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Projet Telesphore, bassin versant de I’Arve - Premiers résultats
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Contexte : épandages et residus pharmaceutiques

En France : 729 millions de tonnes /an de produits organiques résiduaires
— 300 millions de tonnes utilisés en épandage

[NOM DE
CATEGOR
IE]

[POURCE
1

Epandage des boues de STEP

- . . . s . . S A delaT ition Ecologi , 2018
Utilisation des produits organiques résiduaires ource - Reence dea Transition Feoloslque

Source : Agence de la Transition Ecologique, 2018

Résidus pharmaceutiques et biocides

- Détectés dans les boues de STEP et lisiers

- Pas de régulation sur I'épandage de ces composés
- Leurs métabolites sont rarement étudiés

.4

Quel est le devenir des résidus pharmaceutiques et des biocides

dans les sols apres épandage ?




Contexte : projet Telesphore

Obijectifs : Evaluer la contamination éventuelle par les résidus pharmaceutiques et les biocides
des sols et des eaux souterraines due aux épandages agricoles de boues de STEP et de lisiers (PRO).
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Meéethodologie : trois échelles experimentales

[ Etude préliminaire et revue bibliographique J

Sélection de PRO
(boues et lisiers)
Liste de composés a suivre

Sélection de composés selon
criteres environnementaux
(Kow, Koc, DT50, EC50, BCF, H)

Lysimetres in situ

K/

*» Conditions réelles, pratiques locales

)/

. % PRO locaux (lisiers, boues STEP)

Comparaison de données
Estimation de parametres

46% enlaboratoire

%+ Conditions
controlées

+»» Dopage de

boues / lisiers

‘ Colonnes de sol

Essai de sorption
en batchs

Estimation de parametres

[ Modélisation — écoulement et transport réactif J




Meéethodologie : trois échelles experimentales
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Lysimetres in situ

Lysimetres sans radier
Prélevements de sol
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Lysimetres avec radier drainé
- Collecte de I'eau infiltrée
- Capteurs a 3 profondeurs

Mesurages de la température et de teneur en eau du sol a 3 profondeurs,
mesurage des précipitations, collecte des volumes infiltrés

Campagne n°1 Campagne n°2 Campagne n°3 Campagne n°4
Novembre 2020 Juin 2021 Octobre 2021 Mai 2022
X5 X5
Ech. eau infiltrée Ech. eau infiltrée Ech. eau infiltrée Pas d’ ech. eau infiltrée
Nov. 2020 - Juin 2021 Juin 2020 - Oct. 2021 Oct. 2021 - Mai 2022 May 2022 - Oct. 2022

* * * *

Carottages Carottages Carottages Carottages
Juin 2021 Nov. 2021 Mai 2022 Oct. 2022



Résultats : masse épandue — boues STEP

Rt : s = L e e Biosolids #1
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input mass (ng)
=

- Seulement 23/33 composés détectés



Résultats : masse épandue — boues STEP

e Biosolids #1
... HEE Biosolids #2
~ mm Biosolids #3

input mass (ng)

- Concentrations trés variables pour les boues d’'une méme STEP



Résultats : masse épandue — boues STEP & lisiers
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—> Moindres concentrations et moindre diversité des composés dans JEHIHE .
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Résultats : lixiviation des composes

35

Fréguence de détection (%) dans les eaux infiltrées

35
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Faibles concentrations

Thiabendazole, levamisole, | < 1 ng/L
anhydroerythromycine,

flubendazole

Ketoprofen, desmethyl- <100 ng/L
ofloxacin

Trimethoprim ~ 100 ng/L

N | sier
301 mmm Boues
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q Desmethyl-ofloxacine (métabolite ofloxacine) 2 mobile
£

Ofloxacine = peu mobile

q Transfert moindre pour la campagne n°2
- Temps sec, davantage d’évapotranspiration

—> Susceptible d’augmenter la dissipation

[Merthens et al 2020]
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Résultats : concentrations dans le sol

Concentrations dans le sol (ng/g MS) aprés épandage de boues STEP

flubendazole ketoprofen ofloxacin ciprofloxacin
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Q . .
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Résultats : concentrations dans le sol

Concentrations dans le sol (ng/g MS) apres épandage de boues STEP

flubendazole ketoprofen ofloxacin ciprofloxacin

0-10cm

/7

s Ciprofloxacine :

risque possible pour les organismes du sol
s Ofloxacine : plus mobile qu’attendu
s Kétoprofene : plus persistent qu’attendu

10 - 40 cm

d’apres la bibliographie

40 - 60 cm

60 - 100 cm
ln < ln N, N
O‘e O\) ‘)00 ‘)Oz ‘)09 O‘e O\\) ‘)00 "0\) ‘)09 o‘e O\) ‘)Oo "OJ "09 O‘e O\J "00 ‘)02 ‘)09

Quotient de risque (RQ) =
Predicted Environmental Concentration (PEC)

Predicted Non Ef fect Concentration (PNEC)
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Conclusions lysimetres

¢ Les transferts de résidus pharmaceutiques et biocides observés
vers les sols et les eaux souterraines sont faibles

¢ La plupart des composés sont retenus dans la premiére dizaine de cm du sol

Comprendre et quantifier les mécanismes reste difficile a ces faibles concentrations

' Expérimentations en colonnes et en batch en conditions
controlées, épandages dopés avec une sélection de 4 composés

+»» Concentrations trés variables spatialement dans les lysimétres

Sur la base des premiers résultats, établir les bilans de masse sera difficile

mmm) | Etape finale : étude de I'hétérogénéité des concentrations
dans le sol des lysimeétres (a I'autopsie)
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Expérimentations sur colonnes de sol en labo

