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Introduction

Les procédés secondaires des stations de traitement
des eaux usées (STEU) ont une bonne efficacité glo-
bale pour I'élimination des micropolluants bien qu'ils
n'aient pas été concus dans ce but [COQUERY et al.,
2011] : de nombreuses substances sont éliminées de
la file eau, mais une grande partie de ces micro-
polluants s'accumule dans les boues. Environ 60 %
des 127 substances prioritaires et émergentes ana-
lysées dans le cadre du projet Amperes* ont été quan-
tifiées dans les échantillons de boue, dont 40 % a une
concentration supérieure a 0,1 mg/kg de matiere
seche (MS) [COQUERY et al., 2011]. Cependant, a
I'heure actuelle, seuls quelques métaux font 'objet
d'une réglementation européenne avec la directive
86/278/CEE relative a I'épandage des boues. Les
concentrations en polychlorobiphényles (PCB) et en
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP)
dans les boues sont réglementées en France par
l'arrété du 8 janvier 1998 fixant les prescriptions
techniques applicables aux épandages des boues sur
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‘ 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).

les sols agricoles [ARRETE du 8 janvier 1998]. Cette
présence confirmée des micropolluants dans les
boues démontre 'importance d’étudier le devenir de
ces substances a travers les procédés de traitement
des boues. Que deviennent-elles lorsque les boues
sont traitées par un traitement thermique (séchage)
ou un traitement biologique (digestion anaérobie,
compostage, lit de séchage) ? Comment suivre un lot
de boue a travers ces procédés ? Comment obtenir un

échantillon représentatif ?

Le présent document présente les résultats de rende-
ments d'élimination de micropolluants pour neuf
installations de traitement des boues avec neuf
procédés communément utilisés en France, en men-
tionnant précisément les conditions de fonction-
nement et les concentrations mesurées dans les boues
brutes, les boues traitées, les condensats ainsi que
les supports carbonés ajoutés pour le compostage
(déchets verts et refus de criblage). Lévaluation de
cette diversité de procédés de traitement des boues
permet d’'appréhender le role de certains processus
vis-a-vis des micropolluants hydrophobes, dont celui
de la volatilisation (lors du chauffage) et de la bio-
dégradation (selon aération, temps de séjour). Ce
document présente également les méthodes d’'échan-
tillonnage, d’analyses chimiques et de traitement des
données qui ont permis d'évaluer de facon robuste
les concentrations et les rendements d'élimination

des micropolluants par les procédés de traitement des
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boues étudiés. Les résultats ont été obtenus sur des
installations en grandeur réelle.

Les micropolluants analysés dans cette étude ont été
choisis selon leur occurrence dans les boues de STEU
[COQUERY et al., 2011 ; MARTIN-RUEL et al., 2012],
leurs propriétés physico-chimiques (substances
adsorbables), leur toxicité et la législation ; mais aussi
selon leurs limites de quantification (LQ) et la dispo-
nibilité de techniques analytiques fiables. Nous
présentons des résultats de rendements d'élimination
pour 79 substances. Les familles choisies sont les
métaux (14), les hormones (5), les HAP (19), les
alkylphénols (6), les PCB (8), les polybromodi-
phényléthers (PBDE) (18) et une dizaine d’autres
substances (muscs, phtalates, bisphénol A...).

1. Etat des lieux des concentrations en
micropolluants dans les boues retrouvées
dans la litterature

Afin de sélectionner les substances a analyser dans
les échantillons de boues, une revue bibliographique
a été effectuée [BESNAULT et MARTIN, 2011].
Parmi les substances analysées dans le cadre de ce
projet, les substances trouvées aux plus fortes
concentrations dans les boues sont les métaux (jus-
qu'a une centaine de mg/kg MS), les alkylphénols et
le di(2-éthylhexyl)phtalate (DEHP) (une cinquan-
taine de mg/kg MS).

Les HAP, les PBDE, les PCB, le benzothiazole et les or-
ganoétains sont généralement trouvés a des teneurs
entre 0,1 et 1 mg/kg MS. Les hormones sont trouvées
dans les boues a de tres faibles teneurs (de I'ordre du
ng/kg MS, voire du ng/kg MS).

1.1. Métaux

La contamination de la boue par des métaux peut
avoir de nombreuses origines, humaines ou natu-
relles, comme la combustion d’énergie fossile, I'agri-
culture, les activités industrielles, le ruissellement
sur les zones urbanisées, mais aussi les volcans ou
I'érosion.

Dans le cadre du projet Amperes, les teneurs en
meétaux et autres micropolluants ont été mesurées
dans les boues de 17 stations de traitement des eaux
usées (STEU) en France [COQUERY et al., 2011]. Les
métaux définis comme substances prioritaires par la

directive cadre sur I'eau (DCE) [CE, 2013] ont été
retrouvés dans les boues a des concentrations infé-
rieures a 10 mg/kg MS pour le cadmium et le mercure
et entre 10 et 100 mg/kg MS pour le nickel et le
plomb. Aux Etats-Unis, dans la Targeted National
Sewage Sludge Survey [EPA, 2009], le cadmium a été
retrouvé entre 0,21 et 11,8 mg/kg MS, le mercure
entre 0,17 et 8,3 mg/kg MS, le plomb entre 5,81 et
450 mg/kg MS et enfin le nickel entre 7,44 et
526 mg/kg MS. Pour les autres métaux pertinents, les
teneurs moyennes relevées sont inférieures a
100 mg/kg MS pour le Mn et le Cr, 300 mg/kg pour
le Cu et le Fe et 1000 mg/kg MS pour le Zn. Ces
ordres de grandeurs de concentrations sont cohérents
avec les résultats obtenus par MAILLER et coll.
[2014]. Ces concentrations trouvées dans les boues
sont inférieures aux valeurs limites de concentrations
en métaux lourds dans les boues destinées a l'utilisa-
tion en agriculture fixées par la directive boue du
12 juin 1986 [CE, 1986].

1.2. Hydrocarbures aromatiques polycycliques
(HAP)

Les HAP sont des sous-produits d'une combustion
incomplete. Ils peuvent étre d’origine naturelle ou
anthropique. A cause de leur nature hydrophobe, la
plupart des HAP s'adsorbent sur les particules du sol
et les sédiments. 1ls sont par conséquent largement
distribués a différents niveaux dans les sols, les
sédiments et les boues d’épuration [MO et al., 2001 ;
JINRIES et al., 2000].

