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1 Introduction : objectifs et choix des sites

En médecine humaine, les antibiotiques sont utilisés suivant deux circuits distincts. Les médecins de
ville dispensent des antibiotiques a des patients ambulatoires qui contribuent a un apport diffus de
résidus dans le réseau d’assainissement urbain. Les antibiotiques a usage hospitalier sont prescrits aux
patients hospitalisés. L’importance de ces apports ponctuels est dépendante du nombre et de la
dimension des hopitaux.

Afin de mieux caractériser la part respective des apports liés a la médecine hospitaliére et a la
médecine de ville, nous avons choisi d'étudier I'impact des rejets d'assainissement urbain sur deux
bassins versants élémentaires de la zone amont du bassin de I'Orge, la Charmoise et la Prédecelle
(figure 1). Ces deux petits cours d'eau sont des affluents de la Rémarde, un affluent de I'Orge. La
Charmoise et la Prédecelle se différencient I'un de l'autre, au niveau des habitats, des infrastructures
sanitaires et de celui des filieres d'épuration d'eaux usées présentes sur leurs bassins.

Sur le bassin de la Prédecelle, une nouvelle station d'épuration a été mise en eau en 2009 pour le
syndicat de l'assainissement des communes de Limours. Elle recoit les eaux usées d’une
agglomération de 15 000 équivalent-habitants (EH) et ne traite aucun effluent d’établissement de
soins. Cette derniere comporte une filiére d'affinage des rejets par phyto-remédiation.

Le bassin versant de la Charmoise se différencie par la présence d'une structure hospitaliere dont le
rejet est asservi a une mesure de débit. Le centre médical polyvalent, comporte 360 lits répartis en
cardiologie, dermatologie, diabétologie, médecine interne, oncologie, pneumologie, hématologie,
soins intensifs, maladies infectieuses, sanatorium, gériatrie, soins de suite polyvalents et soins
palliatifs. La riviere regoit le rejet de cette STEP qui traite les effluents domestiques du bourg voisin (1
700 EH) et ceux d'un établissement hospitalier. Les deux effluents sont acheminés séparément et sont
mélangés avant d’entrer dans la STEP. Cette séparation nous permet d'effectuer des prélevements
correspondant aux sorties de I'hnépital et des réseaux domestiques. Cette STEP consiste un bassin
combiné (décanteur/boues activées), les boues sont ensuite séchées par dessiccation sur lit de sable,
puis stockées avant épandage sur des parcelles agricoles proches de la STEP.

Les caractéristiques de deux STEP de cette étude sont représentées dans le tableau 1.
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Tableau 1 : Caractéristiques de I’assainissement sur les deux bassins versant

Station d’épuration

Charmoise Prédecelle
Présence d'hépital oui non
Capacité effective (E.H) 5000 20 000
Nombre de communes 1 4
Nombre d’habitants raccordés 1700 15 000
Débit moyen journalier (m*J™) 426 2900
Type de réseau Séparatif Séparatif
Prétraitement Prétraitement
Aération Aération
Type de filiere Clarification Clarification
Ultrafiltration
Boues activées Phyto-remédiation
Milieu récepteur La Charmoise La Prédecelle

2 Protocoles d’échantillonnage et d’analyse

2.1 Echantillonnage

Sur le bassin de la Charmoise, des échantillons des effluents en sortie de I'hdpital, en sortie du réseau
domestique, ainsi que les mélanges de deux effluents a I’entrée de la STEP ont été prélevés afin
d'étudier les apports par les rejets domestiques et hospitaliers. Le devenir et le comportement en riviere
des molécules rejetées par la STEP ont été étudiés a partir de trois points de prélévement. L'évolution
de la contamination et de la répartition des molécules entre les phases soluble et particulaire ont aussi
été étudiées dans les rejets et en riviére, dans la colonne d'eau, ainsi que l'accumulation dans les
sédiments en trois points dont un est situé en amont du rejet et les deux autres en aval immédiat et en
aval éloigné (a 15 m et 750 m du rejet de la STEP).

Pour le site de la Prédécelle, les echantillons ont été prélevés en entrée et en sortie de STEP, ainsi que
dans la riviere, en amont et a I’aval a 15 m du rejet de la STEP. Les points d'échantillonnage sont
représentés a la figure 1.

Les prélévements ont été effectués mensuellement de décembre 2009 & janvier 2011 pour le site de la
Charmoise et bimensuellement de février 2010 & janvier 2011 pour le site de la Prédecelle. Les débits
des cours d’eau sont aussi mesurés en amont et en aval du rejet lors de chaque prélevement. De méme,
le débit instantané du rejet hospitalier est noté a chaque prélévement.

2.1 Molécules étudiées

Vingt-cing molécules appartement & neuf familles ont été choisies pour cette étude, dont vingt-trois
molécules meres et deux métabolites : les macrolides (la tylosine, I’érythromycine), les tétracyclines
(la tétracycline, la chlorotétracycline), les p-lactamines (I’amoxicilline, la céfotaxime), le
diaminopyrimidines (la triméthoprime, I’orméthoprime), les sulfonamides (la sulfaméthoxazole, la
sulfaméthazine), les quinolones (I’acide nalidixique, I’acide oxolinique), les fluoroquinolones (la
fluméquine, I’acide pipémidique, I’enrofloxacine, I’enoxacine, la loméfloxacine, la sarafloxacine, la
norfloxacine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine), Les nitro-imidazoles (I’ornidazole), les glycopeptides (la
vancomycine), les métabolites (la N-acétyle-sulfaméthoxazole, la déséthylene-ciprofloxacine). Les
échantillons de I’eau et de sédiments ont été analysés selon les protocoles décrits par Dinh et al., 2009
et Dinh et al, 2011.
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Figure 1: Localisation des riviéres et situation des points d'échantillonnage sur
les bassins de la Charmoise et de la Prédecelle

3 Transferts d’antibiotiques via le réseau d’assainissement dans le bassin
de la Charmoise

3.1 Effluent de I'établissement hospitalier

Les résultats ont révélé la présence de 15 antibiotiques dans I’effluent de I’hdpital, a des
concentrations individuelles de quelques microgrammes par litre, et atteignant jusqu’a 46,7 pug L™
pour la norfloxacine et I’ofloxacine.

Les fréquences de détection des antibiotiques dans I’effluent de I’hdpital nous ont conduits a
distinguer 3 groupes de composés parmi les molécules étudiées (tableau Al en annexe).

- Groupe 1 : Ses molécules sont systématiquement retrouvées a des concentrations tres supérieures a 1
g L™ et elles varient en moyenne de quelques pg L™ & une vingtaine de pg L™ et sont détectées dans
la quasi-totalité des échantillons. Les fluoroquinolones : la norfloxacine, la ciprofloxacine,
I’ofloxacine. Les sulfonamides: la sulfaméthoxazole. Les macrolides: I’érythromycine. Les
glycopeptides : la vancomycine. Les diaminopyrimidines: la triméthoprime et la N-acetyle-
sulfaméthoxazole (molécule issue du métabolisme de la sulfaméthoxazole).

