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PREAMBULE

Le présent rapport a été établi sur la base des informations fournies a I'INERIS, des données
(scientifiques ou techniques) disponibles et objectives et de la réglementation en vigueur.

La responsabilité de I'INERIS ne pourra étre engagée si les informations qui lui ont été
communiguées sont incomplétes ou erronées.

Les avis, recommandations, préconisations ou équivalent qui seraient portés par I'INERIS
dans le cadre des prestations qui lui sont confiées, peuvent aider a la prise de décision.
Etant donné la mission qui incombe a I'INERIS de par son décret de création, I'INERIS
n'intervient pas dans la prise de décision proprement dite. La responsabilité de I'INERIS ne
peut donc se substituer a celle du décideur.

Le destinataire utilisera les résultats inclus dans le présent rapport intégralement ou sinon de
maniere objective. Son utilisation sous forme d'extraits ou de notes de synthése sera faite
sous la seule et entiére responsabilité du destinataire. Il en est de méme pour toute
modification qui y serait apportée.

L'INERIS dégage toute responsabilité pour chaque utilisation du rapport en dehors de la
destination de la prestation.
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RESUME

Résumé

L’analyse économique de stratégies nationales de gestion des micropolluants urbains s’intégre dans
les exigences de la Directive-Cadre sur 'Eau et dans le plan d’action national de lutte contre la
pollution des milieux aquatiques (Plan Micropolluants).

L’objectif de I'étude est de comparer, en termes de colts et d’efficacité, les différentes approches pour
réduire les rejets des micropolluants, dans le contexte de deux scénarios de « risques » (une liste
réduite et une liste allongée de micropolluants d’intérét). En particulier, nous comparons le colt de ne
pas émettre une méme quantité d’un polluant, soit en la substituant a la source, soit en I'éliminant des
rejets d’eaux usées par I'ajout de traitements tertiaires en station d’épuration urbaine.

En premier lieu, nous construisons deux scénarios contrastés de risques liés aux rejets de
substances dangereuses pour les milieux aquatiques. Chaque scénario est constitué d’'une liste
argumentée de substances, avec les références d’études et leurs criteres de choix, basée sur une
recherche des études francaises sur les polluants émergents les plus significatives (notamment les
études déja réalisées par TONEMA).

- Le premier scénario de « risque actuel » représente un statu-quo et se focalise donc sur les
substances réglementées au titre de la DCE( et de sa déclinaison en droit national) qui sont
pertinentes en milieu urbain, et pour lesquelles il existe des leviers d’action.

- Le deuxieme scénario de «risque émergent » présente une vision a plus long terme et
regroupe des substances potentiellement dangereuses issues des plusieurs travaux de
synthése sur les substances émergentes. Nous avons retenu 16 substances dans le premier
scénario et les 16 initiales plus 23 substances supplémentaires dans le second.

La deuxieme étape de la démarche consiste a caractériser les stratégies de réduction des
micropolluants :

- Pour l'option « substitution a la source », nous analysons le co(it de substitution des
substances sur la base des alternatives de remplacement ou des changements d’'usages. Les
données prises en compte proviennent notamment des travaux de la réglementation UE
REACH et d’études INERIS.

- Pour l'option du « traitement complémentaire en STEU », nous recensons [l'efficacité des
moyens technologiques de traitement tertiaire des eaux usées : ozonation, charbon actif et
technologies membranaires. Nous modélisons le taux d’abattement par nanofiltration car il
s’agit du traitement qui abat le plus large spectre de micropolluants et pour lequel des travaux
de modélisation d’abattement sont disponibles.

Il est a noter qu’il y existe peu de données expérimentales sur l'efficacité des procédés tertiaires pour
'ensemble des substances d’intérét pour I'étude. De la méme fagon, les études sur les colts de
substitution des substances sont limitées a certains usages étudiés dans la réglementation. Pour cette
raison, de nombreuses hypothéses ont été nécessaires afin de proposer un cadre de comparaison.

Enfin, la troisiéme étape qui constitue le principal travail de I'étude, consiste a comparer les deux
stratégies en termes de coit d’opportunité. La comparaison entre le traitement des effluents et la
substitution des substances est réalisée pour le cas d’'une station d’épuration d’'une ville de 200 000
eg.hab, et porte, par construction des scénarios, sur le colt des deux stratégies pour une méme
réduction des émissions de micropolluants dans les milieux aguatiques. Nous répondons ainsi a la
question suivante, pour chaque substance, puis pour leur ensemble (en additionnant les colts de
substitution) : quel aurait été le colt de substituer a la source pour ne pas émettre dans les milieux
aquatiques la quantité abattue par la STEU ?