Les HAP sont classés selon leur nombre de cycles en
HAP légers (jusqu’a trois cycles) et HAP lourds (plus
de trois cycles) et ont différentes caractéristiques
physico-chimiques et toxicologiques. A I'exception
du naphtaléne, ils sont trés hydrophobes et leur
solubilité dans I'eau est faible. Leurs coefficients de
partition octanol-eau (Kow) sont relativement élevés,
confirmant leur important potentiel d’adsorption sur
des particules en suspension dans l'eau (log Kow > 4,
excepté pour le naphtaléne et 'acénaphtéene avec un
log Kow > 3,3) [INERIS, 2005]. Les HAP lourds ont
tendance a étre plus facilement adsorbés sur les
solides en suspension tandis que les HAP légers ont
une capacité d’'adsorption plus faible sur la matrice
organique [TRABLY et al., 2003].
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Les HAP réglementés par la DCE [CE, 2013] ont été
retrouvés tres fréquemment dans les boues du projet
Amperes (fréquence de quantification supérieure a
30 %, excepté pour I'anthracéne) a des concen-
trations allant de 0,001 a 1 mg/kg MS. Les concen-
trations en six HAP retrouvées dans plusieurs échan-
tillons de boues de la région parisienne par MAILLER
et coll. [2014] sont globalement plus élevées que
celles retrouvées dans le projet Amperes (entre 0,1 et
1 mg/kg MS). La teneur en HAP dans les boues varie
également selon les pays.

Aux Etats-Unis, le HAP quantifié aux plus fortes
concentrations est le pyréne avec 0,044 a 14 mg/kg
MS dans les boues de I'étude de 'EPA [2009]. En
Corée, l'acénaphténe est le HAP quantifié aux
concentrations les plus faibles dans les boues de six
STEU (0,074 mg/kg MS) tandis que le fluoranthene
a été retrouvé a la concentration la plus élevée
(1,41 mg/kg MS) [JU et al., 2009].

En Chine, deux études dans différentes régions ont
mesuré la somme des teneurs des 16 HAP prioritaires
définis par I'EPA (sauf le naphtaléne). Dans la pro-
vince de Zhejiang, pour les boues de 15 STEU, cette
teneur varie entre 33,23 et 82,04 mg/kg MS [HUA et
al., 2008], tandis que dans la province du Guang-
dong, elle varie entre 25,34 et 69,26 mg/kg MS
[ZENG et al., 2010]. Ces concentrations peuvent
donc excéder les limites de l'arrété du 8 janvier 1998
fixant les prescriptions techniques applicables aux

épandages des boues sur les sols agricoles.

1.3. Polychlorobiphényles (PCB)

Les polychlorobiphényles (PCB) sont des composés
organiques avec un a dix atomes de chlore sur une
molécule de biphényle. Ils ont été largement
employés dans des applications industrielles comme
les fluides hydrauliques, les fluides pour le transfert
de chaleur, les plastifiants ou les retardateurs de
[lammes, a cause de leur stabilité chimique et ther-
mique, de leur faible inflammabilité ainsi que de leur
grande permittivité. Cependant, ils sont trés peu
biodégradables et se sont accumulés dans l'environ-
nement [ABRAMOWICZ, 1990]. Leur toxicité a fait
qu’ils ont été classés comme polluant organique
persistant (POP) et interdits de production par le

Congreés des Etats-Unis en 1979 et la Convention de
Stockholm sur les POP en 2001.

Les concentrations en PCB retrouvées dans les boues
sont généralement faibles (moyenne de 0,19 mg/kg
MS pour la somme des sept PCB indicateurs dans les
boues de 506 STEU [DUCRAY et HUYARD, 2002] ;
< 1 mg/kg MS pour CLARKE et SMITH [2011]);
entre 0,01 et 0,1 mg/kg MS pour six PCB dans des
échantillons de boue de région parisienne [MAILLER
et al., 2014] ; mais la somme de ces composés peut
parfois atteindre des valeurs plus importantes
(3,78 mg/kg MS au maximum pour la somme des
sept PCB, selon DUCRAY et HUYARD [2002]),
qui peuvent dépasser la valeur limite de I'arrété du
8 janvier 1998 fixant les prescriptions techniques
applicables aux épandages des boues sur les sols agri-
coles (0,8 mg/kg MS pour la somme des sept PCB).

1.4. Phtalates

Les phtalates sont des plastifiants utilisés dans de
nombreux produits de consommation courante. Le
DEHP — di(2-éthylhexyl)phtalate — est un des phtalates
les plus courants. Son utilisation comme additif dans
les produits en polychlorure de vinyle (PVC) peut
expliquer sa présence en teneurs élevées dans de
nombreux échantillons de boues. Le DEHP a une
faible solubilité et un coefficient de partition octanol-
eau élevé, ce qui implique une bonne adsorption dans
les boues.

Les teneurs de DEHP dans les boues varient entre
0,5 et 400 mg/kg MS avec une moyenne entre 30 et
60 mg/kg MS dans la plupart des études ayant mesuré
ce composé [DUCRAY et HUYARD, 2002 ; BRIGHT
et HEALEY, 2003 ; CHENG et al., 2000; FAUSER et
al., 2003 ; MARTIN-RUEL et al., 2010; EPA, 2009 ;
MAILLER et al., 2014]. Dans la revue de nombreuses
publications réalisée par CLARKE et SMITH [2011],
tous les auteurs ont rapporté des valeurs maximales
de DEHP dans la boue inférieures 2 400 mg/kg MS,
excepté ABAD et coll. [2005] avec 3514 mg/kg MS.

1.5. Alkylphénols

Les alkylphénols proviennent de l'alkylation des phé-
nols et sont utilisés, par exemple, dans 'industrie
comme additifs dans les carburants ou les lubrifiants.
Ils sont trés lipophiles et persistants et peuvent s'ac-
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cumuler dans les sédiments et les sols. Les alkylphé-
nols retrouvés dans 'environnement proviennent
souvent de la dégradation d’alkylphénols éthoxylates,
utilisés dans de nombreux produits domestiques,
comme détergents ou pour le traitement des surfaces,
qui perdent tres facilement leur groupe éthoxylate.
Les alkylphénols éthoxylates sont généralement
retrouvés en teneurs plus élevées dans la boue brute
(entre 6,5 et 74,7 mg/kg MS en moyenne) que les
alkylphénols (entre 0,7 et 40 mg/kg MS en moyenne)
[GONZALEZ et al., 2010; DUCRAY et HUYARD,
2002 ; BENNIE et al., 1998 ; FAUSER et al., 2003
et MARTIN-RUEL et al., 2010]. Quand les boues
subissent un procédé de traitement, la teneur en
alkylphénols devient supérieure a celle en alkyl-
phénols éthoxylates [GONZALEZ et al., 2010;
MAILLER et al., 2014].

1.6. Hormones

Les hormones stéroidiennes naturelles ainsi que les
hormones synthétiques utilisées notamment pour
la contraception — estrone (E1), 17f-estradiol (E2),
estriol (E3) et 17a-éthinylestradiol (EE2) — arrivent
dans I'environnement principalement par les feces
humaines ou animales [BIRKETT, 2003].

Leurs teneurs moyennes dans les boues sont relati-
vement faibles (quelques pg/kg MS), mais ces sub-
stances, méme en faibles teneurs, peuvent avoir des
effets toxiques, car ce sont des perturbateurs endo-
criniens. E1 et I'E2 ont été retrouvés en teneurs un
peu plus élevées que 'EE2 et 'E3 [EPA, 2009 ; SOU-
LIER et al., 2011 ; TERNES et al., 2002]. MULLER et
coll. [2010] ont trouvé des teneurs de 'ordre du
ng/kg MS pour les quatre hormones. Lestrone peut
étre un produit de dégradation d’autres hormones, en
particulier du 173-estradiol [YU et al., 2007].