Objectif : simuler les processus des lysimetres in situ en conditions contrblées
- colonnes de laboratoire avec sol du site expérimental
- apports connus et dopés en composés pharmaceutiques et biocides
- pluviométrie artificielle accélérée
- absence de végétation

Sélection de 4 composés aux propriétés différentes :
- Ofloxacine
(antibiotique, groupe des fluoroquinolones)
- Flubendazole et hydroxyflubendazole
(antihelminthique, humain et véto)
- Lévamisole
(prophylaxie & traitement véto, affections gastro-intestinales + pulmonaires)

60 000 ng/g MS

10 000 ng/g MS

10 000 ng/g MS

- Pyrantel 80 000 ng/g MS
(antihelminthique, surtout véto)

et de 3 métabolites :
- Desmethyl-ofloxacine
- Hydroxy-flubendazole
- Hydroxy-lévamisole

15



Expérimentations sur colonnes de sol en labo

Essais sur colonnes 1 || Lisier Essais sur colonnes 2 || Boues

8 * 7h30 Tracage 8 * 7h30
9mm/h bromure 9mm/h
. Prélevementde sol ‘

6po YY Prélevement de sol

5-10cm 5-10cm |
10-15cm

15-20cm
20-25cm a

i i

Découpage de la colonne
en plusieurs couches

Découpage de la colonne
en plusieurs couches

Récupération lixiviat Récupération lixiviat
9 Prélevements 9 Prélevements
1 blanc + 1 prélevement par pluie 1 blanc + 1 prélévement par pluie
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Expérimentations sur colonnes de sol en labo

Ofloxacine

100 101 102

Fraction sorbée

Colonne C Colonne D
FLU 30.7 % FLU 38.04 %
LEV 12.6 % LEV 15.31 %
OFL 22.9% OFL 25.6 %
e PYR 49.2 % PYR 54.0 %

L0Q B colonne C - sol 0 - 30 cm
B colonne D - sol 30 - 80 cm

profondeur (cm)

25

concentration (ng/g)

Flubendazole

1071 107 10!

+* Détection de desmethyl-OFL et d’hydroxy-FLU
dans la couche 0 —2 cm

=
[=]

profondeur (cm)
=
]

+* Pas de composés détectés dans les lixiviats

--- D

20
-—- LoQ

1 1

1 1

1 1 R -

LoD L0Q B colonne C-s0l0-30cm
: : [ colonne D - sol 30 - 80 cm
25

concentration (ng/g)
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Expérimentations en batch

Objectif : déterminer les cinétiques de sorption de 4 composés sur le sol des lysimetres

Sélection de 4 composés aux propriétés différentes :
Ofloxacine (antibiotique, groupe des fluoroguinolones)

Lévamisole (prophylaxie et traitement véto, affections gastro-intestinales + pulmonaires)
Pyrantel (antihelminthique, surtout véto)

Flubendazole et hydroxyflubendazole (antihelminthique, humain et véto)

K/ K/ K/ K/
0’0 0’0 0’0 0’0

Ajout solution

pharma mélanger

—> —_—
e
CaCl, 0.01M

Ajout PRO ) ]
Ajout solution

Ratio 1:100
Eq. Couche 0-2 cm pharma Attendre 1h

sur colonne

— _ . mélanger m===) |aisser en contact 24 h

!

Centrifugation

Laisser en contact
m)y 1,4,12,24 0u 48 h (cinétique)
24 h (isotherme)

!

Centrifugation

120 g de sol (0-30cm)
Ajout 600 mL

CaCl, 0.01M
18



Expérimentations en batch

Modalités testées

2sols:0—-30cmet30-80cm

2 SOIS + IiSier 2 SOIS + boues Pyrantel Sol 1 + Lisier
5 niveaux de concentrations
Coefficient Kd = C;ji4e / Ciiguige
Kd (cm3/g) FLU LEV OFL PYR 7
Sol 1 114.58 7.44 553.86 5.19 0001
Sol 2 49.81 6.87 1311.03 6.96
Sol 1+ lisier Y 1048 622.93 7.62
SOI 2 + IiSier 122'44 15'74 466'99 9'15 ™ <Parameter 'Qmax', value=1713.4953174366015 +/- 81, bounds=[-inf:inf]>
SOI 1 + boues 14196 980 60942 630 ol Parameter 'Kl', value=0.01668034778376648 +/- 0.00214, bounds=[-inf:inf]>
Sol 2 + boues  263.68 10.72 1761.56 6.97 A N

Capacités de sorption
LEV ~ PYR < FLU < OFL

19



Conclusions colonnes + batch

+» Aide a la compréhension des processus et phénomenes en conditions controlées
) . 3 \ . . 3 . .
** Obtention de valeurs de certains parameétres physico-chimiques (sorption, isothermes)

+* Comparaison avec les expérimentations sur les lysimeétres

' Utilisation de ces résultats pour la modélisation
des écoulements et transferts réactifs

20



Suite du projet

¢ En attente des résultats des campagnes sur lysimeétres et sur colonnes (Février 2023)

/7

s « Autopsie » des lysimetres

¢ Modélisation des écoulements et des transferts réactifs avec Hydrus
- Pour les expérimentations sur colonnes
- Essai de changement d’échelle et de conditions expérimentales pour les lysimeétres

‘ Fin du projet et conclusions finales : 2° semestre 2023

21



Merci pour votre attention
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