12

Juliane Hollender dirige le département
de Chimie de I'environnement de I'Eawag.
Coauteur : Sebastian Huntscha
juliane.hollender@eawag.ch

Eawag_08532

La berge, un filtre a micropolluants

De nombreux micropolluants s’infiltrent dans les alluvions avec l'eau des rivieres suisses. Beaucoup d’entre

eux sont retenus ou dégradés lors de leur passage dans le sol mais certains, particulierement persistants,

parviennent dans l'eau captée pour la production d’eau potable. Méme si les concentrations sont alors jugées peu

nocives pour la santé, il importe de réduire les émissions dans les rivieres.

La Suisse exploite depuis des décennies la filtration naturelle
de I'eau des rivieres sur les berges pour se procurer de l'eau
potable sans avoir a effectuer de traitements particuliers. Nous
savons cependant que les produits chimiques que nous utilisons
dans l'industrie, dans I'agriculture et dans les activités domes-
tiques se retrouvent a faible concentration dans les cours d'eau.
La question se pose donc de savoir si I'efficacité de la filtration
sur berge est a la hauteur de la pollution qu'elle est censée éliminer.
Pour en juger, il faut cependant tenir compte de la forte variabili-
té des conditions du milieu fluvial et alluvial. En situation de crue,
les concentrations dans la riviere (voir aussi p. 11) et les condi-
tions d'écoulement dans les alluvions sont modifiées. La dyna-
mique des concentrations fluviatiles apparait également dans
la nappe d’'eau souterraine ou elle est atténuée suite au temps
nécessaire a |'eau pour transiter de la riviere a l'aquifére (de
quelques jours a plusieurs semaines).

La biodégradabilité, un phénomeéne difficilement prévisible
Le comportement et le devenir des substances lors du passage de
I'eau dans les alluvions dépend de leurs propriétés intrinseques et
des conditions du milieu. Selon leur nature, les composés peuvent
étre dégradés de fagon biologique, plus rarement chimique, s'adsor-
ber sur les particules de sol et donc étre retenus par I'aquifére ou par-
venir de facon diluée jusqu'au captage (Fig. 1).

Il est difficile de prédire I'efficacité avec laguelle un polluant peut
étre dégradé par les microorganismes du sol ou de I'eau a partir de
sa structure chimique. D'autre part, certains produits de dégradation
peuvent étre tout aussi préoccupants que les composés d'origine. La
plupart des polluants sont mieux dégradés en présence d'oxygene
mais d'apres la littérature, certains, comme le sulfaméthoxazole, né-
cessitent des conditions d'anoxie. En Suisse, les zones d'infiltration
et les aquiféres se situent dans des couches de sables et de graviers
qui offrent en général un milieu bien oxygéné par ailleurs favorisé
par la faible teneur habituelle de I'eau fluviatile en matiere organique
dissoute. A l'avenir, les changements climatiques devraient entraf-
ner un réchauffement des eaux et une baisse des précipitations
qui, comme pendant I'été 2003, pourraient favoriser les périodes
d'anoxie (p. 16) et, de ce fait, affecter les capacités de dégradation
des polluants organiques dans le milieu hypogé. Les réactions pure-
ment chimiques jouent un réle moins important dans la dégradation
des polluants. La plus fréquente est alors I'hydrolyse dans laquelle

les liaisons chimiques sont coupées sous l'action de I'eau. Son inten-
sité peut étre facilement déterminée en fonction du pH et des tables
de correspondance ont déja été établies pour de nombreux compo-
sés. La rétention des polluants par adsorption est principalement
assurée par les particules de matiere organique et elle est d'autant
plus forte que I'hydrophobie des composés est élevée. Cette pro-
priété est mesurée par le coefficient de partage octanol/eau (Kq,).
Les composés neutres dont le K, est supérieur a 1000 sont en
partie retenus par le substrat. Les substances cationiques peuvent
également interagir avec les groupements a charge négative de la
matiére organique. En revanche, les composés anioniques polaires
ne sont absolument pas retenus par les matieres solides. Le phéno-
meéne de dilution dans I'eau souterraine gagne en importance a me-
sure que la distance entre la riviere et le captage augmente. Dans de
nombreuses zones alluviales comme par exemple celle de la Thur,
I'eau souterraine n'est généralement autre que de I'eau fluviatile qui
s'est infiltrée plus en amont. Grace a I'étude d'indicateurs tels que la
conductivité ou la température, les hydrologues peuvent retracer le
cheminement de |'eau dans le sous-sol et déterminer I'age de I'eau
souterraine (voir p. 4).
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Fig. 1 : Représentation de la filtration sur berge entre la riviére et le
captage et des principaux mécanismes pouvant induire une modification
des concentrations de polluants dans le milieu hypogé.



