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Introduction

Une grande variété de procédés de type extensif
équipe les stations de traitement des eaux usées
(STEU) domestiques construites dans les petites et
moyennes collectivités situées soit en zones rurales,
soit en périphérie de zones urbaines. 1l s’agit principa-
lement de lagunage naturel, de disques biologiques,
de lits bactériens et de filtres plantés de roseaux fonc-
tionnant en traitement secondaire [HOCQUET et al.,
2010; FNDAE, 1998]. Ces systemes éliminent la
pollution carbonée, mais aussi la pollution azotée des
lors qu'ils comprennent plusieurs étages de trai-
tement ou lorsqu’ils associent plusieurs procédés
(ex. : lagunage + filtre planté de roseaux). Certains
de ces procédés sont parfois implantés en traitement
complémentaire (ou tertiaire) en vue d’améliorer la
qualité de I'eau traitée. 1l s'agit, par exemple, de
lagunes de finition (hygiénisation), de filtres a écou-
lement horizontal garnis de sable pour la dénitrifi-
cation ou garnis d’'apatite pour I'élimination du phos-
phore [MOLLE, 2008]. Dans l'espace disponible
entre le rejet de STEU et le milieu naturel, des amé-
nagements dénommeés « zones de rejet végétalisées »

se développent également, en vue de protéger la
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qualité des milieux récepteurs [PROST-BOUCLE et
BOUTIN, 2013].

Les STEU domestiques ne sont pas concues dans
l'objectif d’éliminer les micropolluants. Néanmoins,
elles en éliminent une bonne partie avant le rejet dans
le milieu naturel. Selon les micropolluants, les pro-
cessus impliqués sont le transfert vers I'atmosphere
par volatilisation (ex.: hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP) a faible poids moléculaire,
solvants organiques), le transfert dans les boues par
adsorption sur les matieres en suspension (ex.: certains
métaux, hydrocarbures aromatiques polycycliques a
fort poids moléculaire), ou la biodégradation par les
bactéries du floc (ex. : quelques produits pharmaceu-
tiques comme 'ibuprofene et I'aténolol), principa-
lement lors du traitement du carbone et de I'azote. En
réalité, plusieurs micropolluants sont éliminés par
une combinaison des processus d’adsorption sur
les boues et de biodégradation (ex.: phénanthréene,
nonylphénol, propranolol) (cf. CHOUBERT et al.,
« Peut-on améliorer I'élimination des micropolluants
des eaux usées en optimisant le procédé a boues acti-
vées? », dans ce numéro de TSM).

On s’interroge actuellement sur les performances
d’élimination des micropolluants des procédés exten-
sifs, car l'on suppose que les faibles temps de séjour
hydrauliques ou que 'absence d’aération forcée ne
permettent pas une élimination suffisante par ces
procédés. Les données disponibles dans la littérature
pour qualifier I'élimination des micropolluants en
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procédés extensifs sont rares [LI et al., 2014]. De
plus, dans les travaux publiés, les informations utiles
a la comparaison des procédés ne sont généralement
pas communiquées ou bien elles se révelent non
transposables au fonctionnement des installations
francaises. Il apparait donc important d'évaluer de
maniére robuste les rendements d’élimination des
micropolluants par des procédés extensifs, afin de
comparer leurs capacités a éliminer les micro-
polluants. De plus, il est nécessaire d'identifier les
procédés de traitement extensifs les plus prometteurs
en traitement complémentaire pour I'élimination
des micropolluants, ainsi que de proposer des voies
d'optimisation possibles.

Nous présentons dans cet article les résultats de
rendements d'élimination de 59 micropolluants (16
meétaux et 43 micropolluants organiques) obtenus
pour 11 procédés de traitement extensifs des eaux
usées domestiques (quatre procédés secondaires et
sept procédés complémentaires) étudiés en France. La
démarche proposée développée a permis de comparer
de facon robuste la capacité de ces procédés a éliminer
les micropolluants.

Les informations synthétisées dans cet article sont
issues du projet de recherche Armistiq* ainsi que du
projet Amperes®. Nous détaillons les conditions de
fonctionnement des installations choisies et les
concentrations mesurées dans les eaux usées brutes.
Nous présentons aussi les méthodes d’échantillon-
nage, d’analyses chimiques et de traitement des
données. Les échantillons sont issus d'installations
grandeur réelle pour la plupart des procédés étudiés,
ou bien de pilotes de taille semi-industrielle pour les
procédés en phase de mise au point.

1. Matériel et méthodes
1.1. Procédés étudiés et échantillonnage

Onze procédés extensifs ont été étudiés. Huit d’entre
eux étaient situés sur cing stations de traitement des
eaux usées (STEU) domestiques de zones rurales de

‘ Armistiq = Amélioration de la réduction des micropolluants dans les
stations de traitement des eaux usées domestiques (soutien Onema
2010-2013), coordonné par Irstea et réalisé avec luniversité de Bordeaux et
Suez-Environnement (http://armistiq.irstea.fr/armistig).

* Amperes = Analyse de micropolluants prioritaires et émergents dans les
rejets et les eaux superficielles [ANR PRECODD 2006-2009)
[https://projetamperes.cemagref.frl. Numéro spécial TSM 2011 sur les
résultats du projet de recherche (n° 1/2, p. 25-77).

capacité nominale comprise entre 100 et 1 000 équi-
valent-habitant (EH) (procédésn®1la6etn®10a11)
: trois étaient situés sur une STEU de zone
urbaine de 300000 EH (procédés n°7 a 9). Les
caractéristiques des procédés extensifs étudiés sont
présentées dans le tableau I. 1l s'agit de:

— quatre procédés fonctionnant en traitement secon-
daire (n° 1 a4 4), situés sur STEU grandeur réelle avec :
un lagunage naturel suivi d'un filtre planté de roseaux
a écoulement vertical (procédé n° 1, CA7), un filtre
planté de roseaux a écoulement vertical seul (FPRV,
procédé n® 2, CA6), des disques biologiques suivis
d'un lit de clarification-séchage construits (LCSPR,
procédé n° 3, CA4), et un lit bactérien suivi d'un
LCSPR (procédé n°® 4, SE9) ;

— sept procédés fonctionnant en traitement complé-
mentaire (n°5 a 11), dont quatre ont été étudiés sur
STEU grandeur réelle avec: un filtre 4 écoulement ho-
rizontal (FH) garni de graviers concu pour dénitri-
fier (procédé n° 5, CA6), un FH garni d’apatite concu
pour déphosphater (procédé n° 6, CA6), un fossé de
80 metres construit sur un sol argileux a forte pente
(procédé n° 10, ACA3-PA), et des lagunes de finition
(procédé n° 11, CA4). Trois autres procédés ont été
étudiés en pilote semi-industriel de 1 m?, avec trois
FH garnis de matériaux adsorbants comme la zéolite,
I'argile expansée et le charbon actif en grain (procé-
désn®7 a9, ACA4-PA).