- Groupe 2 : Ses molécules sont présentes a de plus faibles concentrations de I’ordre de la centaine de
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ng L' & quelques pug L™*, avec une fréquence de détection inférieure & celles du groupe 1. Les
fluoroquinolones : I’énoxacine, I’acide pipémidique, la loméfloxacine. Les tétracyclines: la
tétracycline. Les p-lactamines: I’amoxicilline. Les diaminopyrimidines: I’orméthoprime, et la
déséthylene-ciprofloxacine (molécule issue du métabolisme de la ciprofloxacine).

- Groupe 3 : Ses dernieres molécules ne sont pas systématiquement retrouvées, voire non décelées
comme la tylosine, I’enrofloxacine et la sarafloxacine qui sont réservées aux usages vétérinaires. Ces
résultats seront comparés avec ceux de la pharmacie de I'hndpital afin d'essayer d'établir un bilan entre
la consommation et I'excrétion des molécules décelées. Les fluoroquinolones : I’acide oxolinique,
I’acide nalidixique, la fluméquine, I’enrofloxacine, la sarafloxacine. Les sulfonamides: la
sulfaméthazine. Les macrolides: la tylosine. Les tétracyclines: la chlorotétracycline. Les pS-
lactamines : la céfotaxime et les diaminopyrimidines : I’ornidazole.

Ces résultats sont en accord avec la majorité des données bibliographiques. La ciprofloxacine,
I’ofloxacine, la sulfaméthoxazole, la vancomycine et la triméthoprime sont des molécules les plus
fréguemment détectées a de forte concentration, tandis que la tylosine, la sulfaméthazine et la
chlorotétracycline ne sont pas été détectées dans les effluents hospitalier (Lindberg et al., 2004; Brown
et al., 2006; Thomas et al., 2007; Duong et al., 2008; Martins et al., 2008, Tamtam et al., 2008;
Passerat et al., 2010 ; Ohlsen.,2003). Les B-lactamines sont détectés occasionnellement & de faibles
concentrations bien qu'elles soient les molécules le plus consommées (Farber, 2002; Christian et al.,
2003). Cependant, certaines molécules telles que la fluméquine et I’ornidazole ne sont pas détectées
dans notre étude mais elles sont détectées dans d'autres études en France (Tamtam et al., 2008;
Passerat et al ., 2010). La tétracycline n’a pas été détectés durant notre étude, ni en Chine (Chang et
al.,2010), mais elle a été détectée a de fortes concentrations en Norvege (Thomas et al., 2007). Enfin,
la norfloxacine a été détectée dans toutes les études de la littérature, sauf dans le cas d'une étude au
Nouveau-Mexique aux Etats-Unis (Brown et al., 2006).

La figure 2 regroupe les valeurs minimales et médianes, ainsi que les valeurs maximales mesurées
pour les composés les plus fréquemment retrouvés dans I'effluent de I’hopital. L'ofloxacine et la
norfloxacine présentent la plus large gamme de concentrations parmi les molécules recherchées.
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Figure 2 : Concentrations minimales, médianes et maximales (ug L™)
d’antibiotiques les plus fréguemment retrouvés dans I'effluent de I”’hopital
(quartiles: 25% - 75%)

La présence d’antibiotiques dans les eaux usées hospitaliéres a déja été rapportée, a des concentrations
trés variables (tableau 2) et pouvant atteindre 155 pug L™ pour la ciprofloxacine (Martins et al., 2008).
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Les concentrations rapportées ici sont bien en accord avec la majorité des données bibliographiques.

Tableau 2: Concentrations minimales et maximales des antibiotiques retrouvés

dans les effluents hopitaux suivant la littérature

Concentrations (ug L™)

France! Suede” Espagne® | Viet Nam® Brésil® Norvege®
Molécules étudiées (non défini) (non défini) (75 lits) (non défini) | (415 lits) (1200 lits)
Min Max Min Max Min | Max | Min | Max | Min | Max | Min Max
Sulfaméthoxazole 1,8 12,2 0,4 12,8 - - - - - - <LDD 14
Triméthoprime 0,8 21 0,6 7,6 0,001|0,003| - - - - 0,05 14,9
Ofloxacine 1,0 2,0 0,2 7,6 - - - - - - - -
Norfloxacine <LDD| 04 nd nd - - 09 | 170 | - - | <LDD -
Ciprofloxacine <LDD| 0,2 3,6 101,0 - - 1,1 | 44,0 | 19,0 | 155,0 - 54,0
Ornidazole 0,5 1,0 - - - - - - - - - -
Vancomycine 1,6 37 - - - - - - - - -
Erythromycine - - - - 0,01 | 0,03 - - - - - -
Tétracycline - - - - - - - - - - <LDD 1,5
Chlorotétracycline - - - - - - - - - - <LDD | <LDD

* - :non étudié ; < LDD- : inférieur aux limites de détection.
! Passerat et al ., 2010 ; *: Lindberg et al., 2004 ; *: Gomez et al., 2006, d :
Martins et al., 2008, g : Thomas et al., 2007.

Duong et al, 2008, f:

3.1.1 Comparaison des concentrations dans I'effluent et des quantités d*antibiotiques
consommees

Les concentrations dans I'effluent de I'n6pital ont été comparées aux données de consommation de
I’établissement. Celles-ci indiquent des consommations assez similaires pour la ciprofloxacine,
I’ofloxacine, la vancomycine et la sulfaméthoxazole alors que leurs concentrations sont différentes
dans I’effluent (tableau 3). Ces différences peuvent s'expliquer par le taux d’excrétion des molécules
sous forme active ou métabolisée. Les fluoroquinolones sont excrétées a plus de 70 % sous forme
active dans les urines. Le sulfaméthoxazole est davantage excréeté sous forme de métabolites (environ
80 %). Dans le cas de la vancomycine, les fortes concentrations mesurées dans I’effluent sont
cohérentes avec le taux d’excrétion urinaire de cette molécule (90 %).

Afin de pouvoir comparer les consommations et les concentrations de I'effluent, des concentrations
théoriques des principaux antibiotiques détectés dans I’effluent hospitalier sont estimées a partir des
données de consommation et d’excrétion inchangées des molécules, rapportées au débit moyen de
I’effluent de I’hdpital (170 m* J). La moyenne des concentrations mesurées dans I’effluent et les
concentrations théoriques sont comparées dans le Tableau 3.

