénac bromazépam

paracétamol diazepam
fluoxétine

bronchodilatateurs

stimulants
caféine

anticancéreux
tamoxifen

carbamazépine

hypolipémiants
acide fénofibrique

~

antibiotiques

ciprofloxacine
enrofloxacine
norfloxacine
ofloxacine
acide pipémidique
acide oxolinique
fluméquine
azithromycine
clarithromycine
roxithromycine
tétracycline

doxycycline /

Kthéophylline

AKP plastifiant / pesticides
DEHP
4-NP
4-NP1EO
4-NP2EO
4-t OP hormones
El \

\

J

PBDE PCB
BDE 47 PCB 28
BDE 99 PCB 50
BDE 100 PCB 52
BDE 153 PCB 101
BDE 154 PCB 118
BDE 183 PCB 138
BDE 209 PCB 153

PCB 180
divers

-

napthaléne
acénaphthyléne
acénaphtene
fluoréne
phénanthréne
anthracene
fluoranthene
pyrene

HAP

benzo(a)anthracene

chryséne
triphényléne

benzo(b+j+k)fluoranthéne

benzo(a)pyréne
indéno(c-d)pyréne

dibenzo(a,h + a,c)anthracene
benzo(g,h,i)pérylene

\ ( meétaux \

argent mercure

arsenic

nickel

cadmium plomb
chrome titane
cobalt uranium

Quivre zinc )

Colloque final du programme de recherche ECHIBIOTEB - 3 février 2015 - Villeurbanne

36



Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédes de traitements

= 2 micropolluants éliminés et
e 23 persistants

/ meédicaments \ [ PBDE ) PCB
B-bloquants anti-inflammatoires antidépresseurs antibiotiques BDE 47 PCB 28
acébutolol aspirine+ac. salicylique amitriptyline ciprofloxacine BDE 99 PCB 50
propranolol diclofénac bromazépam enrofloxacine BDE 100 PCB 52
paracétamol diazepam norfloxacine BDE 153 PCB 101
fluoxétine ofloxacine BDE 154 PCB 118
bronchodilatateurs carbamazépine acide pipémidique BDE 183 PCB 138
acide oxolinique BDE 209 |PCB 153
_ ] fluméquine . ) | PCB 180
anticancereux az|thromyc|ne
_ tamoxifen clarithromycine divers
stimulants o roxithromycine
caféine hypolipémiants tétracycline
kthéophylline acide fénofibrique doxycycline /
/—L plastifiant / . \ / HAP \ .
AkP DEHP pesticides _ [ métaux \
4-NP napthaléne benzo(a)anthracene argent mercure
4-NP1EO acer]aphtr:l)(lene _cr;‘ryselr]e arsenic  nickel
4-NP2EO " acenapl tene triphénylene ] cadmium plomb
4-t OP ormones fluorene‘ benzo(b+J+k)quor‘anthene chrome titane
E1 phénanthrene benzo(a)pyrene cobalt uranium
\_ , anthracene indéno(c-d)pyréne Quivre zinc/
fluoranthéne dibenzo(a,h + a,c)anthracene
pyréene benzo(g,h,i)pérylene
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Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédeés de traitements

Les micropolluants a choisir

=
e

médicaments

-

B-bloquants anti-inflammatoires
acébutolol aspirine+ac. salicylique
| propranolol | diclofénac
paracétamol

bronchodilatateurs

anticancéreux

_ tamoxifen
stimulants

caféine

kthéophylline

antidépresseurs

amitriptyline

bromazépam

diazepam
fluoxétine

icarbamazepine|

hypolipémiants
acide fénofibrique

~

antibiotiques

ciprofloxacine
enrofloxacine
norfloxacine
| ofloxacine |
acide pipémidique
acide oxolinique
fluméquine
azithromycine
clarithromycine
roxithromycine
tétracycline

| doxycycline |/

—L

AkP _p__lil)sé::lsnt / pesticides
4-NP
4-NP1EO
44NF(2)EO hormones
_

\

J

-

napthaléne
acénaphthyléne
acénaphtene
fluoréne
phénanthréne
anthracéene

pyréene

HAP

benzo(a)anthracene
chryséne
triphényléne

benzo(b+j+k)fluoranthéne

benzo(a)pyréne
indéno(c-d)pyréne

| fluoranthéne | dibenzo(a,h + a,c)anthracéne

benzo(g,h,i)pérylene

~

PBDE PCB
BDE 47 PCB 28
BDE 99 PCB 50
BDE 100 PCB 52
BDE 153 PCB 101

BDE 154 PCB 118
BDE 183 |PCB 138 |
BDE 209 PCB 153
PCB 180
divers

( métaux \

argent mercure
arsenic  nickel

cadmium [ plomb_|
chrome titane

cobalt uranium

Quivre zincj

Colloque final du programme de recherche ECHIBIOTEB - 3 février 2015 - Villeurbanne

36



Résultats : les micropolluants pertinents pour caractériser les procédes de traitements

-

13 micropolluants retenus

classes/familles

micropolluants

criteres

métaux plomb législation (DCE, arrété épandage*, norme compostage**),
occurrence, persistance
médicaments B-bloquants propranolol  représentativité, persistance
anti-inflammatoires diclofénac législation (DCE), suivi dans les eaux
paracétamol élimination (bonne)

antidépresseurs

carbamazépine

représentativité , suivi dans les eaux

antibiotiques ofloxacine occurrence, persistance, représentativité (1 pour 3), suivi
dans les eaux
doxycycline représentativité, occurrence, persistance
hormones oestrogéniques E1l représentativité
alkylphénols 4-NP legislation (DCE), occurrence, persistance, représentativité
plastifiants phtalates DEHP législation (DCE), occurrence, persistance, représentativité
PBDE BDE 209 occurrence, persistance, représentativité
PCB legislation (arrété épandage*, norme compostage**),
PCB 138 ; o
représentativité
HAP législation (DCE, arrété épandage*, norme compostage**),

fluoranthene

représentativité, persistance, suivi dans les eaux

\ * arrété épandage du 8 janvier 1998, ** norme NFU 44-095 du 18 mars 2004
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conclusion / perspectives

>

>

10 indicateurs :

\_

Le double enjeu de I’analyse chimique ciblée
Evaluer l'efficacité des procédés de traitement étudiés et sélectionner les
micropolluants pertinents pour caractériser ces procédés

a =

’évaluation des procédés de traitement

tous les procedés étudiés sont efficaces
a I'exception de la lagune de finition,
partiellement efficace

> les procedés étudiés sont peu efficaces

'O, et le CAG sont les procedes les

lus efficaces 3 . . .
P Sélection de micropolluants pertinents

13 indicateurs :

propranolol ofloxacine propranolol  ofloxacine

diclofénac clarithromycine paracétamol doxycycline

carbamazépine sulfaméthoxazole diclofénac carbamazépine

bore 4-NP1EC plomb E1 4-NP

diuron fluoranthene DEHP fluoranthene
BDE 209 PCB 138
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