Les STEU réelles ont été sélectionnées, aprés une vi-
site préliminaire, sur des criteres de bon traitement
des parametres majeurs (respect des objectifs de re-
jets en vigueur) et de faisabilité de I'échantillonnage.
Les campagnes d’échantillonnage des STEU ont été
effectuées pendant 2 jours consécutifs, en semaine et
en conditions de temps sec, afin de comparer les pro-
cédés dans des conditions équivalentes de fonction-
nement. Les pilotes de type [iltres horizontaux rem-
plis de matériaux adsorbants (procédés 7, 8, 9) ont
été échantillonnés quatre fois au cours d'une période
de fonctionnement d’'une durée cumulée de 6 mois.
Les points remarquables de la démarche expérimen-
tale comportent:

—I'échantillonnage avec la constitution d’échantillons
proportionnels au débit pendant 24 heures (avec un
prélevement de 180 mL toutes les 6 minutes, soit un
total de 240 par jour), réfrigérés (4 °C), avec du ma-
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de traitement des eaux usées domestiques 7

Descriptif des procédés extensifs étudiés Condition/information sur les campagnes
N° et Iype_de p_rucédaé: capacité nominale (EH, % nominale), HRT Dates de prélévement [Code STEU],
débit traité (m?/j), type de réseau, zone collectée (Température) | concentration rejet*
EN TRAITEMENT SECONDAIRE
2 2 H
L:-fgunage ngturgl (3000 m?) + FPRV (100 m?) garni de sable, avec 550 29 septembre - 1¢ octobre 2008 [CA7]
1. décanteur primaire amont oG p—_—
300 EH (80 %), 36 m¥%j, réseau mixte, zone rurale ( ) € 1Ny >20)
2 FPRV (30 m?) garni de graviers (sans décantation primaire) 45 min 10 - 12 mars 2008 [CA6]
" 100 EH (90 %), 17 m%/j, réseau mixte, zone rurale (10 °C) G+ N (NO; > 20 et NH, > 20)
3 Disques biologiques (8650 m?) + LCSPR (300 m?) 5h 3 - 5 décembre 2007 [CA4]
1000 EH (100 %), 133 m ¥}, réseau mixte, zone rurale (10 °C) C+ N (NO, > 20)
A Lit bactérien de 100 m® + LCSPR (130 m?) 3h 7- 9avril 2008 [SE9]
" 1000 EH (60 %), 135 m ¥j, réseau séparatif, zone rurale (20 °C) G+ N (NO, > 20)
EN TRAITEMENT COMPLEMENTAIRE
5 Filtre horizontal (FH) garni de graviers (dénitrification) en aval de FPRV
" (procédé 2) 24 h 10 - 12 mars 2008 [CA6]
o ) . (10 °C) (NO; <5et PO, <2)
6. FH garni d'apatite (déphosphatation) en aval de FPRV (procédé 2)
7 FH avec argile expansée (Filtralite HC, Weber) — 0,1 m?/j, en aval d'une |
" boue activée a aération prolongée 24h
. _ ) . 1% juin - 21 novembre 2012 [ACA4-PA]
g, FHavec zéolite clinoptilolite (Somez) - 0,1 m%j, en aval d'une boue (15-20 °C) 4 " i
*activée a aération prolongée Nc(;zmp;?nes UFchadue plate
<
FH avec charbon actif en grain (Filtrasorb 400, Calgon-carbon) — 2 m%/j, 1h30 (NC,
en aval d'une boue activée a aération prolongée (15-20 °C)
10 Fossé de 80 m fortement incliné, construit sur argile, en aval d’un lit 10 min 21 - 22 septembre 2010 [ACA3-PA]
" d’infiltration-percolation (450 EH, 40 m?/j, réseau mixte, zone rurale) (20 °C) (NO, > 20)
Lagunes de finition & 3 bassins (2570 m %), en aval de disques 15 3 - 5 décembre 2007 [CA4]
1 o s
biologiques et LCSPR (procédé 3) (10 °C) (N0, > 20)

EH : équivalent-habitant ; HRT : temps de séjour hydraulique ; T : température

de I'eau dans le procédé ; FPRV: filtre planté de roseaux a écoulement

vertical ; FH: filtre & écoulement horizontal ; LCSPR: lits de clarification-séchage plantés de roseaux ; CA ou SE: codes STEU Amperes lorsque réalisée par
Irstea ou par le Cirsee/Suez-Environnement ; ACA: codes STEU Armistig lorsque réalisée par Irstea; PA: procédés de traitement complémentaires ;

*: exprimeé en mg N/L ou en mg P/L

Tableau I. Description et principales conditions de fonctionnement des procédés extensifs étudiés (traitement secondaire, traitement

complémentaire)

tériel spécifique comprenant du flaconnage en verre
et des tuyaux en téflon;

— le nettoyage et la vérification du matériel

— le conditionnement et 'acheminement des échan-
tillons vers les laboratoires d’analyse dans un délai
inférieur a 24 heures [EYMERY et al., 2011].

1.2. Micropolluants analysés et analyses chi-
miques

Au total, 59 substances ont été analysées, dont
21 substances choisies parmi celles réglementées par
la directive cadre sur I'eau (DCE) 2013/39/UE [CE,
2013] et par la circulaire nationale du 29 janvier 2013
[MEDDE, 2013], ainsi que neuf autres métaux et

TSM numéro 3 - 20

29 autres substances organiques. Les éléments déter-
minants de ce choix incluaient les données régle-
mentaires (toxicité et législation), I'occurrence des
substances dans les rejets domestiques [COQUERY
etal., 2011 ; SOULIER et al., 2011], leurs propriétés
physico-chimiques et les capacités d’élimination en
traitement secondaire, les performances analytiques
pour les substances préciblées (nécessité d’atteindre
des limites de quantification (LQ) faibles et incerti-
tudes réduites). La liste de ces substances avec les
limites de quantification (LQ) associées, et un résumé
des méthodes analytiques, sont indiqués dans le