1.7. Polybromodiphényléthers (PBDE)

Les polybromodiphényléthers (PBDE) sont des com-
posés organo-bromés utilisés comme retardateurs de
flamme dans de nombreuses applications. Les PBDE
sont classés selon le nombre moyen d'atomes de
brome de la molécule. La famille des PBDE est
composée de 209 substances possibles, qui sont
appelées congéneres. Les PBDE sont hydrophobes et
ont tendance a s'accumuler dans les sédiments.

Ils sont plus ou moins volatils selon leur degré de
bromation. Les PBDE faiblement bromés (un a cing
atomes de brome) sont considérés comme plus
dangereux pour I'environnement, car ils ont une

tendance élevée a la bio-accumulation.

Certains PBDE sont retrouvés systématiquement dans
les boues d’épuration analysées dans différents
pays (décabromodiphényléthane [deBDéthane] et
décabromodiphényléther [décaBDE ou BDE-209])
[RICKLUND et al., 2008]. Les teneurs en décaBDE,
le congénere quantifié en concentrations les plus
¢élevées, sont relativement faibles en Europe, de 2 a
4800 g/kg MS, excepté un cas en Espagne. En
revanche, aux Ftats-Unis les gammes de teneurs sont
de 5 a 100 fois plus élevées (150 a 17 000 pg/kg MS)
[CLARKE et SMITH, 2011 ; EPA, 2009]. Les BDE 47,
99 et 209, qui représentent la majorité des PBDE
trouvés dans les boues, ont des concentrations
variables selon les pays, mais sont généralement
trouvés en plus fortes concentrations dans les boues
des Etats-Unis [CLARKE et al., 2008].

1.8. Autres composés

Les benzothiazoles sont des composés organo-sulfurés
utilisés comme pesticides, herbicides et médicaments.
La molécule la plus simple est le benzothiazole. Le
benzothiazole est un liquide incolore, trés toxique et
récalcitrant. Tres peu d’études existent sur la présence
et le devenir du benzothiazole dans les boues.
MARTIN-RUEL et coll. [2010] ont trouvé une teneur
moyenne de 0,18 mg/kg de MS dans les boues de
17 STEU en France.

Les pesticides ne sont pas fréquemment quantifiés
dans les boues, excepté le diuron, I'alachlore et
l'aldrine, qui ont été retrouvés a des teneurs
moyennes entre 0,1 et 1 mg/kg de MS dans les boues
de 17 STEU francaises [COQUERY et al., 2011].
D’autres pesticides, comme le chlorfenvinphos ou
I'endosulfan (plutét apolaires), ont été retrouvés dans
certains échantillons de boues, mais généralement a
des teneurs inférieures a 0,1 mg/kg MS [COQUERY
etal, 2011].

Peu de données existent sur la présence de produits
pharmaceutiques dans les boues. La plupart sont
polaires et ne s'accumulent pas naturellement dans
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les boues; en effet, quand ils sont analysés, ils sont
généralement trouvés a de faibles teneurs. Cepen-
dant, des teneurs supérieures a 0,1 mg/kg MS ont été
trouvées pour la fluoxétine, le paracétamol, le pro-
panolol et 'amitriptyline dans les boues du projet
Amperes [SOULIER et al., 2011]. Létude de 'EPA
[2009] a mesuré plus de 70 produits pharmaceu-
tiques dans les boues et trouvé des teneurs faibles
pour la plupart des substances, comme la trimétho-
prime (0,012-0,2 mg/kg MS) ou la clarithromycine
(0,0087-0,62 mg/kg MS). En revanche, quelques
autres substances ont été retrouvées a des teneurs
plus élevées, comme la carbamazépine (0,009 a
6,03 mg/kg MS) ou la cimétidine (0,004 4 8,33 mg/kg MS).
Les muscs, utilisés en parfumerie et soins, sont lipo-
philes et ont des ratios de biodégradation faibles
[SHEK et al., 2008]. Les teneurs de muscs dans les
boues sont variables selon le composé. Dans des
boues de Hong-Kong, le galaxolide a été retrouvé a
30 mg/kg MS tandis que seulement 0,11 mg/kg ont
été mesurés pour le phantolide [SHEK et al., 2008].
GUO et coll. [2010] ont mesuré des muscs dans des
boues coréennes et ils ont calculé le pourcentage des
divers muscs dans les boues de différents pays, confir-
mant que le galaxolide est le musc retrouvé en plus
grandes proportions.

De nombreuses études existent donc dans la littéra-
ture sur les concentrations en micropolluants trou-
vées dans les boues de STEU. Néanmoins, elles ne
différencient pas souvent les boues avant ou aprées
traitement. Il existe tres peu de résultats disponibles
sur le devenir des micropolluants a travers les procé-
dés de traitement des boues obtenus grace a un suivi
des installations de traitement des boues et a des
bilans matieres. C'est pourquoi nous nous sommes

attelés a cet aspect dans le projet Armistig®’.

2. Materiel et méthodes

Les analyses de micropolluants ont été réalisées par
trois laboratoires reconnus pour les performances

de leurs techniques analytiques dans les matrices

* 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 1 et
Suez-Environnement [http://armistiq.irstea.fr/armistig).

chargées du domaine de I'assainissement. Les métaux
et les hormones ont été analysés au laboratoire LAMA
d’Irstea Lyon-Villeurbanne. Les HAP, AKP, PCB et
PBDE ont été analysés par le laboratoire EPOC-LPTC
de 'université Bordeaux 1. Enfin, les autres sub-
stances ont été analysées par le laboratoire d’analyse

PAS du Cirsee Suez Environnement au Pecq.

Apres prélevement sur site, les échantillons de boues
sont centrifugés (pour les boues liquides), congelés,
lyophilisés et broyés. Les échantillons de boues
lyophilisés permettent de quantifier la concentration
en micropolluants dans la boue (exprimée en pg/kg
MS, sauf métaux en mg/kg MS).

Les techniques de préparation, d’extraction et d’ana-
lyse et les limites de quantification (LQ) pour chaque
famille de substances sont présentées de facon
concise dans le tableau I. Huit méthodes analytiques
ont été appliquées pour les analyses de ces micro-
polluants, dont une extraction en phase solide, ou
assistée par micro-ondes, suivie de GC-MS (chroma-
tographie gazeuse couplée a la spectrométrie de
masse) ou LC-MS/MS (chromatographie liquide
couplée a la spectrométrie de masse) pour les
composés organiques; et 'ICP-MS (spectrométrie de
masse a plasma a couplage inductif) aprés minérali-
sation acide (eau régale) assistée par micro-ondes
pour les métaux et 'AAS (spectrométrie d'absorption
atomique) apreés préconcentration sur piege d’or,
directe et automatisée, pour le mercure.