Prés de 100 micropolluants dans l'eau filtrée sur berge

Dans le cadre du projet Record («Restored corridor dynamics»),
nous avons étudié le comportement des médicaments et des pro-
duits phytosanitaires contenus dans |'eau de riviere lors de leur
passage dans la nappe alluviale de la Thur sur le site de Nieder-
neunforn (TG). Ce projet partiel a bénéficié d'un financement de
|'Office fédéral de I'environnement. En tant que riviére préalpine, la
Thur présente un régime hydrologique tres contrasté. Par ailleurs,
|'eau ne met que quelques jours a gagner le captage a partir de la
riviere. Pour tenir compte de ces particularités, nous avons modifié
notre stratégie d'investigation par rapport aux études précédentes
et prélevé des échantillons a intervalles de temps trés rapprochés
pendant diverses situations typiques. Pour déterminer les polluants
présents et évaluer I'effet de filtration du passage dans le sous-sol,
nous avons prélevé 3 échantillons dans la Thur et 32 échantillons
dans les alluvions a proximité de la riviere a différentes périodes de
I'année (Fig. 2). Les échantillons d'un litre chacun ont tout d‘abord
été concentrés par extraction en phase solide. Ensuite, les com-
posés qu'ils renfermaient ont été séparés par chromatographie en
phase liquide puis dosés par spectrométrie de masse haute réso-
lution. Cette méthode permet le dosage simultané de 250 subs-
tances. Avec les progrés actuels, un total de 500 composés peut
méme étre atteint [1]. Nous nous sommes concentrés sur les pro-
duits phytosanitaires, les médicaments, les biocides, les produits
anticorrosion, les édulcorants de synthese et certains de leurs pro-
duits de dégradation. Pres de 100 composés ont été détectés a des

concentrations comprises entre 0,1 et 400 ng/l. Leur nombre était
similaire dans |'écoulement superficiel et souterrain tandis que les
concentrations étaient en général plus faibles dans le sous-sol (Fig. 3).
Pres de 60 % des polluants détectés dans la riviere étaient pré-
sents a des concentrations inférieures a 10 ng/l ; dans I'eau souter-
raine, cette part atteignait méme 72 %. La concentration cumulée
de tous les composés détectés était en moyenne de 1,3 (+ 0,5) pg/I
dans la riviere et de 0,6 (+ 0,2) pg/l dans la nappe. Dans I'eau sou-
terraine, seuls trois polluants étaient présents a des teneurs supé-
rieures a 100 ng/l : le benzotriazole, un produit anticorrosion, le su-
cralose, un édulcorant de synthése, et le desphényl-chloridazone,
un produit de dégradation de certains pesticides.