tableau II.
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Limites de
Familles de Préparation/Extraction quantification (LQ)
micropolluants Micropolluants + techniques Dissous Particulaire
(nombre) analytiques 1ssou
ng/L, pg/L pour ng/gMs, pg/gMs
les métaux pour les métaux
Métaux Li, B, Ti, V, Cr, Co, Ni, Cu, Zn, As, Mo, Min.MQO 001025 9’02 Bl )
(16) Cd, Sn, Ba, Pb, U +ICP-MS ' AEDci e yet
_ dans particulaire)
Aténolol |?‘Et\c‘;tlt'j:fr{t]:o::16:n:)Src;pranoloI ki 2,5 1
’ sotaloll ’ + LC-MS/MS
Antibiotiques :
adi SPE/ASE . ;
"::d"“’mﬂ"m Sulfaméthoxazole, triméthoprime, Ry 54200 125
(12) roxithromycine
Autres :
SPE/EMO
Carbamazépine, diazépam, ibuproféne, + LC-MS/MS 05a2 1a10
diclofénac, paracétamol
Naphtaléne, dibenzothiophéne,
phénanthréne, anthracéne,
acénaphtyléne, acénaphténe, fluoréne,
fluoranthéne, pyréne,
Hydrocarbures benzo(a)anthracéne, chryséne
aromatiques + triphényléne, 2,1 benzo- SPME/EMO . R
polycycliques (HAP) naphtothiophéne, + GC-MS LAt kgt
(19) benzo(b+j+k)fluoranthéne,
benzo(e)pyréne, benzo(a)pyréne,
péryléne, indéno(c-d)pyréne,
dibenzo(a,h+a,c)anthracéne,
benzo(g,h,i)péryléne
4-nonylphénol monoéthoxylate
(NP1EQ), 4-nonylphénol diéthoxylate SPE/EMO
(NP2EQ), acide + LG-MS/MS
4-nonylphénoxyacétique (NP1EC)
Alkylphénols (AKP) SPE/EMO
(6) + LC-MS/MS )
y 5 e 1 3at0 100
4-nonylphénol, 4-fert-octylphénol ou SPME/EMO
+ GC-MS
, SPME/EMO
4-tert-butylphénol (4tBP
ert-butylphénol ( ) + GC-MS
Glyphosate, acide i i 100 .
Pesticides aminométhylphosphonique (AMPA) Dérivation + LC-MS/MS Nogail;allgse
(6) Atrazine, simazine, diuron, SPE + LC-MS/MS 9 particulaire
isoproturon

ASE : extraction accélérée par solvant; EMO: extraction sous champ de micro-ondes ; SPE: extraction sur phase solide; SPME : micro-extraction sur phase
solide ; Min.MO : minéralisation dans un four a micro-ondes ; LC-MS/MS: chromatographie liquide haute performance couplée a la spectrométrie de masse en
tandem ; GC-MS: chromatographie gazeuse couplée a la spectrométrie de masse; ICP-MS: spectrométre de masse couplé & un plasma inductif.

Tableau Il. Micropolluants analysés, méthodes analytiques et limites de quantification

Les métaux et bétabloquants ont été analysés a Irstea
Lyon-Villeurbanne (laboratoire de chimie des milieux
aquatiques, LAMA). Les HAP, les alkylphénols (AKP)
et certains médicaments (hors bétabloquants et anti-
biotiques) ont été analysés par le laboratoire EPOC-

LPTC de I'université Bordeaux 1. Enfin, les antibio-

%4

tiques et pesticides ont été analysés par le laboratoire
d’analyse du Cirsee-Suez Environnement au Pecq.
Les performances des méthodes développées ont été
établies en matiere de LQ, de rendement d’extraction,
de répétabilité et de reproductibilité. Censemble

du matériel utilisé pour préparer et conserver les
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échantillons a été soumis a des étapes de nettoyage
spécifiques. Des blancs de méthode ont été réalisés
systématiquement, puis analysés avec les échantillons
pour vérifier 'adéquation des procédures aux faibles
niveaux de concentrations mesurés. De plus, des
blancs de terrain ont été régulierement préparés afin
de vérifier 'adéquation de la chaine d’échantillonnage
et de conditionnement [EYMERY et al., 2011].

Les micropolluants ont été recherchés séparément
dans la phase dissoute et la phase particulaire des
échantillons prélevés en entrée et en sortie de traite-
ments secondaires. En revanche, ils ont été recher-
chés uniquement dans la phase dissoute des échan-
tillons prélevés en entrée et sortie de traitement com-
plémentaire, compte tenu des tres faibles concen-
trations en matiéres en suspension (MES) de ces
échantillons (< 5 mg/L). A larrivée au laboratoire, les
échantillons d’eaux ont été rapidement filtrés. Pour
les micropolluants organiques, une filtration sur filtre
de type GF/F (0,7 pm en fibre de verre) a été appli-
quée. Puis, les échantillons filtrés ont été extraits a
l'aide de solvants (< 12 h) ou congelés; les filtres
contenant les particules ont été conservés congelés,
puis lyophilisés avant analyse. Pour les métaux, des
filtres de type PVDF (0,45 um) ont été utilisés; les
filtrats ont été acidifiés (0,5 % v/v acide nitrique
Suprapur). Les filtres ont été séchés a 50 °C pendant

12 heures avant analyse.

Pour les micropolluants organiques, les échantillons
ont subi avant analyse une étape d’extraction spéci-
fique a chaque famille de substances. Pour tous les
médicaments, les pesticides, et les AKP (NP1EO,
NP2EO et NP1EC), une étape préalable d’extraction
en phase solide (SPE) a été effectuée avant analyse
par chromatographie en phase liquide couplée a la
spectrométrie de masse en tandem (LC-MS/MS). Les
HAP et les autres AKP (4-NP, 4-t-OP) ont été extraits
par micro-extraction en phase solide (SPME) et
analysés par chromatographie en phase gazeuse
couplée a la spectrométrie de masse (GC-MS). Pour
se prémunir des effets matrices et des biais analy-
tiques, des indicateurs de performances ont été mis
en place (traceurs internes de méthodes ou dopages
et suivi des rendements de méthodes, analyse de
matrices certifiées quand elles existent).

de traitement des eaux usées domestiques ?

En vue de l'analyse des métaux, les échantillons
liquides ont été minéralisés a 'acide sous champs de
micro-ondes, puis analysés par spectrometre de
masse couplé a un plasma inductif (ICP-MS). Le
controle qualité était assuré par 'analyse d’étalons de
controdle (préparés avec des solutions meres indépen-
dantes) et de matériaux de référence certifiés (TM 27-3,
eau de lac, National Water Research Institute, Envi-
ronment Canada; BCR 144, boue de STEU).

1.3. Méthodologie de calcul des rendements
d’élimination des micropolluants

Le domaine de I'élimination des micropolluants par
les procédés de traitement nécessite 'utilisation de
précautions particulieres pour obtenir des valeurs
robustes de rendements d'élimination. En particulier,
des conclusions erronées peuvent étre obtenues a
partir des rendements d’élimination dans le cas ot les
concentrations en entrée ou en sortie de STEU sont

voisines des limites de quantification (LQ).