Les performances des méthodes d’analyses ont été
évaluées et validées en termes de LQ, rendement
d'extraction pour les substances organiques, répétabi-
lité et reproductibilité.

Au total, 79 micropolluants (tableau I) ont été analysés
dans les échantillons de boue, de refus de criblage, de
déchet vert et de condensat.

2.1. Procédés de traitement des boues étudiés

Le tableau IT rassemble les caractéristiques de tous les
procédés de traitement des boues étudiés et décrit les
échantillons prélevés pour chaque installation
étudiée.

Les prélevements ont été faits sur des installations
grandeur réelle, sur une durée compatible avec la
durée du traitement.
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Limites de
Familles Substaneos Préparation/Extraction quantification (LQ)
de substances + techniques analytiques pg/kg MS (sauf
métaux mg/kg MS)
Métaux . Aluminium, titane, chrome, manganése, fer, Min.MO 001267
(14) nickel, cuivre, zinc, arsenic, sélénium, argent, +ICP-MS
cadmium, plomb, mercure (sauf Hg, AAS automatisé)
Hormones 17p-estradiol, 17a-6thinylestradiol, estriol, )
) | 17a-estradiol, estrone ASE/SPE+ HPLC-MS/MS 1230
Naphtaléne, dibenzothiophéne,
phénanthréne, anthracéne, acénaphtyléne,
Hydrocarbures acénaphténet;!Iut_)réneélﬂuq:anthéne, pyrene,
aromatiques benzo(a)anthracéne, chrysene ASE/SPE ou EMO .
polycycliques (HAP) + triphényléne, 2,1 benzo-naphtothiophéne, +GC-MS 33410
19 benzo(b+j+k)fluoranthéne, benzo(e)pyréne,
(19) benzo(a)pyréne, péryléne, indéno(c-
d)pyréne, dibenzo(a,h+a,c)anthracéne,
benzo(g,h,ipéryléne
4-nonylphénol monoéthoxylate,
Alkylphénol:
(Ax;)p e 4-nonylphénol diéthoxylate, acide SPE/EMO 10450
6 4-nonylphénoxyacétique, 4-nonylphénol, +HPLC-MS/MS ou GC-MS
© . 4-tert-octylphénol, 4-tert-butylphénol
Polychlorobiphényles CB 50+28,CB 52,CB 101,CB 118, EMO 05
(PCB) (8) | CB153,GB 138,CB 180 +BGC-MS/GC-ED ’
. | BDE 7,BDE 15, BDE 17, BDE 28, BDE 47,
r:;‘l’]b;)""“’d'p"é“"ém“ BDE 49 +71, BDE 66, BDE 71, BDE 85, BDE 99 EMO -
(18) BDE 100, BDE 153, BDE 154, BDE 183, +GC-MS :
BDE 206, BDE 207, BDE 208, BDE 209
Benzothiazole, tert-butylphénol, galaxolide,
Autres tonalide, dibutylphtalate, i 5
© pentachlorophénol, triclosan, DEHP, ARRIAPE-GLMS 2lrashio
bisphénol A

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

Tableau I. Micropolluants analysés, méthodes analytiques et limites de quantification (LQ)

Ces procédés ont été choisis parce qu'ils sont repré-
sentatifs des procédés de traitement des boues fré-
quemment employés en France et qu'ils mettent en
place une grande variété de mécanismes (biodégra-
dation aérobie ou anaérobie, volatilisation...). Les
installations ont été choisies car elles avaient un fonc-
tionnement normal et des caractéristiques variées
(deux types de sécheurs thermiques, trois types de
compostage, deux lits de séchage plantés de roseaux
avec différentes fréquences d’alimentation et de
repos).

2.2. Echantillonnage et conditionnement

Comment faire un bilan sur une installation de traite-
ment des boues, comment prélever un échantillon re-

présentatif ?

Les précautions de terrain nécessaires pour le dosage
des substances organiques prioritaires et émergentes
empéchent l'utilisation de matériel classique (en plas-
tique notamment), afin d’éviter une contamination.
Des que cela a été possible, du matériel en verre et en
Téflon a été utilisé pour les prélevements. Pour les
flacons de boues dédiées a 'analyse des métaux et
pour les parameétres majeurs (matiére seche, matieres
volatiles) des flacons en plastique classiques ont été
utilisés. Pour les autres micropolluants, pour des rai-
sons de commodité de remplissage des flacons avec
de la boue pateuse, la solution retenue a été dutiliser
des barquettes en aluminium.

Lobjectif des essais étant de suivre un lot de boue,
pour toutes les installations pour lesquelles cela a été
possible, les prélevements de boue ont été effectués
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Le développement de méthodes d'analyse des
micropolluants dans les boues et leur application
en routine est particulierement complexe, pour
diverses raisons.

Les échantillons de boues, parce que solides, né-
cessitent une préparation longue et contraignante
avec des étapes de lyophilisation, broyage et homo-
généisation. La lyophilisation est incompatible avec
l'analyse des micropolluants volatils (non analysés
dans cette étude] et peut entrainer des pertes
des micropolluants partiellement volatils. Si l'on
souhaite analyser les micropolluants volatils, il
convient de travailler sur des boues humides.

Par rapport a des échantillons d'eaux, il est néces-
saire pour les micropolluants organiques de mettre
en ceuvre des techniques supplémentaires permet-
tant l'extraction de la phase boue solide vers une
phase liquide (un solvant organique). Ces tech-
nigues peuvent étre 'extraction assistée par micro-
ondes [sous forte température et un champ micro-
onde] ou 'extraction accélérée par solvant (sous
forte température et forte pression).

Par ailleurs, les boues sont des matrices beaucoup
plus riches en matiére organique que les eaux
usées et les eaux de riviére. Les extractions par
solvants organiques, mentionnées ci-dessus, ne

Le challenge de l'analyse des micropolluants organiques dans les boues

sont pas sélectives. Elles ne permettent pas
d'éliminer cette matiére organique qui interfere et
perturbe Uidentification et la quantification des
micropolluants organiques et entraine U'encras-
sement des instruments analytiques (avec la né-
cessité d’'une maintenance plus fréquente). Pour
cette raison, une, voire plusieurs étapes de puri-
fication particuliéerement poussées des extraits
de boue sont nécessaires avant analyse chromato-
graphique.

Ces interférents organiques sont les principaux res-
ponsables des « effets matrice » observés lors de
l'analyse des micropolluants organiques par les
techniques chromatographiques. Les effets ma-
trices peuvent entrainer des faux positifs lidentifi-
cation et quantification d'un micropolluant non preé-
sent dans la boue) ou faux négatifs (présence mas-
quée d'un micropolluant dans la boue). Ces effets
matrice peuvent aussi biaiser la quantification des
micropolluants, avec une surévaluation ou une
sous-évaluation des concentrations mesurées. Un
exemple d’effet matrice est illustré sur la figure 7 :
lors de l'analyse des alkylphénols, le signal des tra-
ceurs internes p-n NP C13 et d8 (voir ci-aprés), ana-
lysés par HPLC-MS/MS, est atténué dans un extrait
de boue par rapport a un extrait de sable (peu riche
en matiére organique).