Divers médicaments éliminés dans la zone d’infiltration

Nous avons suivi le passage dans le sol d'une sélection de compo-
sés par temps sec a partir de prélevements effectués dans divers
puits situés a divers endroits le long de |"écoulement souterrain.
Une série des médicaments (le diclofénac, I'aténolol, le métoprolol,
la lidocaine) étaient présents dans la riviere mais n'étaient plus dé-
tectables dans I'eau souterraine. Il semble donc qu'ils aient été éli-
minés lors de l'infiltration. Les concentrations mesurées au niveau
des puits proches de la Thur dans une eau ayant séjourné moins
d’un jour dans les alluvions étaient déja beaucoup plus faibles
que celles relevées dans I'eau fluviatile. Le gros de la dégrada-
tion semble donc avoir lieu dans la premiere zone d’infiltration.
En revanche, la carbamazépine, un antiépileptique réputé persis-
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Fig. 2 : Site d'étude de la Thur et représentation détaillée des transects définis dans un secteur revitalisé et dans un secteur canalisé (I'dge moyen de 'eau
souterraine est indiqué pour certains puits).
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tant, deux de ses métabolites et le sulfaméthoxazole, le tramadol
et la venlafaxine présentaient des concentrations particuliérement
stables. Ces médicaments n’'étaient pas dégradés lors de la fil-
tration sur berge et se retrouvaient dans I'eau captée pour la pro-
duction d’eau potable. Ces résultats concordent avec les études
effectuées par I'Office des déchets, de I'eau, de I'énergie et de
I'air du canton de Zurich sur d'autres sites de filtration sur berge
[2], avec nos propres analyses dans le canton de Bale-Campagne
et avec plusieurs travaux allemands [3]. Dans |'état actuel de nos
connaissances, les concentrations mesurées dans I'eau brute ne
sont pas suffisamment élevées pour représenter un risque pour la
santé. L'Ordonnance sur la protection des eaux précise cependant
que la présence de composés persistants doit étre systématique-
ment évitée. Une tres bonne élimination peut étre atteinte aprés
captage par oxydation ou par traitement au charbon actif (p. 30).

Comportement en situation de crue

Pour étudier le devenir des polluants en période de crue, nous
avons analysé des échantillons prélevés automatiquement a
intervalles réguliers dans la riviere lors de plusieurs crues sur-
venues pendant la période d'application des produits phytosa-
nitaires au printemps 2010. Nous avons ensuite effectué des
prélevements manuels d'eau souterraine a intervalles réguliers
pendant 12 jours au niveau des puits des transects situés dans
le secteur revitalisé et dans le secteur canalisé (Fig. 4). La figure
5 présente I'évolution des concentrations de diverses subs-
tances pendant une crue. Suite, probablement, au lessivage des
sols dans les champs fraichement traités, des quantités consi-
dérables d'acide (4-chloro-2-méthylphénoxy) acétique (MCPA),
se déversent dans la Thur. Malgré cela, les teneurs de cet her-
bicide dans le sous-sol ne sont supérieures au seuil de détec-
tion de 1 ng/l que dans I'eau y ayant séjourné moins d'un jour.
Au niveau des berges, |'eau infiltrée est peu diluée et la réten-
tion du composé anionique trés polaire (log Ky, = 2,4) est qua-
siment nulle. Il semble donc que, dans la zone d'infiltration,
le MCPA subisse une dégradation biologique caractérisée par
une durée de demi-vie de quelgques heures. Au contraire du
MCPA plus fortement entrainé par les pluies, la carbamazépine
et ['acétamidoantipyrine, deux médicaments, subissent une di-
lution particuliere a I'occasion des crues. Il convient alors de
considérer les durées de séjour dans la zone d'infiltration pour
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Fig. 3: Composés détectés (98 sur 250 recherchés) dans les différents
groupes de substances (a droite) et comparaison de leur nombre et de leurs
concentrations dans la riviere et dans |'eau souterraine proche de la Thur.

interpréter les concentrations mesurées dans le sous-sol. Per-
sistante, la carbamazépine, présente en période de crue comme
par temps sec des concentrations quasiment constantes lors de
son passage dans les alluvions. La 4-acétamidoantipyrine (log
Kow = 0,15), polaire, est au contraire dégradée et sa concentra-
tion s'abaisse jusqu’au cinquieme de sa teneur dans la riviere.
Cette observation concorde avec les résultats d’autres travaux
et d'études effectuées dans un autre secteur de la Thur [4].