Les rendements d’élimination (notés R ) ont été
calculés a I'aide des regles de calculs innovantes pu-
bliées dans l'article du TSM 1/2 de 2011 [CHOUBERT
etal., 2011]. Celles-ci consistent a prendre en compte
I'incertitude associée aux résultats d’analyses de cette
étude. Pour chaque micropolluant, nous avons défini
deux niveaux de qualité des données de concen-
tration, définis par un seuil de concentration dépen-
dant de la LQ: ce seuil de concentration a été fixé a
10 x LQ pour les eaux d’entrée de procédés secon-
daires, eta 5 x LQ pour les eaux d’entrée et de sortie
de procédés complémentaires. En conséquence, le
calcul de rendements n'a pas été réalisé lorsque les
concentrations d’entrée et de sortie étaient en deca
du seuil (c’est-a-dire inférieures ou proches des
limites de quantification), car I'incertitude de mesure
était trop élevée pour donner une valeur fiable du
rendement. Dans les autres cas, les rendements ont
été calculés avec les concentrations d’entrée et de
sortie des procédés étudiés. Lorsquune substance
n’était pas quantifiée en sortie du procédé, le rende-
ment a été calculé en utilisant la concentration de
I'eau d’entrée du procédé, et la valeur de LQ/2 pour

I'eau de sortie.

TSM numéro 3 - 2015 - 110° année 29



L élimination de micropolluants en station d'épuration domestique

2. Resultats

2.1. Procédés de type extensif en traitement
secondaire

2.1.1. Concentrations en entrée des procédés de
traitement secondaire

Nous avons quantifié 41 micropolluants dans les
eaux d’entrée des procédés secondaires extensils, ce
qui représente 90 % des micropolluants recherchés.
De plus, 33 micropolluants ont été presque toujours
quantifiés dans les échantillons d'entrée (fréquence
de quantification > 70 %), tandis que cing ne l'ont
jamais été. Les concentrations moyennes et fré-
quences de quantification sont résumées dans la
figure 1, et les valeurs détaillées sont présentées dans
le tableau I11.

La figure 1 montre que dans les eaux d'entrée de trai-
tement secondaires extensifs, cinq métaux (B, Ti, Cu,
Zn, Ba) et un micropolluant organique (paracétamol)
ont été mesurés a plus de 10 pg/L en moyenne ; sept
métaux (Li, V, Cr, Co, Ni, Sn, Pb) et sept micro-
polluants organiques (aténolol, sulfaméthoxazole,
ibuprofene, NP1EQO, NP2EO, nonylphénols, NP1EC)
ont été mesurés a une concentration moyenne
comprise entre 1 et 10 pg/L en moyenne ; quatre
métaux (As, Mo, Cd, U) et dix micropolluants
organiques (métoprolol, propranolol, sotalol, roxi-
thromycine, carbamazépine, diclofénac, fluoran-
thene, octylphénol, 4-tert-butylphénol, AMPA) ont

éLé mesurés a une concentration moyenne comprise
entre 0,1 et 1 pg/L. Les autres HAP (naphtalene,
anthracéne, benzo(b+j+k)fluoranthene) et les pesti-
cides (atrazine, diuron, simazine) ont été retrouveés a
des concentrations toujours inférieures a 0,1 pg/L;
en effet, les échantillons ont tous été prélevés en
temps sec.

La variabilité des concentrations d'entrée « inter-
STEU » (calculée avec les coefficients de variation)
est faible (< 30 %) pour dix métaux (Cd, As, Cr, Pb,
Sn, Ni, Li, Ti, Zn, B) et deux alkylphénols (4-NP2EO,
4-NP). En revanche, elle est importante pour la
plupart des autres micropolluants quantifiés: elle est
comprise entre 41 et 89 % pour les six autres métaux
(68 % en moyenne), et entre 32 et 139 % (85 %
en moyenne) pour les 20 autres micropolluants
organiques. Les coefficients de variation dépassent
100 % pour l'octylphénol, le métoprolol et le propra-
nolol pour les quatre STEU. Compte tenu de cette
variabilité, il est important de faire des mesures sur
plusieurs jours pour évaluer de maniére robuste
I'élimination des micropolluants par les procédés de

traitement secondaire.

2.1.2. Rendements d’élimination

Les valeurs moyennes des rendements d’élimination
des micropolluants (R,) déterminés pour les pro-
cédés secondaires extensifs sont présentées dans le
tableau ITI. Les concentrations en micropolluants des
eaux usées brutes et la différence relative associée
sont également indiquées pour chaque procédé

(moyenne et variabilité sur deux valeurs par

Fréquence de quantification (%)

Micropolluants dans les eaux d'entrée des procédés secondaii xtensifs
N I 1 | 1 I
I | | | I
I | | | I
I I | I I
I I 1 | I
1 1 ! 1 I
I ! | | I
I | | | I
I I | I I
I I | | I
I ¥ } | I
! Do | | : !
I 1 1 1 I
I I 1 1 I
i I 1 I I
] ! 1 | I
I 1 1 1 I
I I 1 | I
Diazépam | Naphtaléne | P 1 ! !
i Fluum‘ntr:én:ii il : i E
I I 1 | I
1 ! 1 | !
: | ! | :
Simazine | Anthracéne | ! | I
Atrazine | | i | i
1 I 1 | I
I i 1 | I
I I 1 | I
| | | | | L
L) T T T 1 L L
1 10 100 1000 10000 100 000
Concentration moyenne (ng/L)

Glyphosate

procédé).

Nous avons déterminé des rendements
robustes (c’est-a-dire selon la méthode
décrite au § 1.3) pour 28 a 32 micro-
polluants, cest-a-dire pour 61 a 70 %
des micropolluants analysés. Les rende-
ments d’élimination moyens sont toujours
bons pour neuf micropolluants (Rw >70%),
dont deux métaux (Sn, Pb) et six micro-
polluants organiques (aténolol, para-
cétamol, nonylphénol monoéthoxylate
(NP1EO), nonylphénols, octylphénol,

4-tert-butylphénol) ; Ti et U sont systéma-

Figure 1. Fréquence de quantification (%) et concentrations totales moyennes [métaux et
micropolluants organiques en ng/L) dans les eaux d'entrée [(huit échantillons analysés) des

procédés secondaires extensifs [procédés n°® 12 4)

26

tiquement partiellement éliminés (R entre
30 et 70 %). Les bons rendements des
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micropolluants organiques s'expliquent principale-
ment par la dégradation bactérienne pour les micro-
polluants biodégradables et par la biosorption sur les
dépots de boues pour les micropolluants adsorbables.
En revanche, les rendements sont toujours tres faibles
pour dix micropolluants (R, < 30 %), dont quatre
métaux (Li, B, V, As) et six micropolluants organiques
(carbamazépine, atrazine, diuron, simazine, AMPA,
glyphosate). Ces micropolluants sont réfractaires au
traitement biologique ; en effet, des rendements tres
faibles ont aussi été fréquemment observés pour les
boues activées a aération prolongée pour ces micro-
polluants [CHOUBERT et al., 2011 ; SOULIER et al.,
2011].