Les niveaux de concentrations moyens dans I’effluent théorique varient de 3.9 pg L™
(I’érythromycine) a 22 pg L™ (I’ofloxacine). Les concentrations d’antibiotiques mesurées sont
globalement plus faibles que les valeurs théoriques, allant de 17 % a 103 % des concentrations
théoriques. Ces différences peuvent provenir de différents phénomenes : I’excrétion théorique ne tient
pas compte de chacune des molécules, les processus de dégradation chimique ou biologique pourraient
également se produire et d'un troisieme élément, le temps de présence des patients traités a I’hopital
dans I’enceinte de I’hépital qui n'est pas forcement d'une durée égale ou supérieure a la durée
d’élimination compléte des antibiotiques consommés.
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Tableau 3: Consommation (g an™), taux d’excrétion inchangé (%) et
concentrations (ug L™) théoriques et mesurées des principaux antibiotiques
détectés dans I’effluent de I’hépital

Consommation Taux d’excrétion | Quantités Concentration Ratio
inchangé (%) excrétlées moyenne mesuré/
Annuelle | Journalier |, ..., , (9J7) | Théorique | Mesurée | théorique
(g an) (937 Littérature | Mesures (ug L‘(ﬂ)* (ug L) (%)
Norfloxacine 1132 3 70 51 2,17 12,8 9,3 73
Ofloxacine 1343 4 80 25 2,94 17,3 5,4 31
Ciprofloxacine 1703 5 80 59 3,73 22 16,2 74
Erythromycine 407 1 > 60 78 0,67 3,9 51 131
Vancomycine 1495 4 90 36 3,69 21,7 8,7 40
Sulfaméthoxazole | 4049 11 15 4 1,66 9,8 2,6 27

* calculée a partir de la consommation journaliére, du taux d'excrétion inchangé et du debit
journalier.

3.1.2 Contribution des familles suivant la consommation et le rejet

La figure 3 représente la répartition par familles (%) des antibiotiques consommés a I'hépital et
détectés dans I’effluent de I’hépital. Les p-lactamines sont les molécules les plus consommeées (71 %),
ensuite ce sont des fluoroquinolones, sulfonamides (la sulfaméthoxazole) et glycopeptides (la
vancomycine) chacun occupant environ de 10 %. Les macrolides (I’érythromycine) ne représentent
gue 1 % de la quantité d'antibiotiques consommés dans hépital. Par contre, dans I’effluent, les
fluoroquinolones sont retrouvés avec le plus forte de quantités (56 %) ensuite ce sont des produits du
métabolisme (la N-sulfaméthoxazole) et les glycopeptides.

Les B-lactamines ne sont quasiment pas retrouvées dans I’effluent. Ces molécules peuvent étre
hydrolysées et dégradées quasi-complétement par les micro-organismes présents dans les réseaux
d’assainissement (Bruno et al., 2001). Les concentrations de ces molécules en entrée de STEP sont
rarement détectables, alors qu’elles font partie des antibiotiques les plus consommeés et les moins
métabolisés chez I’Homme avec habituellement plus de 80 % d’élimination sous forme inchangée
dans les urines (Bruno et al., 2001).

%
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0 -
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Figure 3 : Répartition (%) par familles d’antibiotique étudié dans la

consommation d’hopital et les familles d’antibiotiques détectés dans I’effluent de
I’hopital.
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3.2 Eaux usées domestiques

Les résultats montrent que dix-neuf antibiotiques ont été détectés dans I’effluent domestique a des
concentrations de quelques ng L™ et allant jusqu’a 1752 ng L™' pour la norfloxacine (tableau Al et
figure 4).

Les antibiotiques: la norfloxacine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine, la sulfaméthoxazole et
I’érythromycine sont des molécules détectées dans I’effluent domestique a des concentrations de
I’ordre de la centaine de ng L™ et sont détectées dans la quasi-totalité des échantillons.

Les antibiotiques d’usage vétérinaire ont été retrouvés ponctuellement dans les effluents domestiques,
a des concentrations faibles par rapport a celle d’antibiotiques a usage humain. Ces antibiotiques de la
famille des fluoroquinolones (I’enrofloxacine), des macrolides (la tylosine) ont été mesurés avec des
concentrations de I’ordre dizaine de ng L™

L’ornidazole, la vancomycine, la chlorotétracycline, la céfotaxime, I’acide oxolinique et la
sarafloxacine ne sont pas retrouvées, voire non décelées comme la vancomycine et la céfotaxime qui
sont réservées aux usages hospitaliers.

ng L o min
2000 - =meédiane
1 600 - ©max

Figure 4 : Concentrations moyennes, médianes et maximales (ng L™)
d’antibiotiques les plus fréqguemment retrouvés dans I'effluent domestique
(Charmoise) (quartiles: 25% - 75%)

3.3 Effluent d'entrée de la STEP: Contribution des rejets domestique et
hospitalier

Les concentrations et les fréquences de détection des antibiotiques mesurées dans I'effluent en entrée
de la STEP, correspondant aux mélanges des effluents domestiques et de celui de I'hépital sont
indiquées au tableau Al et a la figure 5. La norfloxacine, I’ofloxacine, la ciprofloxacine,
I’érythromycine, la vancomycine, la sulfaméthoxazole, et la N-sulfaméthoxazole sont les molécules
les plus fréquemment détectées et qui présentent les plus fortes concentrations de I’ordre du pg L™
Ces derniéres peuvent atteindre jusquda 20,2 ug L™ pour I’ofloxacine. Les autres molécules
(I"amoxicilline, la tétracycline, la loméfloxacine, I’acide pipémidique) sont détectées ponctuellement
avec de faibles concentrations de I’ordre d'une vingtaine & une centaine de ng L™

En comparaison avec des données de la littérature, ces concentration sont plus fortes que les
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concentrations retrouvées dans les entrées de STEP d’autres régions de France : en lle-de-France
(Janex-habibi et al.,200; Paffoni et al.,2006; Tamtam et al., 2008), en Rhone-Alpes (Andreozzi et
al.,2003), et en Haute Normandie (Togola et Budzinski,2007).

On constate que les molécules retrouvées en entrée de STEP comprennent a la fois les molécules
détectées dans I’effluent domestique et celui de I’hépital. Certaines molécules qui n’ont pas été
retrouvées (la chlorotétracycline, la céfotaxime, la sarafloxacine, I’ornidazole), ne I’étaient pas non

plus dans les effluents domestiques ou hospitalier.

-1
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Figure 5 : Concentrations minimales moyennes, maximales et médianes
(ug L™) d’antibiotiques les plus fréqguemment en entrée STEP (Charmoise)
(quartiles: 25% - 75%)

Le débit moyen en entrée de STEP du bassin de la Charmoise est de 426 m® J* dont 170 m® provenant
du rejet de I'ndpital et 256 m® du rejet domestique. Donc, en moyenne, cette STEP traite en volume 40
% d’eau venant du rejet hospitalier et 60 % d’eau d’origine domestique. Les concentrations totales des
antibiotiques étudiés dans les différents effluents sont représentées a la figure 6. Les concentrations
totales sont trés variables de 0,1 & 3,4 pug L™ dans I’effluent domestique, de 17,0 & 97,8 pg L™ dans
I’effluent hopital et de 10,8 & 49,7 4 ug L™ dans le mélange en entrée de STEP. Les concentrations
dans I’effluent de I'hépital sont trés supérieures a celles de I’effluent domestique avec une valeur
moyenne 100 fois plus élevée et avec un rapport de 570 fois pour le maximum mesuré lors du
prélevement en novembre 2010. Elles sont également, en moyenne 2 fois plus fortes que celles du
mélange en entrée de STEP. Ces résultats sont cohérents avec le facteur de dilution entre le débit de
I’hopital et le débit entrée STEP. Néanmoins, pour les deux prélevements en janvier et mars 2010, les
concentrations en entrée de STEP sont lIégerement plus fortes ou proches des concentrations du rejet
de I'nopital.
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Figure 6 : Concentration total des antibiotiques étudiés (ug L™) dans I’effluent
de I’hépital, effluent domestiques et en entrée de STEP

