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INTRODUCTION

Outre les substances prioritaires de la Directive Cadre sur I’Eau (DCE, 2013/39/UE), un trés grand
nombre de polluants émergents tels que les résidus médicamenteux, les pesticides, les produits de
soin corporel, les retardateurs de flamme, etc. sont détectés dans les rejets de station d’épuration
(Rogers 1996; Jorgensen & Halling-Serensen 2000; Heberer 2002). Ces rejets peuvent constituer
une source de contamination importante du milieu récepteur, surtout dans les zones ou la pression
urbaine est forte (Heberer 2002).

Plusieurs études ont montré que les traitements conventionnels des eaux usées (filiéres primaires et
biologiques) ¢éliminent plus ou moins efficacement les micropolluants hydrophobes, volatiles et
facilement biodégradables, bien que non congus pour les éliminer (Ruel et al. 2012; Mailler et al.
2013). Cependant, des procédés de traitement tertiaire sont actuellement développés pour les eaux
usées car certains micropolluants hydrophiles comme les résidus médicamenteux et les pesticides
sont réfractaires aux traitements conventionnels. Parmi les différentes technologies existantes
(adsorption, oxydation avancée, filtration membranaire), 1’adsorption sur charbon actif est
particuliérement intéressante du fait de sa simplicité de mise en ceuvre, sa flexibilité, son cofit et son
efficacité (Abegglen & Siegrist 2012; Boehler ef al. 2012; Margot et al. 2013).

Dans ce contexte, le LEESU (Laboratoire Eau Environnement et Systemes Urbains) et le SIAAP
(Syndicat Interdépartemental d’Assainissement de 1’ Agglomération Parisienne) ont décidé, dans le
cadre du programme OPUR (Observatoire des Polluants Urbains), d’étudier un pilote industriel de
traitement par charbon actif en poudre (CAP), installé au niveau du rejet de la station de Seine
Centre (Colombes, 92). En plus, des paramétres globaux classiques, 54 résidus médicamenteux et
hormones (PhPHs) et 59 autres polluants prioritaires ou émergents (pesticides, acides perfluorés,
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAPs), produits de soin corporel, phtalates,
alkylphénols, édulcorants artificiels) ont été¢ suivis pendant 7 mois. Cette communication présente
les résultats de cette étude.

I. MATERIELS ET METHODES

La station de Seine Centre traite 240 000 m’/j d’eaux usées provenant principalement de Paris
intra-muros. Le traitement se compose d’un prétraitement, d’une décantation lamellaire physico-
chimique, puis d’un traitement biologique par biofiltration en 3 étapes (élimination du carbone,
nitrification et dénitrification), avant que I’eau traitée soit rejetée dans la Seine (Rocher et al. 2008).
Le pilote testé, identique au procédé CarboPlus® (SAUR), consiste en un réacteur dans lequel 1’eau
passe a travers un lit fluidisé de CAP selon une certaine vitesse assurant I’expansion du lit et un
temps de contact minimum. Une dose de CAP neuf est continuellement injectée dans le réacteur et
du CAP usagé est soutiré régulierement afin d’assurer le renouvellement du charbon. Enfin, du
coagulant et du flocculant sont également injectés afin d’assurer le maintien du lit et éviter les
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relargages de CAP. Au cours de cette étude, 4 vitesses ascensionnelles (6 a 10 m/h), 3 doses de
CAP (5 - 10 - 20 mg/L) et 2 CAP commerciaux ont été testés sur le pilote (600-1200 m’/j).

17 campagnes de mesure ont été menées entre juin et décembre 2013, a I’aide de préleveurs
automatique réfrigérés (4°C). Les échantillons moyens 24 h collectés ont été filtrés a 0,7 pm sur
filtres GF/F (Whatman®) en fibres de verre, afin de rechercher 114 micropolluants prioritaires ou
émergents dans la phase dissoute, notamment des PhPHs (n=54), des pesticides (n=23), des HAPs
(n=13), des produits de soin corporel (n=7), des édulcorants artificiels (n=4), et des alkylphénols et
phtalates (n=6). Les échantillons ont ét¢ analysés sous 48 h aprés prélevement, par 1’Institut des
Sciences Analytiques du CNRS (ISA), le LEESU, le laboratoire central de la préfecture de police
(LCPP) ou le (TZW, Allemagne). Les PhPHs ont été recherchés lors des 17 campagnes alors que les
autres composé€s n’ont €té recherchés que lors des 3 a 6 derni¢res campagnes.

II. RESULTATS

Sur les 54 PhPHs recherchés,o26été quantifiés dans les eaux d’entrée du pilote au moins 1 fois,

dont 14a des concentrations moyennes supérieures a 100 ng/L, notamment le sulfaméthoxazole
(720 £ 727 ng/L - moyenne * écart-typ&)buprofene (483 £ 549 ng/L),1’aténolol (338 £ 202

ng/L), le diclofénac (280 = 129 ng/Lypfloxacine (274 * 280 ng/L)]’oxazépam (266 £ 174 ng/L)

et la carbamazépine (143 = 103 ng/L), qui représentent toujours plus de 80% de la somme des 26
composeés mesurés (4956628 ng/L). 5 composés ont des concentrations intermédiaires, entre 10
et 100 ng/L, dont le naproxéne (%2 ng/L), le triméthoprime (61 = 63 ng/L) oallbrazépam (24

+ 12 ng/L). Enfin, le reste des substances trouvéess{/imesuré a des concentrations inférieures a

10 ng/L, par exemple I’estrone (9 £ 3 ng/L). Ces résultats sont globalement cohérents avec les
revues fournissant des données sur la contamination des rejediaded’épuration (Deblondeet

al. 201Z, Verlicchiet al. 2012).