Les résultats font apparaitre que, méme dans le cas ou la liste de micropolluants est plus longue, et
donc le colt de substitution plus élevé, les colts de substitution seraient inférieurs aux co(ts du
traitement tertiaire par nanofiltration. Par construction, les quantités de micropolluants non-émises
dans les cours d’eau sont égales entre le scénario traitement et le scénario de substitution, et il s’agit
donc d’une comparaison a performances environnementales égales.
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La conclusion en faveur de la substitution ne peut pas a ce stade d’'une étude exploratoire étre
considérée comme fermement établie, en raison des trés nombreuses incertitudes qui entourent
'ensemble des données exploitées. Cette étude devrait étre confirmée par des travaux plus
approfondis et inclure d’autres techniques de traitement tertiaires.

Le point le plus important serait de réaliser une extrapolation de I'étude a un nombre plus important de
micropolluants (de I'ordre de 100 a 200), pour voir comment évolueraient les colts de substitution
pour une trés longue liste de micropolluants. En effet, s’il semble que le traitement ne se justifie pas
pour les listes de micropolluants étudiées ici, leur prise en compte de maniére exhaustive pourrait
changer la perspective.

Mots clés (thématique et géographique)

Micropolluants, substances prioritaire, substances dangereuses, traitement des eaux usées, STEU,
STEP, substitution a la source, co(t de traitement des eaux usées, structure de codt, analyse codt-
efficacité de traitement des eaux usées, France.
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ABSTRACT
Abstract

The economic analysis of national urban micropollutant strategies is part of the requirements of the
Water Framework Directive (WFD) and the national action plan to fight micropollution in aquatic
environments (Plan Micropolluants).

The objective of this study is to compare in terms of cost and efficiency, the different approaches to
reduce the release of micropollutants in the context of two risk scenarios (a short list and an extended
list of micropollutants). Particularly, we compare the substitution cost of chemicals of the same amount
of a pollutant against the cost of tertiary treatment.

First, we construct two contrasting scenarios of risks associated with dangerous substances. These
scenarios consist of a list of substances, built with references studies and selection criteria. This
construction of the scenarios was based on French studies of the most significant emerging pollutants
(including studies already carried out by ONEMA).

- The first risk scenario, called current risk, represents a statu-quo, therefore it focuses on
hazardous substances regulated by the WFD and its variation in national law that are relevant
in urban areas, and for which there are means of actions and regulation in progress.

- The second risk scenario, called emergent, presents a prospective vision and includes
potentially dangerous substances from several synthetic research studies on emerging
substances. We selected the 16 initial substances in the first scenario and 23 additional
substances in this second scenario.

The second step of the process is to characterize the reduction strategies of micropollutants:

- For the substitution scenario, we analyze the opportunity cost for the replacement by
alternatives or changes in use. The sources of information taken into account are the UE
REACH regulation and INERIS studies.

- For the advanced treatment in WWTP scenario, we identify effective technological means of
wastewater treatment: ozonation, activated carbon and membrane technologies. We model
the abatement rate by nanofiltration because technically this process reduces the larger
spectrum of micropollutants and for which modeling is available.

It should be noted that there are few experimental data on the effectiveness of tertiary processes for
all substances analyzed. Similarly studies on the costs of substitution are limited to the use discussed
in regulation. For these insufficient data many assumptions have been established to provide a
framework for comparison.

The third step is to establish a framework for comparison of two strategies in terms of opportunity cost.
This comparison is the main contribution of the study. The comparison between treatment and
substitution is made to the case of a wastewater treatment plant of a city of 200,000 eq.hab, and
estimates, for construction of scenarios, the cost of two strategies for the same micropollutant
abatement in aquatic environments. We answer the question: how much would it cost to replace the
same amount of pollutant that WWTP rejected?

The results show that even in the case where the list of micropollutants is extended, the advanced
treatment costs are higher, the substitution cost are below the cost of tertiary treatment by
nanofiltration. Since the amount of non-released micropollutants is equal for both alternative
scenarios, this is therefore a comparison with equal environmental performance.

The conclusion supporting the substitution cannot at this stage of an exploratory study be considered
as firmly established, because of the many uncertainties surrounding input data and assumptions
used. Results should be confirmed by further studies; in particular, other treatment techniques should
be considered.

The most important point would be to carry out an extrapolation of the study to a larger number of
micropollutants (about 100 to 200), to see how scenarios would change for a very long micropollutant
lists. Indeed, even if it appears that the treatment does not seems justified for the micropollutant lists
studied here, a really very exhaustive list could change the perspective.

Key words (thematic and geographical area)

Micropollutants, hazardous substances, wastewater treatment, WWT, substitution of hazardous
chemicals, wastewater treatment cost, cost structure, cost-effectiveness analysis of waste water
treatment, France.
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SYNTHESE POUR L’ACTION OPERATIONNELLE

L’analyse économique de stratégies nationales de gestion des micropolluants urbains s’intégre dans
les exigences de la Directive-Cadre sur 'Eau et dans le plan d’action national de lutte contre la
pollution des milieux aquatique (Plan Micropolluants). Par cette premiére étude exploratoire sur la
comparaison de deux stratégies de réduction de polluants I'INERIS étend la perspective en incluant la
substitution a la source des substances dans les stratégies étudiées.