- - = 33
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Figure 1. Illustration d’une perte de signal lors de l'analyse des alkylphénols pour les traceurs internes p-n NP C13 et d8, en spec-
trométrie de masse couplée i la chromatographie en phase liquide : A) analyse d’un extrait de sable; B] analyse d’un extrait de

boue de station d’épuration
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T i Réalisation des
emps de ; prélévements
lnstall_ation Procédé séjour de Caractéristiques Echantillons .
étudiée ia hous Equipe (périodes
d’intervention)
Séchourhatte Sécheur & palette indirect, a 120 °C 2 boues d'entrée, Cirsee
As températ 5h Capacité de traitement 15000 t/an, boves 2 boues séchées, -
emparature en provenance de 15 STEU différentes 1 condensat (juin2010)
Sécheur a bande direct, T° 72 °C 2 boues d'entrée, )
Bs Seécheur basse 18h Capacité de traiternent 180000 tan, boues 2 boues séchées Cirsee
température ! en provenance d'une STEU urbaine de '
p 8 milione EH 1 condensat (septembre 2010)
Cs Séchage 28 jours —_— IS:IT(:? Hélia:'tis — 6 échantillons de boue Cirsee
solaire e o0 £ el ¢ | 21,5,8,13,21 et 27 (mai ajuin 2011)
Boue flottée (3 éch.),
Digestion _ T°35-37 °C boue digérée (3 éch.), Cirsee
Ds anaérobie (DA) 20 jours Traitement des boues d'une STEU de 1 condensat de biogaz, février 2011
110000 EH urbaine 2 retours en téte aprés (février )
centrifugation
) 5 boues, mélanges ou
Es Compostage 1 mois T:gnmetl]sofsiggfz::;g:gs’ compost, 1 refus de Cirsee
tunnels Traitement des houes du site Ds criblage, 1 déchet vert, | (de marsaavril2011)
2 condensats
Casiers semi-fermés ventilés sous 8b "
Compostage _ toiture avec recirculation d’air chaud QUEE, sl ges ol Cirsee
Fs casiers 2 mois Capacité de production de 15000 t/an de compost, 2 refus de (juin 2 aoiit 2011)
compost, boues en provenance de 10 STEU | criblage, 2 condensats |
différentes
Andains en extérieur, non ventilés 4 houes, mélanges ou :
Gs Com go_siage 15 mois Capacité de production de 7300 t de compost, 1 refus de Cirsee
d tian, b d ; b i 2iui
andains compos, 31‘;’”;%%?592?;3%”3"66 e crlb!age, 1 déchet vert (ma| ajuin 201 2)
Lﬁsldelsécgage Filiére 2 8 cellules. 1 cellule étudiée, 1 Pfé'fvem;"tf en Irstea
plantés de alimentée 2j, repos 14]. seule verticale, en . )
He roseaux e Boues activées en amont, capacité milieu et fond de it (décembre 2010 ;
(LSPR) nominale 3000 EH, réseau séparatif (4 éch) septembre 2012)
. . Filiere 4 8 cellules. 1 cellule étudiée, Prélavements en
L ‘f:nsécgzge alimentée 2 semaines, 3 verticales, en milieu et Irstea
Is pruseaux 10 ans . rrepos 14 szmame{s. ) fond de lit. Mélange (décembre 2010 ;
as d'alimentation 4 mois, (épandage A
(LSPR) agricole), capacité nominale 13000 EH, des bt_)ues du méme septembre 2012)
réseau unitaire horizon (4 éch.)

Tableau Il. Caractéristiques des procédés de traitement des boues étudiés

sur une boue brute, puis sur le méme lot de boue
apres le temps de séjour de l'installation (de quelques
heures pour le séchage thermique a plusieurs mois
pour le compostage). Quand les temps de séjour
étaient longs dans les installations étudiées, des pré-
levements intermédiaires ont été effectués.

Pour la digestion anaérobie, procédé fonctionnant en
continu, il n'a pas été possible de suivre un lot de
boue. Pour les lits de séchage plantés de roseaux (Hs
et Is), les prélevements ont été réalisés sur les mémes
horizons (milieu et fond), a 21 mois d'intervalle.

Des protocoles d’échantillonnage spécifiques ont été
mis en place.

« Echantillonnage des boues solides et des
boues pateuses

Les prélevements de boues ont été effectués sous
forme d’échantillons ponctuels. Le nombre de préle-
vements ponctuels permettant de reconstituer un
échantillon représentatif du lot de boue suivi a été dé-
terminé grace a la norme 1SO 5667-13 [1SO, 1998].

Cette norme préconise, dans le cas d'un échantillon-
nage de gateau de boue a partir de piles de stockage,
de prélever dans toutes les couches de stockage, et
pas uniquement dans les couches supérieures, un
nombre d’échantillons minimal (nsp) calculé a l'aide
de la formule suivante :
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Les contrdles qualité permettant d’assurer la fiabilité des résultats d’analyses

Pour s'assurer de l'absence de contamination des échantillons lors de l'étape de préparation des échan-
tillons, des « blancs méthode » sont mis en ceuvre réguliérement (une fois par série d'analyse).

Pour controler les effets matrice, ainsi que le bon déroulement du protocole analytique, des traceurs in-
ternes de méthode, deutérés ou marqués au carbone 13 sont utilisés. Ces traceurs sont ajoutés a l'échan-
tillon et subissent les étapes d’extraction, de purification et d’analyse. Les rendements de récupération
de ces traceurs sont suivis et peuvent éventuellement servir a corriger les résultats d’analyse. Dans le
cas ou il n'y a pas de traceur disponible, les échantillons doivent étre dupliqués et dopés avec les micro-
polluants ciblés pour contréler leurs rendements. Pour contréler les effets matrice, les échantillons sont
analysés non dilués et dilués (par 5 et/ou 10] et les résultats sont comparés.

Des controles de solution étalons, préparés indépendamment de la gamme d’étalonnage, sont régulie-
rement analysés pour vérifier la justesse de la droite d'étalonnage ainsi que Uabsence de dérivation pen-
dant la série analytique. Par ailleurs, des blancs de phase mobile sont injectés réguliérement pour contro-
ler tout risque d’effet mémoire.

Comme recommandé dans la décision de la commission européenne [CE, 2002], deux transitions d'io-
nisation sont utilisées pour chaque composé en chromatographie couplée a la spectrométrie de masse,
l'une servant a la quantification et U'autre pour la confirmation.

Enfin, des analyses de matériaux de référence internes ou certifiés sont réalisées régulierement pour
s'assurer de la justesse des résultats rendus et calculer les incertitudes de mesure.

\'4
Ngp =—

7 [arrondi au nombre entier le plus proche]

avec V: volume de la pile de stockage, exprimé en m?.