Pour le lagunage naturel suivi du FPRV (procédé
n° 1), six micropolluants organiques (métoprolol,
sulfaméthoxazole, roxithromycine, ibuprofene,
diclofénac, NP1EC) sont trés bien éliminés
(R, > 90 %). Cela s’explique par le temps de séjour
élevé (temps de séjour hydraulique HRT > 50 j)
qui permettrait une phototransformation [FATTA-
KASSINOS et al., 2011]. Le propranolol et le sotalol
sont bien éliminés (R, = 79 %) et partiellement
¢liminés (R =61 %), respectivement. A contrario, la
plupart de ces micropolluants sont peu ou seulement
partiellement éliminés (R < 70 %) par les trois autres
procédés extensifs étudiés et par les boues activées a
aération prolongée, a 'exception de I'ibuprofene.
Pour le FPRV seul (procédé n° 2), le temps de séjour
court (HRT = 45 min) semble [avoriser 1'élimination
de la plupart des micropolluants biodégradables, sauf

pour l'ibuprofene, le paracétamol, la roxithromycine

de traitement des eaux usées domestiques ?

LIU et al., 2014], mais l'observation mériterait d'étre
confortée par des investigations complémentaires.
Pour les disques biologiques + LCSPR (procédé n° 3) et
le lit bactérien + LCSPR (procédé n° 4), les rendements
des procédeés extensils sont le plus souvent proches des
valeurs déterminées pour les boues activées a aération
prolongée. Quelques micropolluants semblent mieux
éliminés (aténolol, roxithromycine), alors que d'autres
(métoprolol, diclofénac) semblent moins bien élimi-
nés sans pouvoir identifier clairement les raisons de
ces différences. La comparaison souligne néanmoins
la nécessité de fiabiliser I'élimination des MES, cela afin
d'éviter qu'une concentration trop élevée en sortie ne
diminue les rendements des micropolluants adsorbés

aux particules (ex: Zn, propranolol).

2.2. Procédés de type extensif en traitement
complémentaire

2.2.1. Concentrations en entrée des procédés de
traitement complémentaire

Nous avons quantifié 52 micropolluants dans les eaux
d’entrée de procédés complémentaires extensifs, ce
qui représente 90 % des micropolluants analysés.
Aussi, 37 micropolluants ont été presque toujours
quantifiés dans les échantillons d'entrée (fréquence
de quantification > a 70 %), tandis que six ne I'ont ja-
mais été. Tous les micropolluants quantifiés en entrée
de procédés de traitement secondaire ont été quanti-
fiés en entrée de procédés de traitement complémen-
taire. Les concentrations moyennes et les fréquences

de quantification sont indiquées dans la figure 2.

et le nonylphénol, qui ont des rendements

R, plus faibles que ceux des trois autres pro- Bovuat i vk v winbisedinec bilé
i [ N T !
P - . 1 1 1 1
cédés. Les rendements Ry, sont aussi les plus | T -
s . F [ | NPEC | ZnBa
faibles (R, < 50 %) pour quelques métaux | £ E o I
3 s I | Amaz ¥ 1 ; Jamais quantifiés =
adsorbables sur les MES de l'effluent du | § Dictpar | S0 | e Beeslipmine
. = ] “l"z‘: 1 1 1 " od
FPRV (environ 50 mg MES/L), comme Cu, | § ! i ! ! i
& | e i 1 | Dburmé:(gu.hu.:)urmma
Zn et Cd. En revanche, le diclofénacetle | 8 . R o S R 3 | Bpyrins
_ o s 5 e | | } :
propranolol sont partiellement éliminés (R, i w | | ; |
. . 2,1 benzo- 4 { | t
de 30 a2 70 %) ; ces rendements sont supé- | £ pg|= e : ! 1 |
enzo b+l | 1 1 i 1
+ 5 P Y . 44 | flucranthéne I ! | I
rieurs a ceux des autres procédés extensifs et .’ i i |'
étudiés et des boues activées a aération pro- 0.1 ! 10 100 1000 10000 100000
Concentration moyenne (ng/L)

longée. Deux revues bibliographiques ré-

centes rapportent des tendances similaires Figure 2. Fréquence de quantification (%) et concentrations dissoutes moyennes [métaux et
micropolluants organiques en ng/L) dans les eaux d'entrée (14 échantillons analysés) des

pour ces micropolluants [WICKE, 2013, procédés complémentaires extensifs (procédés n®5a 11)
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La figure 2 montre que dans les eaux d'entrée de
traitement complémentaires extensifs, cing métaux
(B, Ti, Cu, Zn, Ba) et un micropolluant organique
(paracétamol) ont été mesurés a plus de 10 pg/L en
moyenne; six métaux (Li, V, Co, Ni, As, Mo) et cing
micropolluants organiques (sotalol, carbamazépine,
ibuprofene, NP1EC, AMPA) ont été mesurés & une
concentration moyenne comprise entre 1 et 10 pg/L
en moyenne ; cinq métaux (Cr, Cd, Sn, Pb, U) et neuf
micropolluants organiques (aténolol, métoprolol,
propranolol, roxithromycine, diclofénac, nonylphénol,
diuron, isoproturon, glyphosate) ont été mesurés
a une concentration moyenne comprise entre 0,1 et
1 pg/L. Les autres micropolluants ont été mesurés a
moins de 0,1 pg/L (sulfaméthoxazole, triméthoprime,
diazépam, NP1EQ, NP2EOQ, octylphénol, 4-tert-
butylphénol, atrazine, simazine). Les HAP ont été
trouvés a des concentrations trés faibles (toujours
< 10 ng/L), car ces micropolluants sont en grande
partie transférés vers les boues lors du traitement

secondaire.

La variabilité « inter-STEU » des concentrations
d’entrée de procédés de traitement complémentaire
(calculée avec les coefficients de variation) est faible
(< 30 %) pour trois métaux (V, Sn, U) et cinq HAP. En
revanche, elle est importante pour la plupart des
autres micropolluants quantifiés en entrée de traite-
ment complémentaire, avec des valeurs comprises
entre 37 et 166 % (80 % en moyenne) pour les autres
métaux, et entre 37 et 152 % (89 % en moyenne)
pour les autres micropolluants organiques. Elle
dépasse 100 % pour la roxithromycine, I'ibuprofene,
le paracétamol, le NP1EC et le diuron. Cette variabi-
lité inter-STEU provient du type de procédé secondaire
situé a I'amont du traitement complémentaire, ce qui

est cohérent avec ce qui est habituellement observé.

La variabilité des concentrations sur une méme STEU
(« intra-STEU ») a aussi été étudiée grace aux résultats
des procédés n® 7 a 10, pour lesquels quatre a six
échantillons ont été analysés en entrée (tableau I). On
observe une variabilité intra-STEU de l'ordre de 30
a 40 % en moyenne pour la majorité des micro-
polluants. Elle est supérieure a 100 % pour quelques
micropolluants comme la roxithromycine, 'anthracéne,
l'atrazine et le diuron (procédés n®7 a 9), et pour le
paracétamol (procédé n°® 10). Cette différence de

variabilité entre les micropolluants suggere que la
dynamique des concentrations est spécifique a
chaque réseau d’assainissement (influence de la zone
de collecte raccordée), et est également influencée
par le type de procédé secondaire situé a 'amont du

traitement complémentaire.