Les flux totaux (g J%) des antibiotiques dans les effluents sont calculés en multipliant les
concentrations totales avec le débit journalier pour chaque prélevement, les résultats sont représentés
dans la figure 7. Les résultats ont montré que les flux totaux du rejet domestique sont variables de 0,3
41,29 7" les flux de I’hopital sont de 3 a 17 g J* et les flux en entrée de STEP de 5421 g J™. Les
flux moyens sont respectivement de 0,6, 8,8 et 11,1 g J™ pour I’effluent domestique, hospitalier et en
entrée de STEP. Nous avons fait un test statistique, les résultats ont montré qu’il y n’a pas de variation
saisonniere des flux des effluents de I’hopital et domestiques.
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Figure 7 : Flux journalier (g J™) des antibiotiques dans différents effluents :
domestique, hospitalier et mélange en entrée de STEP

Les contributions (%) des effluents ont été calculées par rapport au flux en entrée de STEP pour
chaque prélevement. Le tableau 4 représente les flux moyens et les contributions moyennes de toutes
les molécules étudiées ainsi que les principales molécules détectées dans les effluents.
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Tableau 4 : Flux moyen des antibiotiques (g J™), contribution (%) des rejets
domestiques et de I’hopital et dans le mélange en entrée de la STEP et suivant les
données de littérature.

Cette étude Données littérature (Thomas et al., 2007)
Domestiques Hopital STEP Hopital Hopital
(5000 EH) (363 lits) (610 000 EH) 1200 lits (28 000 patients/an)
@3 | )| (@) | (%) (93" @I | ) | (g3 (%)
Tous antibiotiques 0,6 10 9 90 -* - - - -
Norfloxacine 0,165 | 7 2,04 90 - - - - -
Ciprofloxacine 0,070 | 6 0,98 86 10,5 28,7 | 272,4 4,0 38,0
Ofloxacine 0,089 2 3,04 82 - - - - -
Erythromycine 0,020 | 12 1,40 77 - - - - -
Triméthoprime 0,011 | 3,6 0,16 54 20,7 2,2 10,5 0,76 3,7
Sulfaméthoxazole 0,030 | 3,9 0,36 66 54,4 0,3 0,6 0,31 0,6
Vancomycine 0 0 0,62 100 - - - - -
N-Sulfaméthoxazole | 0,003 1 0,05 97 - - - - -
Tylosine 0,0002 | 100 | 0,00 0 - - - - -
Tétracycline 0,400 | 120 | 0,004 15 141,2 0,3 0,2 0,36 0,3

* - : non étudié

Compte tenu des incertitudes sur les mesures de débit et des molécules d’antibiotique, la contribution
des effluents a I’entrée des eaux usées de la STEP est de 50 a 150% pour le rejet de I’hépital et de 1 a
14 % pour le rejet domestique. En moyenne I’effluent de 1I’hdpital contribue a hauteur de 90 % du flux
d’antibiotiques entrant dans la STEP.

Pour les molécules présentes dans les deux rejets, la contribution moyenne de I’effluent de I’hopital est
globalement supérieure avec une valeur de 70 % (tableau 4). Cette contribution est plus élevée que
celle trouvée dans I’étude de la région d’Oslo en Norvége sur une STEP traitant les effluents
domestiques de 61000 EH et les effluents d'un hopital de 1200 lits en Norvege (Thomas et al., 2007).
Cette différence peut s’expliquer par la différence de proportion entre habitants et lits ainsi que la
nature de I’hopital.

3.4 Comportement des antibiotiques en station d’épuration et bilan entrée sortie

de la STEP
3.4.1 Rendement d’épuration des antibiotiques par la STEP

Plusieurs antibiotiques ont été détectés dans I’effluent de la STEP avec des concentrations trés
variables de quelques dizaines ng L™ & quelques dizaines pug L™ La triméthoprime, la
sulfaméthoxazole, la N-sulfaméthoxazole, la norfloxacine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine,
I’érythromycine et la vancomycine sont les molécules les plus fréeguemment détectées avec des
concentrations de I’ordre de quelques pug L™ (tableau Al et figure 8).

En observant les concentrations en antibiotiques en entrée et en sortie de la STEP (Figure 9), on
observe que les concentrations de plusieurs antibiotiques diminuent dans de fortes proportions : la N-
sulfaméthoxazole (-86 %), I’amoxicilline (-99 %), I’enoxacine (-80 %), la norfloxacine (-69 %), la
ciprofloxacine (-55 %), I’ofloxacine (-46 %), la loméfloxacine (-60 %), la tétracycline (-74 %), la
vancomycine (-10 %). Par contre, ce n’est pas les cas pour certaines molécules dont les concentrations
augmentent paradoxalement en sortie de STEP: I’érythromycine (+ 8%), la triméthoprime (+78 %) et
la sulfaméthoxazole (+191 %).

L’augmentation des concentrations de certaines molécules peut probablement s'expliquer par la
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reformation des produits parents & partir des métabolites par déconjugaison. Sur la figure 9, nous
avons observé que la concentration de sulfaméthoxazole augmente de 191 % cependant la
concentration de son produit métabolisme la N-sulfaméthoxazole n’est diminué que de -86 %, par
ailleurs ces deux molécules ne sont pas adsorbées par les boues. Il est probable que dans la STEP, la
N-sulfaméthoxazole est retransformée en sulfaméthoxazole. Cette hypothése a été proposée par Gobel
et al., 2007, Gobel et al., 2005b et Lindberg et al., 2006.

Cependant, ces résultats sont en bon accord avec la littérature, pour les fluoroquinolones dont
I'abattement moyen est d'environ 80 % (Lindberg et al., 2005). L'abattement n'est que de 3% pour la
triméthoprime (Lindberg et al., 2005), ou quasiment nul (Paxeus, 2004, Gobel et al., 2005a, Lindberg
et al., 2006). Les antibiotiques de la famille des fluoroquinolones et des tétracyclines font partie des
molécules plutdt adsorbées par les boues (Golet et al., 2003; Algros et Jourdain, 2007).

De plus I'efficacité de I'épuration dans les différentes STEP dépend des filieres de traitement mises en
ceuvre. La STEP du bassin de la Charmoise est peut-étre moins efficace que d'autres, car elle ne
comporte qu’un bassin combiné & boues biologiques.
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Figure 8 : Concentrations minimale, médianes et maximales (ug L™)
d’antibiotiques les plus fréquemment retrouvés dans I’effluent de la STEP
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pg.L?t
mEntrée mSortie ~
16 - - 46% ng.L?
400 - - 999
14 | 99%
12 | -69%
300 -
10 -
8 +191% - 55% 0% - 74%
-86% 200 -

- 60%
100 -

Figure 9 : Concentrations moyennes (ug L™) en entrée et en sortie et
pourcentages moyens (%) d’abattement pour les molécules les plus détectées.