Il est recommandé que la valeur de n,, se situe entre 4
et 30. En pratique, le nombre d’échantillons ponc-
tuels a été fixé a 10 au minimum.

Sil'échantillonnage est périodique (sortie d'un sé-
cheur, par exemple), un intervalle d’échantillonnage
maximum de ¢ minutes est recommande. Il est cal-

culé a I'aide de la formule suivante :

- 60Q
Gn

avec (Q: masse du lot (en tonnes)

Figure 2. Méthode du quartage appliquée a un compost

G : débit maximal (en tonnes/heure)

n : nombre d’'échantillons L . o
diametre en tenant compte du fait de la forme irrégu-

Les échantillons de boue ont ensuite été mélangés et liere (figure 2). On garde les quarts diamétralement

réduits selon la méthode du quartage décrite dans la
norme ISO 5667-13 [ISO, 1998]. L'échantillon a été
bien mélangé en le mettant en tas sur une surface
plane propre et dure pour former un cone. Ce tas est
ensuite retourné, par exemple a I'aide d’'une pelle mé-
tallique, pour former un nouveau cone et cette opéra-
tion est répétée trois fois. Chaque tas conique doit
étre formé en déposant chaque pelletée de matériau
au sommet du cone de facon a ce que les proportions
qui glissent sur les cotés soient distribuées aussi ré-
gulierement que possible, et que le centre du céne ne
soit pas déplacé. Le tas doit ensuite étre divisé en
quarts, qui doivent étre uniformes en épaisseur et en

opposés et on les remélange. Ce processus est répété
jusqua ce que les deux derniers quarts produisent la
masse d’échantillon nécessaire.

. Echantillonnage des boues liquides

Le calcul du nombre de prélevements ponctuels per-
mettant de reconstituer un échantillon représentatif
du lot de boues suivi est également appliqué. Dans ce
cas, chaque prélevement ponctuel de boue liquide est
effectué avec un bécher en verre placé au bout d’'une
canne de prélevement et transféré dans une bon-
bonne en verre avec une éprouvette en verre afin

d’homogénéiser le mélange. L'échantillon contenu
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dans la bonbonne en verre est mélangé a l'aide d'un
moteur et d'une pale en téflon. Le contenu de la bon-
bonne est transféré dans les flacons pour les analyses
avec une pompe péristaltique connectée a des tuyaux
téflon ou seule la partie de I'écrasement est en sili-
cone. Pendant le conditionnement, une agitation mé-
canique vigoureuse est maintenue afin d’éviter la sé-
dimentation des boues dans la bonbonne [CHOU-
BERT et al., 2009].

¢ Pour les condensats et les retours en téte de
digestion

Des prélevements ponctuels ont été effectués pour les
procédés avec des temps de séjour courts (séchage
thermique et retours en téte de digestion apres cen-
trifugation) selon la méme méthodologie que celle
employée pour les boues liquides. Pour les procédés
avec des temps de séjour plus longs (compostage ca-
siers et tunnels), des préleveurs avec du matériel en
verre et téflon ont été utilisés pour recueillir les
condensats pendant la durée de la campagne. Les dif-
férents prélevements ont été ensuite rassemblés et
mélangés selon la méme méthodologie que celle em-
ployée pour les boues liquides. Pour le compostage
en andain, les lits de séchage plantés de roseaux (a
lair libre) ainsi que le séchage solaire, il n’a pas été
possible de recueillir d’échantillons de condensat. Le
condensat prélevé lors de la digestion anaérobie cor-

respond a du condensat de biogaz.
Comment calculer les rendements ?

Lévaluation de I'élimination des micropolluants par
les procédés de traitement des boues nécessite le cal-
cul des rendements d’élimination (noté Rs), en pre-
nant des précautions particulieres. Nous avons appli-
qué des régles innovantes, qui consistent a prendre
en compte l'incertitude associée a I'analyse et au pré-
levement. Inspirée de CHOUBERT et coll. [2011]
pour les procédés de traitements secondaires, la dé-
marche a été adaptée pour les procédés de traitement
des boues. Nous avons considéré un seuil de concen-
tration égal a dix fois la LQ dans les boues délimitant
deux niveaux d’incertitude sur les concentrations en
micropolluant. Le calcul de rendements d'élimina-
tion n'a pas été effectué lorsque les concentrations
d’entrée et de sortie étaient inférieures a ce seuil, car

l'incertitude de mesure était trop élevée pour donner

une valeur fiable du rendement.

Des bilans matiere ont été réalisés pour déterminer
les flux de micropolluants éliminés entre I'entrée et
la sortie des procédés étudiés, et aboutir au calcul de
rendements d’élimination pour chaque micropol-
luant. Les calculs sont complexes en raison des spéci-
ficités de chaque traitement des boues considéré
(continu, discontinu, avec ajout de structurant sous
forme de déchets verts...), de la variabilité spatiale
de 'accumulation de boues (compostage, lit de sé-
chage), et des incertitudes liées a I'échantillonnage,
au prétraitement des échantillons et a 'analyse. Les
incertitudes associées a la mesure des concentrations
en micropolluants dans une matrice aussi complexe
que la boue peuvent étre trés élevées (jusqu'a 100 %).
De plus, malgré les précautions prises pour prélever
des échantillons représentatifs, le volume des boues
(lots de boue suivis de plusieurs tonnes) ainsi que
I'hétérogéneité de la composition des boues brutes
peuvent également étre des facteurs d'incertitude sur
les rendements calculés. C'est pourquoi, nous avons
choisi d'exprimer les résultats en gammes de rende-
ments, et de ne pas donner de valeurs exactes de ren-
dements. Les rendements sont donc présentés en
gammes de couleurs : orange pour Rs < —30 %, indi-
quant une accumulation dans la boue, gris pour
-30 % < Rs < 30 %, indiquant qu'il ny a pas de chan-
gement significatif de la concentration dans la boue
et bleu pour Rs > 30 % indiquant une réduction de la
concentration en micropolluants dans la boue (éli-

mination).

3. Resultats et discussion

3.1. Concentrations en micropolluants dans
les boues brutes, les boues traitées, les
déchets verts et refus de criblage

Le tableau III présente les valeurs de concentrations
en micropolluants mesurées dans les boues d’entrée
(12 échantillons), les boues traitées (13 échantillons)
et les déchets verts et refus de criblage (six échan-
tillons). Tous les micropolluants ont été quantifiés au
moins une fois dans les échantillons analysés (ex-
cepté le 17a-éthinylestradiol, jamais quantifié). Dans
les boues d’entrée et les boues traitées, la plupart des
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L élimination de micropolluants en station d'épuration domestique

micropolluants ont été quantifiés dans plus de 75 %
des échantillons, excepté les hormones autres que
I'estrone, l'acénaphtylene, les BDE 7, 15, 17 71, 206,
207 et 208, le benzothiazole, le tert-butylphénol, le
pentachlorophénol et le bisphénol A. Les fréquences
de quantification des micropolluants dans les déchets
verts et refus de criblage étaient systématiquement
moins élevées que celles des boues d’entrée et des
boues traitées, excepté en ce qui concerne le sélé-
nium, le manganeése et les HAP. Tous les HAP (ex-
cepté le naphtalene et I'acénaphtyléne) ont été quan-
tifiés dans 100 % des échantillons de déchets verts et
de refus de criblage, alors qu'ils n'ont pas toujours été

quantifiés dans les boues.