2.2.2. Rendements d’élimination

Les valeurs moyennes des rendements d’élimination
des micropolluants (R,,) déterminés pour les procé-
dés complémentaires extensifs sont présentées dans
le tableau IV. Les concentrations en micropolluants
dans I'eau usée d'entrée et la différence relative associée
sont également indiquées. Nous avons pu déterminer
des rendements robustes pour 35 a 48 micro-
polluants, c’est-a-dire pour 76 a 85 % des micro-
polluants analysés.

* Cas des filtres horizontaux

Dans le cas des filtres horizontaux (FH) classiques
garnis de graviers ou d'apatite (procédés n° 5 et 6),
11 micropolluants sur 32 ont des rendements com-
pris entre 30 et 70 %. Certains sont éliminés par la
biodégradation lors de la dénitrification (nonylphénol,
propranolol, nonylphénols polyéthoxylates, aténolol,
ibuprofene), et d'autres sont éliminés par adsorption
(certains métaux divalents Ti, Cr, Co, Cu, Zn, Mo)
par l'apatite. Nous n’avons pas mis en évidence
d’adsorption de micropolluants organiques réfrac-
taires (ex.: sotalol, carbamazépine, NP1EC, AMPA)
pour ces procédés.

En FH garnis de matériaux adsorbants alternatifs
comme la zéolite clinoptilolite ou I'argile expansée
(procédés n® 7 et 8), une vingtaine de micropolluants
sur 39 sont éliminés a plus de 30 %, dont dix
éliminés a plus de 70 %, comme la plupart des médi-
caments (propranolol, sotalol, sulfaméthoxazole,
diazépam, ibuprofene, carbamazépine (sauf avec la
zéolite)), ainsi que I'octylphénol et le nonylphénol
(par les deux matériaux adsorbants). Iargile expansée
aretenu partiellement certains pesticides (atrazine et
simazine) et le NP1EC avec un rendement R, de 40
a 70 %. En revanche, les rendements d’élimination du
FH a zéolite étaient tres faibles pour ces trois micro-
polluants (R, < 30 %). Pour le diclofénac et la roxi-
thromycine, on retrouve les valeurs de rendements
d'élimination publiées par DORDIO et coll. [2007]
et ROSSI et coll. [2013] pour l'argile expansée, mais
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cette étude documente un plus grand nombre de
micropolluants.

On observe que les rendements les plus élevés sont
obtenus par le FH a argile expansée pour les niveaux
de concentrations usuels des rejets de STEU
(<1 pg/L). En revanche, des rendements plus faibles
sont obtenus par le FH a zéolite a ces niveaux de
concentrations. Ce dernier pourrait peut-étre étre
utilisé pour des eaux plus concentrées en micro-
polluants (par exemple en prétraitement ou en rejets
industriels). En matiére de saturation, on détermine
que 1 kg d’argile expansée ou de zéolite adsorbe les
micropolluants contenus dans 0,3 m® d’eau. On
retiendra que les FH garnis d'argile expansée ou de
zéolite nécessitent 'application d'un temps de séjour
hydraulique d’au moins 24 h et requierent un renou-
vellement du matériau beaucoup plus fréquent
qu’avec le charbon actif.

En FH garnis de charbon actif en grain (procédé
n° 9), tous les micropolluants organiques étudiés,
médicaments, pesticides et alkylphénols, ainsi que
plusieurs métaux (chrome, cobalt, cuivre, plomb) ont
toujours été bien éliminés (> 70 %) pendant 1 an
d’expérimentation. Les rendements sont supérieurs
490 % pour 16 micropolluants sur 40. En matiére de
saturation, on estime que 1 kg de charbon actif
étudié adsorbe les micropolluants contenus dans
environ 30 m’.

Si les FH semblent efficaces pour éliminer des micro-
polluants, ils présentent cependant une sensibilité
importante au colmatage dans le cas d'arrivées de
concentrations élevées en MES. Ils nécessitent aussi
une bonne élimination des polluants conventionnels
par le procédé situé en amont, de facon a limiter
l'utilisation de sites d’'adsorption par l'ammonium ou
les phosphates, et a ne pas développer de biofilm
bactérien qui limiterait l'acces au réseau poreux.
Les matériaux testés provoquent un relargage de
certains métaux (ex.: arsenic, molybdéne, cadmium
et uranium) au cours de leur fonctionnement, mais
avec une augmentation des concentrations de moins
de 2 pg/L, y compris au début de fonctionnement out
le relargage est le plus fort.

¢ Cas du fossé et des lagunes de finition

Pour le fossé (procédé n° 10), les rendements

d’élimination sont tres faibles (R, < 30 %) pour 33

de traitement des eaux usées domestiques ?

micropolluants sur 37, incluant la plupart des
métaux ainsi que de la quasi-totalité des micro-
polluants organiques étudiés (diuron, fluoranthene,
pyrene, chryséene+triphénylene, triméthoprime,
carbamazépine, diazépam, aténolol, métoprolol,
propranolol, sotalol, sulfaméthoxazole).

Parmi les métaux, seuls Zn, Co et Cd sont partiellement
éliminés, probablement par adsorption sur le sol
argileux sur lequel est construit le fossé. En revanche,
les rendements de quatre métaux sont négatifs (Ti, V,
As, Mo), en raison d'une désorption des métaux
contenus dans le sol argileux sur lequel est construit
le fossé (relargage également observé en FH avec ar-
gile expansée).

Libuprofene et le paracétamol sont partiellement
éliminés (R compris entre 30 et 70 %), probable-
ment par phototransformation par la lumiére natu-
relle [MATAMOROS et al., 2009]. Ainsi, nous avons
observé une élimination limitée des micropolluants
étudiés par le fossé incliné (HRT = 10 min). Lélimi-
nation serait améliorable en augmentant le temps de
séjour hydraulique, par exemple en augmentant le
nombre de méandres pour réduire la pente, tout en
conservant une faible hauteur d’eau ; et en limitant le
développement du couvert végétal.