Les tests de push-pull permettent une étude détaillée de la
dégradation biologique des polluants

Pour étudier I'élimination et déterminer le taux de dégradation des
micropolluants sur le terrain, nous avons effectué des tests dits
de push-pull dans certains puits éloignés du captage avec l'autori-
sation des autorités cantonales [5]. Pour ce faire, nous avons pré-
levé 500 litres d'eau souterraine et leur avons ajouté de la fluores-
céine, un colorant fluorescent, et divers polluants biodégradables
(MCPA, acide 2,4-dichlorophénoxy acétique, mécoprop, aténolol,
métoprolol et diclofénac) a une concentration finale de 100 ng/I
pour chaque substance. La solution a ensuite été injectée dans
un puits et une nouvelle extraction a été effectuée entre 0,5 et 4
heures plus tard. La quantité de colorant restée dans la solution
extraite indique le degré de dilution de la solution dans I'aquifere.
La quantité de polluant disparue au-dela de ce taux correspond a
la quantité biodégradée dans la mesure ou les substances injec-
tées avaient été choisies pour leur incapacité a étre adsorbées
sur le substrat. Grace a un simple modele de flux, nous avons pu
calculer les temps de demi-vie des polluants suite a leur dégrada-
tion sur le terrain. D'aprés nos calculs, ils étaient compris entre
0,5 et 6,7 heures, ce qui indigue une performance remarquable
de l'autoépuration dans la zone d'infiltration pour ces composés
biodégradables. La transformation quasi-totale du métoprolol et
de I'aténolol en acide aténololique participe de cette dégradation
mais indique également que |'écotoxicité des métabolites doit
étre prise en compte pour évaluer la dépollution. Lors d'essais hi-
vernaux, nous avons observé |'absence quasi-totale de biodégra-
dation a une température de I'eau souterraine d'a peine 4 °C. L'ac-
tivité microbiologique était alors probablement trop ralentie par le
froid. Cette observation confirme I'importance des conditions en-
vironnementales, et notamment de la température, pour la biodé-
gradation des polluants.




Réduire les émissions malgré une bonne qualité de I'eau potable
Les résultats présentés ici montrent que de nombreux micropol-
luants présents dans I'eau des riviéres suisses s'infiltrent avec
elles dans le sous-sol. Lorsque les conditions du milieu sont favo-
rables, c'est-a-dire lorsque la température et la teneur en oxygene
sont suffisantes, beaucoup d'entre eux sont cependant dégradés
par les microorganismes. Nous avons pu le démontrer dans la Thur
et ses alluvions et nous tentons actuellement de le confirmer sur
d'autres sites dans le canton de Bale-Campagne. Insensibles aux
phénomeénes de biodégradation et de sorption, certains polluants
persistants parviennent cependant jusqu'a l'eau captée. Il est
donc impératif de maintenir les concentrations dans les riviéres
a un niveau aussi bas que possible. La solution la plus efficace
consiste a limiter les émissions agricoles et a améliorer les perfor-
mances des stations d'épuration. Ces mesures sont d'autant plus
souhaitables qu'elles sont bénéfiques aux organismes aquatiques
et que les changements climatiques risquent d'atténuer la dilution
des polluants dans les rivieres. Il est impératif que le temps de
séjour minimal de 10 jours de I'eau infiltrée dans le sous-sol soit
également respecté dans les secteurs revitalisés. Cette durée ga-
rantit une élimination suffisante des germes pathogénes et une
bonne dégradation des composés traces organiques. Elle offre
par ailleurs un délai bienvenu entre la riviere et les captages pour
pouvoir intervenir en cas de pollution aigué. Les berges revitali-
sées favorisent |'autoépuration, augmentent |'attractivité paysa-
gere des riviéres et encouragent la biodiversité. Dans |'état actuel
des connaissances, les concentrations de I'ordre du nanogramme
par litre auxquelles certains micropolluants sont encore détectés
dans I'eau captée ne semblent pas présenter de danger pour la
santé. Elles se situent en effet bien en dessous des teneurs en
polluants habituellement mesurées dans les autres denrées ali-
mentaires. La présence de composés synthétiques persistants
doit cependant étre évitée aussi bien dans les milieux aquatiques
que dans I'eau potable. Des traitements spécifiques permettent
aujourd’hui de les éliminer en grande partie de |'eau brute.

Fig. 4 : Prélevements manuels d'eau souterraine a différentes profondeurs
dans un puits.
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Fig. 5 : Cinétique des concentrations de polluants fortement biodégradables
(exemple : MCPA), biodégradables (exemple : 4-acétamidoantipyrine) et
non biodégradables (exemple : carbamazépine) dans la Thur et dans le
sous-sol a I'occasion d'une crue.
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