Les niveaux de concentrations étaient le plus souvent
comparables entre boues d’entrée et de sortie et ils
sont cohérents avec les concentrations retrouvées
dans la littérature (§ 1). Les concentrations en micro-
polluants dans les déchets verts et refus de criblage,
bien que généralement inférieures a celles trouvées
dans les boues, ne sont pas négligeables. Il est donc
important de prendre en compte les apports en
micropolluants provenant des déchets verts et refus
de criblage pour faire un bilan matiere sur une instal-
lation de compostage. Pour les HAP en particulier,
l'apport dit aux déchets verts et refus de criblage peut
étre plus élevé que celui des boues dans le mélange

final.

3.2. Concentrations dans les condensats
Tous les micropolluants analysés n’ont pas été quan-
tifiés dans les sept échantillons de condensats (sites
As, Bs, Ds, Es, Fs). Le mercure, les hormones, les CB
50+28 et 118, tous les PBDE excepté les BDE 47 et 99
et le pentachlorophénol n'ont jamais été quantifiés
dans les échantillons de condensats. Il est logique que
I'on ne retrouve pas tous les micropolluants analysés
dans les condensats car ceux-ci ont été choisis en
partie pour leur caractere hydrophobe qui leur
confere la propriété d’étre facilement adsorbés dans
les boues. Les gammes de concentrations des micro-
polluants quantifiés dans les condensats sont présentées
dans la figure 3.

3.3. Devenir des micropolluants a travers les
procédés de traitement des boues

Les résultats obtenus sont présentés dans le
tableau IV. Certains micropolluants sont partielle-
ment éliminés lors du traitement des boues (Rs
>30 %), tandis que d’autres ont tendance a s'accu-
muler (Rs < =30 %) :

—aucun des procédés étudiés n’a permis d’éliminer
les métaux, excepté le mercure qui a été partiellement
volatilisé dans le sécheur a haute température. La
conservation des métaux dans les procédés de traite-
ment des boues est un moyen fiable pour vérifier la
pertinence de la méthodologie de prélevement;

- le séchage solaire semble avoir permis une réduc-

tion de la concentration en

hormones dans la boue, méme
Fluoranthéne, Cd, bisphénol A, pyréne, i i -
CB 52, BDE 209, CB 118, pentachTorophénol pphénanthﬁ:ne g sl les C(')n'cemra‘tlon_s en hor

CB153,CB 138 : ke ' Mn, Ti, As, Cu, | | mones étaient tres faibles dans

o I" B‘ triclosan, EbF+BkF+BjF, estrone, Ni, DEHP , o

acénap ;\:) :m;, CB 180, chrysine striphényléne, fluoréne les boues d’entrée ;
4 —le séchage thermique a haute
\ température semble avoir per-

L L 1 1 l L
1 1 1 1 Fg mis une réduction partielle des
0,001 0,01 0,1 10 1 HAP dans les boues, mais le
(ug/V) rendement a fortement varié
Acénaphtene, anthracéne, selon la concentration en HAP
benzo(a)pyréne, benzo(a)anthracene ., .
. g : trée ; les HAP le-
benzo(e)pyréne, benzo(g,h,i)péryléne, Cr, Pb, di- Fe, Zn, Al, Sl BOIREE esl omt ega e.
2,1BNT, dibenzotiophéne, butylphtalate, galaxolide ment été partiellement élimi-
indénol(c,d)pyréne, péryléne, benzothiazole, nés par le lit de séchage planté
5 tert-butylphénol, ; .
DacA+DahA, naphtaléne, C8 101 VP de roseaux fonctionnant a 14
tonalide
semaines de repos;

Figure 3. Gammes de concentrations en micropolluants dans les condensats (en vert, sub-

stances prioritaires de la directive cadre sur U'eau)

— les procédés de traitement

des boues évalués ont tous
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Devenir des micropolluants adsorbables a travers les procédés de traitement des boues

permis une dégradation des nonylphénols mono et
diéthoxylates (en nonylphénols). Une unité de com-
postage et un lit de séchage planté de roseaux (a faible
rythme d'alimentation-repos) ont permis d’éliminer
partiellement le nonylphénol. Seul le séchage ther-
mique a haute température a eu un effet d’élimina-
tion partielle sur I'octylphénol;

— le compostage en casiers et les lits de séchage plan-
tés de roseaux ont été les procédés les plus efficaces
sur DEHP, galaxolide, tonalide, dibutylphtalate et
triclosan. Par contre, le bisphénol A s’est accumulé
dans les boues pour le compostage ;

— les PCB ont été partiellement éliminés par le
séchage solaire, la digestion anaérobie et les lits de
séchage plantés de roseaux;

— le comportement des PBDE était variable selon le
procédé de traitement des boues et leur poids molé-
culaire ;

— le lit de séchage planté de roseaux fonctionnant
sous 2 semaines d'alimentation et 14 semaines de
repos a montré une meilleure efficacité d’élimination
des micropolluants, en raison de l'oxygénation de la
boue, que celui fonctionnant sous 2 jours d’alimen-
tation et 14 jours de repos, qui a moins bien éliminé
les micropolluants en raison d'une faible oxygénation
de la boue.

La figure 4 permet une comparaison globale de tous
les procédés de traitement des boues étudiés. Pour la
plupart des micropolluants (en moyenne, 39 micro-
polluants sur les 65 quantifiés avec un rendement
calculable), 'étape de traitement des boues n’a pas eu
d’effet significatif (rendement entre =30 % et 30 %).
Pour environ 25 % des micropolluants quantifiés avec
un rendement calculable (16 sur 65), on observe une
accumulation a travers le procédé de traitement des
boues (rendement inférieur 2 =30 %). Et c'est seule-
ment pour 15 % des micropolluants quantifiés (10
sur 65) avec un rendement calculable que I'étape de
traitement des boues permettrait une élimination
notable (rendement supérieur a 30 %).

Aucun des procédés de traitement des boues étudiés
dans ce projet n'a permis une élimination de I'en-
semble des micropolluants mesurés dans les boues
brutes. La comparaison des neuf procédés étudiés ne
permet donc pas de les classer selon leur aptitude a
¢liminer les micropolluants adsorbables.

Conclusions

Le devenir des micropolluants a travers neuf procédés
de traitement des boues communément utilisés en
France a été étudié. Létude a porté sur 79 micro-
polluants qui ont été analysés dans 59 échantillons :
boue brute et traitée (séchée, compostée, digérée),
déchets verts, refus de criblage et condensats. Tous
les micropolluants ont été quantifiés au moins
une fois dans les échantillons analysés (excepté le
170-éthinylestradiol, jamais quantifié) grace aux
meéthodes analytiques développées qui ont permis
d’atteindre des limites de quantification basses
malgré la complexité de la matrice boue. Les concen-
trations trouvées dans les boues sont cohérentes avec

les données de la littérature.