En lagunes de finition (procédé n° 11), quatre micro-
polluants sur 31 sont partiellement ¢liminés
(R,, ~ 50 %) probablement par phototransformation
(sotalol, diclofénac, aténolol, propranolol). En effet,
ces micropolluants ont un temps de demi-vie de 4
a 20 h compatible avec le HRT de 20 jours des
lagunes de finition. Aussi, certains métaux ont des
rendements R d’environ 50 % (Cr, Cu, Zn, Cd, Pb,
U) probablement par adsorption par les MES ou par
les algues (phytoplancton). En revanche, les 20 autres
micropolluants quantifiés en entrée sont peu éliminés
(R, <30 %), malgré le long temps de séjour appliqué.
En effet, certains de ces micropolluants (ex.: pour
carbamazépine, diuron et AMPA) sont trés lentement
phototransformables (c’est-a-dire un temps de demi-vie
de 300 2 600 h). L'élimination de certains médicaments
a également été rapportée par SCHUEHMACHER
et coll. [2013] pour un temps de séjour élevé (procédé
Libellule, temps de séjour hydraulique de 38 jours).
Néanmoins, dans ce type de systéme, il est indispen-
sable d'appliquer une bonne exposition de la colonne

TSM numéro 3 - 2015 - 110° année 61



ique

domesti

on

lluants en station d'épurat

icropo

tiondem

imina

Lél

= = = 9 6¥ 120 € [ L) - - - - augiony4
= 01> - 9 144 £9'0 € 47 £9°0 = 01> = - augyiueson|4
- o> | - Jo| - | o> TR = - - | o1 - - auguueION|(y+Ha)ozusg | &
-1 - 1 - 9 | 15 g'e £ 2 £e £g 8e - . - - augiyiueLaUd
= 01> = £ 0g 6L 0 = 01> = 01> = - augpeydey
- - - 9 L€ 29 € L8 LLL awdoygwi |
= 4 = 9 9l 6'91 € 06 69 wedazeig
Gl 4314 9 9 798 ¢ € e <0F auldgzewequen
L ese | 88 [9 | sv | 89l € 6L | 668 9BUg40|910
9 IS | | 44 9 9 €899 ¥ F GLG 10]ejog E
9 gl Syl v 28 162 |ojoueidoud m
A L't € 80k 19t aulAWoIyIX0Y m
9 W el € Pl Gclh 9]0ZeX0l9WeRYNg | &
9 9 9g ¥ €9 S08 |ojougly
g | 2 | w0z v 1| ssl lojoidota
9 . G¢ | 68§ g | St Eve augjoidng|
9 161 c0ES 0 = 01> |owelgoeled
9 A 1'e ¥ | 0¢ £l (A) wnipeuep
9 ] g0l v el g'9 (1) wnun
9 5 8'06 v | el gel (g) a10g
9 | & | g% voo8e | ¥l (09) 1eq0Y
9 9 L'y ¥ 8 080 (sy) aasiy
9 €e £p'0 ¥ 29 §'e (o) sugpaAlop
| 2% 9 8 0'8 v EL | 6L (IN) 12%9IN
L 9 9 | 4 | 29 v 2 | 218 EN::_NW
= | L8 9 | ¥92 P9 | el (eg) wnheg | £
Zzk 90 | e [9 L | 0z € 28 | 200 (p9) wniwpeg
Ge LE0 Iy 0 - 01> ¥ Bb 0€'0 (n) wnuein
¢l 12'0 8 € 86 8L'0 ¥ e 6€'0 810 (ad) quoid
o v [N o s 9'y v | 91 I'se (11) Bueyy
4 1g 1S |9 ¢ 9'el p 02 | ¥e 601 (n9) a1ang
1]} . 1E0 €8 9 . 8 £F'0 ¥ . L Al £r'0 (1) awoiyn
S £2'0 - 0 - 01> - € e | 620 2’0 - - (ug) urer3
(/61 ue (1/6r ua (7/6 ua i (7/60
(%)  xnepw o () | xmEBW u (%) xmepw moe | ixe 2Womdound | (%) | ugxnejow  (ydsoydsp) - (pumugp)
4a “Vbu) A9 “V/6u) A | /6y | uogieyn apj0az ua “/6u) apedy BIET I
‘Ko mmn KON | (o) my ‘Row aib1y ‘fow
a@hwﬂhruu egnua,p aanua,p — o_.:uw_au. h__“_au _— sjuenjjodoJoiN
UORELLSOU0? Nea uo1jeljuaauoy nea UoneRuasuoy UORERUBIU0Y
uoljuy ap saunben 9s8s04 (sejoid) sjueqiospe xneu2jew ap sjuJeb H4 S|2UUOJUIAUOD HY

TSM numéro 3 - 2015 - 110 année

62



(2p2d0ad Jed sasAjeue suojljuRYI? 9 B Z) aJlejuaw|dwied Juawajiel) ua jisusixa adAy
ap sapado4d jdas Jnod 9243Ua,p XNea $3) SUEP SIUEN]I0OIDIW UD (AD UOIIBLIBA 3P JUSIDIHD02 13 YO SAIIR]IJ 92UIIHIP ‘SUUSAOW) SIINOSSIP SUOIIEIIUSIUOD 33 (MY) UOIIBUIWIS P SIUSWapUaY ‘Al heajqe]

.:% nﬂa sjougudiiie : dMy | senbioAoA|od senbijewole seingresipAy : 4yH ‘eyiuenb g1 e juenjodoiojw 8] enb sio} 8p SIqLUOU : U { [BJUOZHOL JUSWS|Noog B aijjy : H ‘eunuenb uou : 7 > {gsAfeue uou uenjjodoiolw : "e'u
]
gz
]
L 0 i
g ¢ [ Gouug uaig som) % 06 < [N | (ewwng vorn) o o5z oz [ | (ouiwnowowenened) o 02v0e || | (pung nad) % 0c> [
,m - MY Sjuawapual s3] Jnod 1najnoa sapo)
o wu
e 8 Gl 0o - 01> ~ TU| - 9¢ 081 sjesoydA|n
m 3 [ 0599 14 8L 008 = & 085 ¥ YdINY al
o w - 01> = 0 = 01> - € 9g = 01> = = uoinjoidos| m..
o
W 3 s 1 L I 5' - [ 8| o8 Z'l ¥s 4 suiZeLs | &
£ - o> - |§ & | 0§ - | & [ 1 2% auizesy
EE % 18 s w | 8T £ o0l 01> - - uoIng
~Q
= m ¥9 ELE 9 6} G'er € 6 610 | St 14 (dN-¥) siougydjfuon
o
g : ; (031dN-) are1ixoud
m. m 6L 1148 ¥ 6 0'8¢g I Gl G'eel 29 9 ouow |ougydjfuop
0o - | 01> ¢ 0 0'ee € 92 68 (d0+-¥) lougydifyo0-pa-p
e A 29 9 le 0‘oe € Le 0'6¢ (dd) 1ougydifing-piaz-y m
o I S ] SR il
= (931dN-¥) anbngoe
=3 68 99z G1 9 Gz el | £ 12 80L | fxougydjfuou-p apioy
=
5] ’ (032dN-¥)
b= 8 acl 05 14 12 GLe A 8 ¥l arelAxoaip (ouaydiAuoN
m - B - 0 - 01> 1 - - - - augufd(a)ozuag
& - - - |9 09 | 020 0| - - - - | sugydooydeu-ozusg |'g
- - - 9 £e 620 £ Ly - - - auglAugyduy + auasiuyn
= = = 9 1L 100 0 = - - , - augoeIyjue(e)ozuag -
- - - 9 4 28'0 BU | gl - - - augiydeugoy [
= = = L = oo BU | ¢ - - - aug|fydeugay
- - - |9 25 G¥'0 g€ [y - . - | - . augydojyjozuaqlq
= = = 9 0g 28'0 e 6€ = = = auaIfd
- 01> i 9 57 150 [4 54" 01> = - augoRIyIUY
(7/6r1 ua (7/6r ua (7/6r ua a9s (7/6r
(%) | xnepguw o | () | xnejpw g (%) xmepw o omoe o @Wjomdound | (%) | usxnew  (ydsoydap) - (Jumudp)
ya ‘6w . A /Bu) AD | ‘U/6u) | uogreyn i ajj03z 4a “7/Bu) apedy siaineln
“fo Rﬂ KON | (5) my fow . fow
G=v . ‘ =u) : sjuenjjodosoin
834ua,p nea nea :ﬂm...ﬁﬂuu:au nea :ﬂm_.w_ﬁ._._uu:au (%) M e9.que,p nea (%)
uoIBIJUAIU0Y ; : UO[jBIJUAIU0Y
uojjuly @p saunber 9ss04 (sejoqid) sjueqiospe xneu2jew ap sjuieb Hda S|2UUO|JUSAUO0D HY