3.4.2 Adsorption par les boues

La teneur en antibiotiques des boues est représentée dans la figure 10. En moyenne la teneur totale des
antibiotiques étudiés dans les boues séches est de 34 mg Kg™ dont 97 % sont des fluoroquinolones. En
2010, 32 tonnes en matiére séche de boues ont été produites par la STEP, soit 0,22 tonne par jour. Le
flux journalier des antibiotiques adsorbés dans les boues est de 3 g J™* dont 2,9 g de fluoroquinolones.

Le flux journalier total des antibiotiques dans I'effluent de la STEP est calculé en multipliant la
concentration totale des antibiotiques de chaque prélévement avec le débit journalier de I’effluent.
Celui-ci est variable de 2,12 9,1 g J?, et la valeur moyenne est de 5,6 g J™.

Globalement, cette STEP traite chaque jour 11,1 g d’antibiotiques. Apreés traitement, 3 g sont adsorbés
dans les boues, 2,7 g sont dégradés par les processus chimique et biologique dans la STEP et 5,6 ¢
sont rejetés par I’effluent. Soit un rendement moyen d’épuration des eaux usées de I’ordre de 50 %.
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Figure 10 : Teneurs (mg Kg™) en antibiotiques dans les boues de la station
d’épuration de la Charmoise (n échantillons =3)

3.5 Contamination de la Charmoise par le rejet de la STEP.
3.5.1 Impact de rejet de la STEP sur la contamination des eaux de surface

Les antibiotiques non retenus ou éliminés dans la STEP aboutissent dans la Charmoise. Les
concentrations en antibiotiques dans les eaux de la Charmoise en amont et en aval et aval éloigné de la
STEP sont présentées dans la figure 11. En amont des molécules sont déja détectées a des faibles
concentrations de I’ordre 0,004 pg L™, les concentrations en aval sont variables de 0,8 - 12,4 ug L™ et
de 0,6 - 6,0 pg L™ en aval éloigné.

Hg L-l m3 S-l
14 - s Amont - 0,30
m Aval
12 - '* Aval éloigné - 0,25
i \ — % Débit
10 I ! - 0,20
8
0,15
6
4 0,10
2 0,05
0 0,00
&

Figure 11 : Concentrations total en antibiotiques (ug L™) mesurés dans les eaux
de la Charmoise en amont, aval et aval éloigné du rejet
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La figure 12 représente les concentrations moyennes (ng L) des antibiotiques les plus fréquemment
détectés dans les effluents de la STEP, ainsi que dans les eaux de la Charmoise en amont, en aval et en
aval éloigné du rejet.

En amont du rejet, nous avons retrouvé 15 des 25 antibiotiques étudiées avec de faibles concentrations
comprises entre 1 et 74 ng L™ Les faibles concentrations observées en amont peuvent provenir
d'apports diffus, suite a de précédents épandages de boues urbaines en amont de cette STEP, ou bien a
des habitations non ou mal raccordés a des installations d'assainissement individuel ou collectif.

On a cependant observé une augmentation significative des concentrations immédiatement en aval du
rejet, ce qui confirme I'impact des rejets de I'assainissement sur le niveau de contamination d'un petit
cours d'eau.

En aval de la STEP nous avons retrouvé au total 19 des 25 antibiotiques étudiées. Les plus faibles
concentrations sont de I’ordre de quelques ng L™ pour la tylosine, la tétracycline, I'orméthoprime, la
sarafloxacine, I’acide nalidixique. Pour les autres composés décelés (la triméthoprime,
I’érythromycine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine, la norfloxacine et la vancomycine), les concentrations
sont de I’ordre de quelques centaines ng L™, avec une valeur maximale de 5164 ng L™ pour la
sulfaméthoxazole. En aval éloigné nous avons retrouves les mémes antibiotiques qu’en aval mais a des
concentrations plus faible qu’au point aval.

Le débit de la Charmoise est variable entre 0,01 & 0,12 m* s™ selon les saisons, le débit de la STEP

varie également de 0,003 & 0,008 m® s?, on s’attend & voir un facteur de dilution entre 3 & 15. Les
rapports des concentrations mesurées dans I’effluent et dans le cours d’eau en aval du rejet varient
entre 1,6 et 7,8. Cette variabilité peut étre difficilement imputée a I’hnomogeénéité des mélanges de
I’effluent avec les eaux réceptrices et a I’incertitude analytique, mais plutdt a celle sur la mesure du
débit de lariviere.

ng L? m Ofloxacine
8000 - g 000 - m Sulfaméthoxazole
7000 - 7000 m Vancomycine
m Triméthoprime
6 000 - 6 000 - = Norfloxacine
5000 - 5000 - Ciprofloxacine
4000 - Erythromycine
4 000 - Enoxacine
3000 1 N-Sulfaméthoxazol
-Sulfaméthoxazole
3000 - 2000
2000 - 1 000 - I
T T I
1000 - 0 uent de S
Effluent de STEP
0 T T T T TTT
Amont Aval Aval éloigné

Figure 12 : Concentration moyenne (ng L™) des antibiotiques les plus
fréguemment détectés dans les effluents de STEP ainsi que dans les eaux de la
Charmoise en amont, en aval et en aval éloigné du rejet

3.5.2 Devenir des antibiotiques dans les eaux de riviere

Entre les points en aval et aval éloigné du rejet, on observe une diminution de 20 & 55 % des
concentrations dans les eaux de riviere (figure 13).

Plusieurs processus peuvent aboutir & une diminution des concentrations dans le cours d’eau. Ces
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processus peuvent étre biotiques (dégradation microbienne) ou abiotiques (hydrolyse, adsorption,
photodégradation). Nous avons aussi observés que les taux de dissipation de sulfaméthoxazole étaient
inférieurs a 10 % pour toutes les dates de prélévement. En regardant les teneurs des antibiotiques dans
les sédiments (voire 8 3.5.3), il est probable que la dissipation des fluoroquinolones dans le cours
d’eau soit plutdt liée a un processus adsorption sur les sédiments de riviere

Nous avons également observé que la dissipation des concentrations tend a étre plus rapide en été qu'a
d'autres périodes (régression r=0,653, p<0.05). Ce phénomene peut étre lié a I"augmentation la
température de I’eau de riviere en été puisque la dégradation des antibiotiques par I’activité
bactérienne est augmentée avec la température, ou au processus de photodégradation qui est aussi
augmenté par un meilleur ensoleillement de la riviere, toutefois en raison de la couverture végétale il
semblerait que ce soit davantage lié a une activité bactérienne.

% L _ , °C
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Figure 13. Dissipation (%) des concentrations dans les eaux de la Charmoise
entre les points aval et aval éloigné du rejet et la température (°C)
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3.5.3 Adsorption des antibiotiques par les sédiments

Les résultats d’analyse des antibiotiques dans les sédiments de la Charmoise ont montré que seize
antibiotiques sont retrouvés dans les sédiments en aval du rejet de la STEP, contre six en amont (figure
14). Les teneurs des antibiotiques dans les sédiments en amont varient entre quelques mg Kg™* et
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quelques dizaines de mg Kg™. Des teneurs plus élevées sont observées a I’aval du rejet, avec des
valeurs variable de 1,7 mg Kg™ jusqu’a 3,5 mg Kg*. Les fluoroquinolones (la norfloxacine, la
ciprofloxacine et I’ofloxacine) représentent plus de 97 % des teneurs en antibiotiques des sédiments,
les autres molécules sont détectées a des teneurs trés faibles avec des valeurs de I’ordre de quelques pg
Kg™. Les antibiotiques retrouvés dans les sédiments du site amont peuvent provenir de rejets d’eaux
domestiques dans le cours d’eau ou de transferts a partir de sols agricoles contaminés suite a des
épandages de boues urbaines.