Une méthodologie robuste a été développée afin de
calculer des rendements dans les procédés de traite-
ment des boues.

Certains micropolluants sont partiellement éliminés
par les procédés de traitement des boues (exemples :
muscs, HAP légers, alkylphénol éthoxylates, PBDE
de haut poids moléculaire, PCB). Cependant, pour
la plupart d’entre eux, il s’agit uniquement d'une
transformation ; de plus, d’autres micropolluants
saccumulent dans les boues a travers le traitement,
principalement, car ce sont des produits de dégra-

dation d’'autres composés.

Aucun des procédés de traitement des boues étu-
diés dans ce projet n’a permis une élimination de

-30<R<30% R>30%

Séchage haute T° (ligne 1) | : ] . ;
1 |
Séchage haute T° (ligne 2) | : I ! I
Séchage basse T° (J1) |
Séchage basse T° (J2) N
Séchage solaire :
Digestion anaérobie |
Compostage tunnels |
Compostage casiers :
Compostage andains :

LSPR 2 Alim./14] Rep. |

LSPR 2sem. Alim./14sem. Rep. |

0 10 20 30 40 50 60

avec un

calculable

70

LSPR: lit de séchage planté de roseaux.

Figure 4. Elimination des micropolluants adsorbables par différents

procédés de traitement des boues
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L élimination de micropolluants en station d'épuration domestique

I'ensemble des micropolluants mesurés dans les
boues brutes. La comparaison des neuf procédés
étudiés ne permet donc pas de les classer selon leur
aptitude a éliminer les micropolluants adsorbables.
Les procédés de traitement des boues étudiés n'ont
pas été congus et ne sont pas adaptés pour traiter les
micropolluants adsorbables. D’otl I'importance et
I'utilité de la réduction a la source afin de pouvoir
continuer a profiter de l'intérét amendant et fertili-

sant des boues de stations d'épuration.
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L élimination de micropolluants en station d'épuration domestique

S. BESNAULT, J.-M. CHOUBERT, C. MIEGE, S. MARTIN-RUEL, N. NOYON, M. ESPERANZA,
H. BUDZINSKI, K. LE MENACH, L. DHERRET, P. BADOS, M. COQUERY

Devenir des micropolluants adsorbables a travers les procédés de traitement des boues

Lobjectif du présent travail a été de déterminer le de-
venir de 79 micropolluants au sein de neuf installa-
tions de traitement des boues. Le protocole d'échan-
tillonnage a consisté a suivre un « lot » de boue
a travers chaque procédé de traitement (entrée,
sortie, points intermédiaires pour certains procédés
comme le compostage et condensats). Des bilans
matiére ont été effectués afin de calculer des ren-
dements d'élimination, en intégrant les incertitudes
liées a l'échantillonnage et a l'analyse.

Aucun des procédés de traitement des boues
étudiés dans ce projet n'a permis une élimination
de Uensemble des micropolluants mesurés dans
les boues brutes. Certains micropolluants s'ac-
cumulent dans les boues traitées, principalement
parce que ce sont des produits de dégradation
d'autres composés, partiellement éliminés pendant
le traitement. D'autres micropolluants sont partiel-
lement éliminés : le séchage solaire a permis une
réduction de la concentration en hormones, malgré
leurs faibles concentrations en entrée. Le séchage
thermique a haute température et le lit de séchage

planté de roseaux fonctionnant a 14 semaines de
repos réduisent partiellement les concentrations en
HAP. Les procédés de traitement des boues évalués
ont tous permis une dégradation des nonylphénols
mono et diéthoxylates (en nonylphénols). Une unité
de compostage et un lit de séchage planté de
roseaux (faible rythme d'alimentation-repos) ont
permis d’'éliminer partiellement les nonylphénols.
Seul le séchage thermique (haute température) a
eu un effet d’élimination sur les octylphénols. Le
compostage en casiers et le lit de séchage planté
de roseaux [faible rythme d'alimentation-repos) ont
été efficaces sur le DEHP, le galaxolide, le tonalide,
le dibutylphtalate et le triclosan. En revanche, le
bisphénol A s’est accumulé dans les boues pour le
compostage. Le lit de séchage planté de roseaux
fonctionnant sous 2 semaines d’alimentation et
14 semaines de repos a montré de meilleures effi-
cacités d'élimination que celui fonctionnant sous
2 jours d'alimentation et 14 jours de repos. Aucun
des procédés étudiés n'a permis d'éliminer les
métaux, excepté le mercure, partiellement volati-
lisé dans le sécheur a haute température.

S. BESNAULT, J.-M. CHOUBERT, C. MIEGE, S. MARTIN-RUEL, N. NOYON, M. ESPERANZA,
H. BUDZINSKI, K. LE MENACH, L. DHERRET, P. BADOS, M. COQUERY

Evaluation of the fate of micropollutants through sludge treatment processes: biological
[composting, anaerobic digestion, drying reed bed) and drying (thermal and solar)

The objective of the paper was to evaluate the fate
of 79 adsorbed micropollutants through 9 sludge
treatment processes. A specific sampling strategy
was applied to follow a “batch” of sludge through
the treatment (inlet and outlet sludge, intermediary
mixture for some processes such as composting
and condensates). Mass balances were established
to calculate micropollutants removal efficiencies
and the fate of the substances through these faci-
lities was evaluated. In order to limit the uncer-
tainties due to sampling and analysis, strict rules
were followed for the calculations.

None of the sludge treatment processes evaluated in
this project was able to remove the micropollutants
measured in the sludge to be treated. Some adsorbed
micropollutants were removed from the sludge
but other ones were accumulated in the treated
sludge, mainly because they were degradation
products of other compounds, partly removed
during the process. Some of the micropollutants
were partly removed by sludge treatments: Solar

drying system slightly reduced the hormones
concentrations in sludge. The high temperature
dryer and the sludge drying reed-bed operated
with 14 weeks resting period led to a partial reduc-
tion of PAH. The sludge treatment processes stu-
died were able to degrade nonylphenol mono and
di-ethoxylates. Composting and the sludge drying
reed-bed (14 weeks resting period] were able to
remove nonylphenols, but only the thermal drying
(high temperature) was able to remove octylphenols.
The compartment composting and the sludge drying
reed-bed (14 weeks resting period) were the most
efficient processes on DEHP, galaxolide, tonalide,
dibutylphtalate and triclosan. However, bisphenol A
accumulated in the sludge samples during com-
posting. The sludge drying reed bed operated with
14 weeks resting period had much better removal
efficiencies than the one operated with 14 days
resting period. None of the evaluated sludge treat-
ment was able to remove metals [except mercury
that was partly removed by high temperature drying).
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