Au regard des abattements obtenus (Figure 1), quatre types de comportements sont observés. A ur
taux de traitement de 10 mg/L de CAP, 7 composés sont tres fortement abattus (>80%), 9 fortement
(>60%), 9 modérément (>40%) et 1 faiblement (<40%). Au sein du premier groupe, on trouve les
deux bétabloquants (aténolol et propranolol), 4 antibiotiques (triméthoprime, ciprofloxacine,
norfloxacine et sulfameteret la carbamazépine. 4 analgésiques (diclofénac, kétoprofene,
paracétamol et naproxené&pfloxacine, la sulfadiazingl’oxazépam, le lorazépam et le fénofibrate
composent le second groupe, alors que I’ibuproféne est faiblement abattu. Les 9 autres composés
présentent un abattement modéré. Par ailleurs, comme observé précédemment (Wetssbrhoff
2005 Margot et al. 2013), la dose de CAP neuf injectée a une influence trés importante sur les
performances du pilote. En effet, des abattements significativement plus élevés ont été obtenus a
une dose de 20 mg/L comparativement & 5 ou 10 nigjdbalement, le pilote permet d’éliminer la

somme des résidus médicamenteux a hauteur de 52% a 5 mg/L de CAP, 72% a 10 mg/L et 83% a
20 mg/L.

Pour les PhPHs, les composés chargés positivement dans les eaux de rejet (pH 7-8) sont de bien ¢
tres bien éliminés par adsorption, probablement due a la surface du CAP chargée négativement
(Margotet al. 2013) Pour les autres composés, il semble que 1’hydrophobicité et les groupements
fonctionnels des molécules permetthastliaisonsfaibles aient une influence importante (de Ridder

et al. 2011 Delgadoet al. 2012).
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Figure 1 - Abattements des résidus médicamenteux et hormones par CAP en eaux usées (box plots = min — 1
quartile — médiane — 3°™ quartile — max) - nombre d’abattements calculés entre parenthéses

En ce qui concerne les autres micropolluants recherchés, 34 ont été retrouvés dans les eaux d’entrée
du pilote. Alors que les édulcorants artificiels, les phtalates et les alkylphénols sont présents a des
concentrations dissoutes importantes (entre 200 et 10000 ng/L), notamment le sucralose (7150 +
545 ng/L), ’acésulfame (8725 + 602 ng/L) et le DEHP (1267 + 801 ng/L), les autres composés sont
quantifiés a des concentrations entre 10 et 100 ng/L, excepté les HAPs (<20 ng/L).

Les abattements observés sont globalement plus variables que ceux des PhPHs, mais il est possible
d’observer plusieurs types de comportement. Les pesticides, le bisphénol A et les parabénes sont
plutot bien €liminés par le pilote, avec des abattements compris entre 60 et 95%, alors que les
HAPs, le triclosan et deux édulcorants (acésulfame et sucralose) ne semblent pas ou peu abattus (0 -
40%). Enfin, les phtalates, les acides perfluorés, la saccharine et les alkylphénols sont modérément
¢liminés, bien que leurs abattements soient tres variables d’une campagne a I’autre.
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Figure 2 - Abattements des autres micropolluants prioritaires et émergents par CAP en eaux usées - nombre
d’abattements calculés entre parenthéses

CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Afin de canctériser I’efficacité et I’applicabilité a grande échelle du traitement tertiaire des eaux

usées par adsorption sur charbon actif, le devenir de 114 micropolluants prioritaires ou émergents a
été etudié pendant 7 mois sur un pilote industriel a la stdpaoration de Seine Centre (SIAAP).

26 PhPHsont été quantifiés dans les eaux d’entrée du pilote (rejet STEP), dont 14 a des
concentrations moyennes supérieures a 100 ng/L. En particulier, 7 substances (sulfaméthoxazole,
diclofénac, ofloxacine, carbamazépine, oxazépam, ibuprofene et aténolol) contribuent a plus de
80% du flux total en médicaments. Des abattements élevés (50 - >90%) sont obtenus avec une dose
de CAP neuf de 10 mg/L, particulierement pour les bétabloquants, la moitié des antibiotiques, la
carbamazépine et le diclofénac, composé de la liste de surveillance de la DCE depuis 2013. Les
pesticides, parabénes et le bisphénol A semblent significativement éliminés par ce type de
traitement, au contraire des HAPs, du triclosan et des édulcorants artificiels. Enfin les phtalates,
alkylphénols et acides perfluorés ont un comportement variable. Une dose de 20 mg/L permet
d’augmenter significativement I’efficacité du pilote pour tous les composés.

Ce pilote fait actuellemertobjet d’une autre étudeavec un charbon actif en grain de faible taille

(400 um) régénérable, qui est produit a partir de charbon actif régénére. Les premiers résultats sur le
carbone organique dissous et I’absorption UV a 254 nm semblent montrer un niveau de traitement
équivalent a la configuration poudre, avec une grande simplification opérationnelle (dge du charbon
plus grand, pas’djout de coagulant/flocculant).
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