Les teneurs en antibiotiques dans les sédiments diminuent rapidement entre les points aval et aval
éloigné. Au point aval éloigné, elles ne sont plus qu’environ 1,0 mg Kg™. Les diminutions de teneur
est d'environ de 60 %, mais elles restent supérieures a celle du point amont.

Les différences de teneur des différents antibiotiques dans les sédiments en aval du rejet peuvent
s’expliquer par les différences de concentrations observées dans la colonne d’eau et par leurs
différences de propriétés physico-chimiques, notamment le K, (coefficient de partage octanol/eau) et
le K, (coefficient de partage carbone organique/eau), ainsi que par leur différence de persistance dans
I’environnement. Le K,, et le K, sont deux paramétres importants qui permettent de quantifier la
tendance a I’adsorption des substances. Plus leur valeur est élevée, plus la molécule aura tendance a
s’absorber (Tolls, 2001). Les fluoroquinolones sont fortement adsorbées aux MES et aux sédiments
(Tolls, 2001), alors que la sulfaméthoxazole et la triméthoprime sont considérés comme étant des
molécules plutdt hydrophiles et peu adsorbées (Tolls, 2001; Batt et al., 2006). Cependant, les teneurs
de ciprofloxacine et d’ofloxacine sont beaucoup plus fortes que celles d’érythromycine, bien que son
Log Kow (3,06) soit supérieur a celui des deux autres molécules (0,4 et - 0,39). Le seul K,,, ne permet
donc pas d’expliquer totalement les différences de teneurs observées.

Une variation saisonniére des teneurs en antibiotiques dans les sédiments a également été observée.
Les plus faibles teneurs sont déterminées en période estival. Dans cette période, la profondeur de la
colonne d’eau est faible tandis que I’ensoleillement est plus élevé, la dégradation par la
photodégradation est plus facile qu’a d'autre périodes. De méme, Poiger et al. (2001) a montré que les
plus faibles concentrations de diclofénac dans les eaux de surface étaient mesurées en faible
profondeur, ainsi qu’en période estivale.

mg Kg-1 = Amont
4 - m Aval
Aval éloigné
3 |
2 |
) I |
0 n T T T T T
9 Q Q Q Q Q Q N
\ \ N N > S \
A A

Q‘QJU \‘I’Q, Y”é \\g\*\ \{5\\ %Q)Q, 604’ @fb&

Figure 14 : Teneurs des antibiotiques dans les sédiments (mg Kg™) en amont,
aval et aval éloigné du rejet de la Charmoise

3.6 Répartition entre la phase aqueuse et la phase particulaire

Les charges solides minimales, moyennes et maximales sont de 66, 132 et 219 mg L™ en entrée de
STEP. Elles ne sont plus que de 1, 8 et de 16 mg L™ en sortie de STEP. Dans la riviére, celles-ci sont
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de 14, 41 et 82 mg L™ en amont, aval et aval éloigné. Les charges solides sont variables selon les jours
de prélévement. L'effluent en entrée de STEP présente des charges solides environ 3 fois plus élevées
que celles de la riviere en aval du rejet. La STEP de la Charmoise élimine plus de 94 % de ces charges
solides en temps sec. Ainsi compte tenu de I'abattement de la charge solide, aucune molécule n’a pu
étre détectée dans la phase particulaire du rejet.

La répartition (%) des antibiotiques entre la phase dissoute et la phase particulaire en entrée de la
STEP et dans les eaux en aval du rejet de la Charmoise, suivant de la charge solide en mg L™ est
représentée dans la figure 15.

Dans les échantillons en entrée de la STEP, les antibiotiques dans la phase particulaire représentent
entre 3 % et 24 % (figure 15 A) et dans les eaux de la Chamoise en aval du rejet (figure 15 B) celle-ci
est de 1 % a 17 %. Ce résultat est cohérent avec les recherches de Lindberg et al,. 2005 et Gobel et al.,
2005a. En effet, ils ont estimé qu’environ 20 % des antibiotiques sont adsorbés dans les MES en
entrée de STEP.

La proportion d'antibiotiques dans la phase aqueuse des échantillons en entrée de la STEP est
supérieure a celle de la riviére. Ces différences peuvent étre liées a la quantité des MES dans les
échantillons, aux concentrations des antibiotiques dans la phase aqueuse ainsi qu'aux caractéristiques
des échantillons (pH, conductivité, température), paramétres pouvant influencer sur la capacité
d’adsorption des molécules dans les MES (Lindberg et al,.2005, Tolls et al,.2001).
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Figure 15 : répartition moyenne (%) des antibiotiques entre la phase dissoute et
la phase particulaire en entrée de la STEP (A) et en aval du rejet de la
Charmoise (B), suivant I’évolution de la charge solide en mg L™

La figure 16 représente la répartition moyenne entre la phase dissoute et la phase particulaire des
antibiotiques les plus fréquemment détectés en entrée de STEP de la Charmoise. On a observé que
celle-ci varie de 0 - 43 % en fonction des molécules. Les fluoroguinolones sont fortement adsorbées
sur les MES avec une répartition maximale de 43 %, la triméthoprime et la vancomycine sont
moyennement adsorbées sur les MES avec des répartitions moyennes de 7 et 18 % respectivement, et
la sulfaméthoxazole, la N-sulfaméthoxazole et I’érythromycine ne sont pas quasiment adsorbées dans
les MES. Ces résultats sont en accord avec leurs propriétés physico-chimiques (voire § 3.5.3). Ces
résultats seront confirmés par les expérimentations de percolation d'antibiotiques sur colonnes de sols
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en pilotes de laboratoire.
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Figure 16 : répartition moyenne (%) des antibiotiques entre la phase dissoute et
la phase particulaire des antibiotiques les plus fréquemment détectés en entrée de
la STEP

4 Transfert d’antibiotiques via le réseau d’assainissement du bassin de la
Prédecelle

4.1 LaSTEP de la Prédecelle
4.1.1 Contamination du rejet de la STEP

Au total 18/25 molécules sont détectés dans les échantillons en entrée et 16/25 sont détectés en sortie
de la STEP, les plus fréquemment détectées sont des fluoroguinolones (la norfloxacine, I’ofloxacine,
la ciprofloxacine, la loméfloxacine), des macrolides (I’érythromycine), les tétracyclines (la
tétracycline), ainsi que le la sulfaméthoxazole, la N-sulfaméthoxazole et la triméthoprime (tableau A2
et figure 17). Des antibiotiques a usage vétérinaire (la tylosine, la sulfaméthazine, I’enrofloxacine, la
sarafloxacine) sont détectés ponctuellement. Les B-lactamines (I’amoxicilline, la céfotaxime), les
glycopeptides (la vancomycine) et les nitro-imidazoles (I’ornidazole) ne sont pas détectés en entrée et
en sortie de la STEP.