63

TSM numéro 3 - 2015 - 110° année



L élimination de micropolluants en station d'épuration domestique

d’eau a la lumiere solaire, ce qui nécessite le controle

du développement des végétaux.

Conclusions

Cet article synthétise les connaissances relatives a
l'élimination des micropolluants par les procédés
extensifs construits en zone rurale ou périurbaine en
France acquises lors de deux projets de recherche
nationaux. En traitement secondaire, les procédés
étudiés ont éliminé la moitié des micropolluants
quantifiés en entrée, soit par adsorption, soit par
biodégradation (17 micropolluants éliminés a plus
de 70 %, dont quatre a plus de 90 %). Des valeurs de
rendements similaires caractérisent les trois procédés
de disques biologiques + LCSPR, de lit bactérien
+ LCSPR ou de FPRV ; ces valeurs sont comparables a
celles des boues activées a aération prolongée. En ré-
sumé, la moitié des rendements obtenus sont supé-
rieurs a 70 % deés lors qu'un traitement biologique
avec nitrification et une élimination des matieres en
suspension sont appliqués. L'élimination est plus
élevée par le procédé lagunage + FPRV (> 70%) pour
quelques micropolluants phototransformables par
rayonnement solaire. Elle est plus faible par le FPRV
pour quelques autres micropolluants adsorbables en
raison de la concentration en MES de l'effluent.

En traitement complémentaire, nous avons montré
que les filtres horizontaux garnis de graviers ou
d'apatite, ainsi que le fossé (temps de séjour de
10 min), réalisent une élimination tres faible (< 30 %)
des micropolluants étudiés. Les lagunes de finition
ont éliminé partiellement (rendements d'environ
50 %) quelques micropolluants organiques par
phototransformation associée au temps de séjour
élevé. L'utilisation d'argile expansée ou de la zéolite

(clinoptilolite) en filtre horizontal permet d'éliminer
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Quels micropolluants peut-on éliminer par les procédés extensifs de traitement des eaux

usées domestiques ?

Cet article documente l'élimination de 59 micro-
polluants (16 métaux et 43 micropolluants orga-
niques) par différents procédés de traitement ex-
tensifs, construits en traitement secondaire ou en
traitement complémentaire. Les eaux brutes et
traitées de cinq stations de traitement des eaux
usées des zones rurales ou périurbaines ont été
étudiées par temps sec a l'aide d'échantillons pré-
levés avec du matériel spécifique. Des méthodes
analytiques validées ont été mises en ceuvre, avec de
faibles limites de quantification (c'est-a-dire proches
du nanogramme par litre] et des incertitudes mai-
trisées. En traitement secondaire, la moitié des
rendements obtenus sont supérieurs a 70 % dés lors
qu'un traitement biologique avec nitrification et une
élimination des matiéres en suspension sont appli-
qués. Les valeurs de rendements obtenues pour les
différents procédés extensifs étudiés sont voisines de
celles déterminées pour les boues activées a aération
prolongée. En ce qui concerne les traitements complé-

mentaires, les deux procédés extensifs classiques
(filtres horizontaux a gravier ou apatite] étudiés, ainsi
que le fossé [temps de séjour de 10 min), ont une
contribution trés faible dans le traitement des micro-
polluants réfractaires aux traitements secondaires.
L'élimination de ces micropolluants nécessite des
procédés spécifiques avec des temps de séjour élevés
pour mobiliser la photodégradation naturelle, ou avec
['utilisation de matériaux adsorbants. L'argile expan-
sée est efficace a faibles niveaux de concentration,
tandis que celle de la zéolite clinoptilolite s'avere inté-
ressante lorsque les micropolluants sont présents a
fortes concentrations. Malgré leur faible co(t d'achat,
mais du fait du temps de séjour élevé nécessaire et de
la capacité d'adsorption assez faible, le calcul technico-
économiqgue reste favorable au charbon actif en grain
pour une utilisation de tels matériaux dans des filtres
horizontaux. Nos futures recherches visent a étudier
les processus impliqués pour lélimination des micro-
polluants dans les zones de rejet végétalisées.
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J.-M. CHOUBERT, C. CRETOLLIER, A. TAHAR, H. BUDZINSKI, M. ESPERANZA, L. DHERRET,
K. LE MENACH, N. NOYON, C. MIEGE, M. COQUERY

What removal efficiency of micropollutants can be expected
with extensive wastewater treatment plants?

This paper deals with the removal of 59 micropol-
lutants (16 metals and 43 organics substances)
from wastewater by several extensive treatment
processes built at secondary stage or tertiary
stage for treatment. Raw and treated wastewater
of 5 wastewater treatment plants located in rural
or peri-urban areas were studied under dry
weather conditions and using specific sampling
collection material. Several validated analytical
methods were used and reached very low limits
of quantification and limited uncertainties. Our
results demonstrated that about half of the studied
micropollutants were removed from wastewaters
(> 70%) if nitrification is set-up in the treatment
process together with good elimination of sus-
pended solids content in the treated water.
Removal efficiencies for different extensive treat-
ment processes were similar to those determined

for nitrifying/denitrifying activated sludge process.
The conventional extensive processes [(horizontal
filters with gravels or apatite] used at tertiary
stage had very low contribution in the removal of
refractory micropollutants. The removal of refrac-
tory micropollutants would require high hydraulic
retention time to involve photodegradation from
solar radiation, or the use of alternative adsorbing
materials. Expanded clay is efficient at low concen-
tration level, or clinoptilolite zeolite for micropol-
lutants with higher concentration in the effluents.
Despite the low cost of such materials, given their
limited removal capacity and the need to use a
high hydraulic retention time, the economical
solution seems to be still in favour of granular
activated carbon. Our future research work aims
at determining and explaining micropollutants
removal efficiencies for planted discharge areas.
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