La norfloxacine, I’ofloxacine, la ciprofloxacine, I’érythromycine, la sulfaméthoxazole et la N-
sulfaméthoxazole sont des molécules qui présentent les plus fortes concentrations de I’ordre de g L™
dans les échantillons entrée et de I’ordre centaine ng L™ en sortie (figure 17). Les autres molécules
sont des concentrations de I’ordre de dizaine & centaine ng L™ dans les eaux en entrée et de I’ordre
quelque ng L™ a dizaine ng L™ en sortie de la STEP.

En comparant la composition en antibiotique en entrée de la STEP du bassin de la Prédecelle et dans
le rejet domestique du bassin de la Charmoise, nous avons observé pour les deux effluents que la
norfloxacine, I’ofloxacine, la ciprofloxacine la sulfaméthoxazole, la triméthoprime et la N-acétyle-
sulfaméthoxazole sont dominants et il y a peu de différence au niveau des concentrations entre les
deux effluents. Cependant, les fréquences de détections des antibiotiques en entrée de cette STEP sont
plus élevées, ainsi que leurs concentrations sont moins variables que celles de rejet domestiques du
bassin de la Charmoise. Ces différences peuvent étre liées a la population du bassin versant de la
Prédecelle (15 000 habitants) qui est plus élevée celle de la Charmoise (1 700 habitants).
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Figure 17 : Concentrations minimales, médianes et maximales (ng L™) en
antibiotiques les plus fréquemment détectées en entrées (A) et en sortie (B) de
STEP

4.1.2 Rendement d’épuration des antibiotiques par la STEP

La figure 18 représente les concentrations moyennes (ng L™) des principaux antibiotiques détectés en
entrée et en sortie ainsi que les pourcentages moyens (%) d’abattement de cette STEP.

On observe de bons rendements d'abattement de plusieurs antibiotiques en sortie de cette STEP: la N-
sulfaméthoxazole (-99 %), I’enoxacine (-86 %), la norfloxacine (-69 %), la ciprofloxacine (-55 %),
I’ofloxacine (-88 %), la loméfloxacine (-80 %), la tétracycline (-92 %), la sulfaméthoxazole (-68 %)
I’érythromycine (-50 %), la triméthoprime (-9 %). Aucune augmentation des concentrations
d’antibiotiques en sortie n’est observée.

ng L mEntrée mSortie
ng L1
2 500
-88 %
250
2000 829 9% -80 %
67 % 200 1 .92%
1500 99 %
150
1 000 -68 % -86 %
100 -
-50 %
500 i 50 -
0 : 0 T
@ (7] (] ] o @ (/] (/] @ . (4]
& L £ & & &£ & & & F
& o ¥ & & ¥ S K &F &
S-S S & & & & F N &
QQ{?:r ée. S & <2 P 6‘6 &
< © © G & S
9 ‘\,‘:

Figure 18 : Concentrations moyennes (ng L™) en entrée, en sortie et les
pourcentages (%) d’abattement des molécules les plus fréqguemment détectées de
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STEP

4.1.3 Concentrations totales et flux journalier des antibiotiques en entrée et en sortie

de la STEP

Les concentrations totales des antibiotiques dans les échantillons en entrée et en sortie de la STEP sont

représentées dans la figure 19. Les concentrations sont variables de 3,5 & 6,8 pug L™ en entrée et de 0,6

41,24 pg L™ en sortie. Le flux journalier (flux total) des antibiotiques en entrée est de I’ordre de 13 a

19 gJ' et de 1,3 43,8 g J"en sortie pour une population desservie de 15 000 habitants (figure 20). On

constate qu’il y a des faibles variations saisonniéres des flux antibiotiques en entrée, ainsi qu’en sortie

de STEP.
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Figure 19: Concentrations totales (ug L™) des antibiotiques a différentes dates de
prélévements en entrée et en sortie de la STEP
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Figure 20 : Flux journalier (flux total) g J™ des antibiotiques en entrée et en
sortie a différentes dates de prélévement en entrée et en sortie de STEP
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4.2 Contamination de la Prédecelle par le rejet de la STEP

Les concentrations en antibiotiques dans les eaux de la Prédecelle en amont et en aval du rejet de la
STEP sont représentées dans la figure 21 pour les antibiotiques le plus fréqguemment détectées en aval
du rejet. Les fréquences de détection sont indiquées dans le tableau A2.

On constate qu’en amont il y a de faibles concentrations d’antibiotiques (quelques ng L™ & dizaine de
ng L™). Ces faibles concentrations peuvent avoir comme origine d'autre STEP en amont de ce point de
préléevement, ou les activités agricoles via des processus du ruissellement en amont de la riviére. En
aval de cette STEP, les eaux de la Prédecelle sont contaminées par 15 des 25 antibiotiques étudiés. La
norfloxacine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine, la triméthoprime, la sulfaméthoxazole et I’érythromycine
sont des molécules ayant les plus fortes de concentrations de I’ordre de 20 & 104 ng L™, les autres
molécules ont des concentrations de I’ordre de quelques ng L™.

Les concentrations totales des antibiotiques dans les eaux de la Prédecelle varient de quelque ng L™ a
45 ng L™ en amont du rejet et de 154 & 265 ng L™ en aval du rejet (figure 22). Les plus faibles
concentrations sont retrouvées lors des prélévements de février 2010 et de janvier 2011 ou le débit de
la Prédecelle est le plus élevé. Par ailleurs, lors des plus forts débits (de I’ordre 0,6 m® s™), les
concentrations dans la riviere sont a peine inférieures a celles mesurées lors des périodes de basses
eaux. Cela suggere la possibilité de mauvais raccordements entre les collecteurs d'eaux usées et d'eaux
pluviales.

ng L1
120 - Omin
=médiane
100 - Oomax
80
60 -
40 A ©
20 - @ n i
0 T \ T [= \%}\ T
FEFSSE S S
ST &y &F5s s
F ¥ F g &
K&.é’@ T FS O
@6 &0 \K‘b‘ Q\b@ ,\)O Q\Q
=

Figure 21 : Concentrations moyennes, médianes et maximales (ng L™) des
antibiotiques les plus fréquemment détectées dans les eaux de la Prédecelle en
aval du rejet
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Figure 22 : Concentrations totales (ng L™) d’antibiotiques dans les eaux en amont,
en aval du rejet de la STEP et le débit (m® s™) de la Prédecelle

5 Bilan des apports d’antibiotiques par les réseaux d’assainissement

5.1 Niveaux de présence des antibiotiques dans les eaux usées hospitaliéres,
domestiques et contribution des sources a la contamination des eaux usées
urbaines

Plusieurs antibiotiques sont détectés dans les effluents avec des concentrations trés variables de
guelque nanogrammes a une dizaine de microgrammes par litre.

Les fluoroquinolones (la norfloxacine, la ciprofloxacine, I’ofloxacine), les sulfonamides (la
sulfaméthoxazole) et les macrolides (I’érythromycine) sont des molécules les plus fréquemment
détectées dans les effluents. La vancomycine, qui est strictement réservée au milieu hospitalier, est
uniquement retrouvée dans les rejets de I'hdpital ce qui semble confirmer que cet antibiotique peut étre
utilisé comme traceur spécifique des rejets hospitaliers. Les B-lactamines sont des molécules les plus
consommées, mais nous ne les avons jamais détectés car elles sont rapidement hydrolysées dans
I’environnement.

Les concentrations d’antibiotiques mesurées dans les eaux usees de I’hdpital étudié sont tres élevées,
de I’ordre de la dizaine de pg L™, du fait d’une utilisation importante et localisée de ces substances,
associée a une faible dilution des effluents. Elles étaient environ 100 fois supérieures a celles
observées dans des effluents domestiques. Les effluents d’hdpital contribuent de 90 % des apports
d’antibiotique & la STEP.

Les concentrations totales des antibiotiques sont de 10 — 50 pg L™ & I’entrée de STEP de la Charmoise
(5000 EH + hépital 327 lits) et de 4 - 7 ug L™ pour la STEP de la Prédecelle (20000 EH).

Méme si les plus fortes concentrations sont retrouvées dans la STEP de la Charmoise, les effluents
domestiques de la STEP de la Prédecelle, ayant des débits plus élevés, sont les sources les plus
importantes d'antibiotiques dans I’environnement. (Flux moyen en entrée/sortie sont de 11/6 g J™* pour
la STEP de la Charmoise et 16/3 g J™ pour la STEP de la Prédecelle).
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5.2 Etude du comportement de molécules antibiotiques dans les traitements
d’épuration

L’étude du devenir de ces molécules au cours des traitements d’épuration a mis en évidence des
comportements différents en fonction des propriétés physico-chimiques des molécules et des filieres
de traitements du réseau d’eaux usées.

Les processus d’élimination mis en évidence pour les fluoroquinolones correspondent
majoritairement a des mécanismes d’adsorption, aboutissant a une contamination des boues urbaines
et potentiellement un risque de transfert vers les sols en cas d’épandage. Cependant, certaines
molécules (la sulfaméthoxazole) ont des concentrations qui augmentent aprés traitement ce qui peut
s'expliquer par des phénomenes de dé-conjuguaison des produits métaboliques vers les molécules
meres.

Des différences sont observées dans la qualité des effluents épurés. Les concentrations peuvent étre
jusqu'a 10 fois plus faibles dans de la STEP de grande capacité de la Prédecelle par rapport a celle de
STEP de la Charmoise. Ces différences d’abattement peuvent étre considérées comme étant dues aux
performances inégales des filiéres de traitements dans les STEP échantillonnées, avec de meilleures
performances dans les STEP modernes.

5.3 Impact sur la contamination des milieux récepteurs

Dans les rivieres, les concentrations retrouvées sont de I’ordre d'une centaine ng L? dans les eaux de
surface et quelques mg Kg™ dans les sédiments. Les concentrations des antibiotiques dans les eaux de
la Prédecelle sont beaucoup plus faibles que celles dans la Charmoise. Ces faibles concentrations
peuvent étre liées d’une part aux faibles concentrations dans I'effluent de STEP et d'autre part a la forte
dilution par le débit de la riviére.

Dans la Charmoise, les concentrations en fluoroquinolones ont diminué rapidement entre l'aval et en
I'aval éloigné du rejet. Ces diminutions sont plus importantes en été et moins importantes pour les
autres molécules. La dissipation des fluoroquinolones serait plutdt liée & leur adsorption dans les
sédiments.
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7 Annexe

Tableau A1 : Fréquence de détection (%) des antibiotiques étudiés (ug L™) dans le bassin de la Charmoise

Fréquence de détection (%) Effl-uer?t doEr;f;gggtue Effluent de la STEP La riviere Charmoise
Famille Antibiotique hospitalier Entrée Sortie Amont Aval Aval éloigné
Macrolides Tylosine nd* 14 14 21 7 7 8

Erythromycine 86 79 86 93 14 93 92
Tétracyclines Chlorotétracycline nd nd* nd* nd* nd* nd nd
Tétracycline 29 50 57 43 7 57 23
f-lactamines Amoxic_illine 43 36 57 36 nd 29 nd
Céfotaxime nd nd nd nd nd nd nd
Diaminopyrimidines Triméthopr_ime 100 57 93 100 29 100 77
Orméthoprime 50 29 43 50 7 43 23
Sulfonamides Sulfaméthazine nd 14 14 7 14 14 8
Sulfaméthoxazole 100 86 100 100 nd 100 100
Quinolones Acide oxolinique nd nd nd nd nd nd nd
Acide nalidixique nd 14 7 7 7 8 8
Fluméquine nd 14 14 14 14 14 23
Acide pipémidique 21 7 21 21 nd nd 15
Enrofloxacine nd 29 36 36 7 21 23
Enoxacine 79 36 79 64 7 36 31
Fluoroguinolones | Loméfloxacine 36 43 50 36 7 21 31
Sarafloxacine nd nd nd 100 nd nd nd
Norfloxacine 100 100 100 100 43 100 100
Ciprofloxacine 100 79 100 100 21 100 100
Ofloxacine 100 100 100 nd 43 100 100
Nitro-imidazoles Ornidazole nd nd nd nd nd nd nd
Glycopeptides Vancomycine 100 nd 100 100 14 100 100
Métabolites N-Sl_JIfamétho>_<azoIe 100 50 100 100 nd 100 77
D-ciprofloxacine 86 7 57 36 7 29 23

*nd : non détecté
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Tableau A2 : Fréquence de détection (%) des antibiotiques étudiés (ug L™) dans le bassin de la Prédecelle

Fréquence de détection (%)

Effluent de la STEP

La riviere Prédecelle

Famille Antibiotique Entrée Sortie Amont Aval
Macrolides Tylosine _ 17 17 nd* 17
Erythromycine 100 100 33 100
Tétracyclines Chlorotét_racycline 17 nd nd nd
Tétracycline 67 50 nd nd
f-lactamines Amoxic_illine nd* nd nd nd
Céfotaxime nd nd nd nd
Diaminopyrimidines Triméthopr_ime 100 100 17 100
Orméthoprime 33 nd 33 nd
Sulfonamides Sulfaméthazine 17 17 nd 17
Sulfaméthoxazole 100 83 17 100
Quinolones Ac?de oqui_ni_que nd nd 17 nd
Acide nalidixique 33 33 17 83
Fluméquine 17 17 17 17
Acide pipémidique nd nd nd nd
Enrofloxacine nd nd nd nd
Enoxacine 50 33 nd 17
Fluoroguinolones | Loméfloxacine 83 83 nd 67
Sarafloxacine 33 33 nd 33
Norfloxacine 100 100 33 100
Ciprofloxacine 100 100 17 83
Ofloxacine 100 100 83 100
Nitro-imidazoles Ornidazole nd nd nd nd
Glycopeptides Vancomycine nd nd nd nd
Métabolites N-sglfaméthm_(azole 100 nd nd 33
D-ciprofloxacine 17 17 17 17

*nd : non détecté
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