L’objectif de I'étude est de comparer, en termes de codts, et d’efficacité, les différentes approches
pour réduire les rejets des micropolluants, dans le contexte de deux scénarios (une liste réduite et une
liste allongée de micropolluants d’intérét). En particulier on compare le traitement tertiaire des eaux
usées urbaines et la substitution de produits chimiques a la source.

On construit en premier lieu deux scénarios contrastés de risques liés aux substances dangereuses.
Ces scénarios sont constitués d’une liste argumentée de substances, avec les références d’études et
leurs criteres de choix. Cette construction des scénarios s’est basée sur une recherche des études
francgaises sur les polluants émergents les plus significatives (notamment les études déja réalisées par
'ONEMA).

Le premier scénario de risque actuel représente un statu-quo et se focalise donc les substances
prioritaires dangereuses actuelles de la DCE qui sont pertinentes en milieu urbain, et pour lesquelles il
existe des leviers d’action. Le deuxiéme scénario de risque émergent présente une vision a plus long
terme et comprend en plus des substances potentiellement dangereuses issues de plusieurs travaux
de synthése sur les substances émergentes. Nous avons retenu 16 substances dans le premier
scénario et 39 substances dans le second scénario, les 16 substances initiales auxquelles sont
ajoutées 23 molécules supplémentaires.

Les deux tableaux qui suivent présentent les substances retenues dans chacun des deux scénarios.

Substances du scénario de risque Famille chimique/Usage Classification substance
« actuel » Liste 1 (SDP/SP/PSEE)*
Arsenic Métaux PSEE
Cadmium et ses composés Métaux SDP
Chrome Métaux PSEE
Cuivre Métaux PSEE
Di(2-éthylhexyl) phtalate (DEHP) Phtalates SDP
Dichlorométhane Hydrocarbure aliphatique SP
halogéné
HAP Hydrocarbures aromatiques SDP/SP
HBCDD Retardateurs de flamme bromés SDP
Mercure et ses composés Métaux SDP
Nickel et ses composés Métaux SP
Nonyl phénols Alkylphénols SDP
PFOS Composés perfluorés SDP
Plomb et ses composés Métaux SP
Trichloroéthyléne Composés organiques COV (Autre polluant DCE)
Trichlorométhane (chloroforme) Composés SP
chimiques organochlorés
Zinc Métaux PSEE

! [8] Référence a l'arrété du 25 janvier 2010sur I'évaluation de substances de I'état chimique ou
écologique ; SDP : substance dangereuse prioritaire, SP substance prioritaire, PSEE : polluant
spécifique de I'état écologique.
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Substances du scénario de risque
« émergent »
(Substances du premier scénario +
les suivantes)

Liste 2

Famille chimique

Classification substances”

17B-estradiol Médicaments, hormone SPAS
4-tert-butylphenol Composé organique SPAS
Benzo(a)anthracene Hydrocarbure aromatique
polycyclique

Bisphénol A Bisphénol SPAS

Butylglycol (EGBE) Ether de glycol
Carbamazepine Médicament, antiépileptique SPAS

Chlorure de vinyle (Chloroethylene) cov
Decabromodiphenylether (BDE-209) Polybromodiphényléthers
(PBDE)
Decahydronaphtalene
Diazepam Médicament SPAS
Dibenzo(a,h)anthracene Hydrocarbure aromatique SPAS
polycyclique
Diethylene glycol monobutyl ether Ether de glycol
(DEGBE)

Diisononyl phtalate (DINP) Phtalates SPAS
Estrone Médicament SPAS
Ethyl-parabéne Parabénes SPAS
Ketoprofene Médicament SPAS
Methyl-parabene Parabénes SPAS
Ofloxacine Médicament SPAS
0-Phenylphenol Phénols SPAS
Oxazepam Médicament SPAS
Sulfamethazine Médicament SPAS
Tributylphosphate Composés organiques volatils PSEE
Triclosan SPAS

La deuxieme étape de la démarche consiste a caractériser les stratégies de réduction des

micropolluants :

- Pour le scénario « traitement complémentaires en STEU », nous recensons l'efficacité des
moyens technologiques de traitement tertiaire des eaux usées, avec notamment une vision
prospective par la modélisation des taux d’abattement des technologies membranaires.

- Pour l'option substitution a la source, nous analysons le colt de substitution des substances
sur la base des substances alternatives ou des changements d'usages. Les évaluations
prises en compte sont les travaux issus de la réglementation REACH et les études INERIS.

Il est a noter qu’il y a peu des données expérimentales sur I'efficacité des procédes tertiaires pour
'ensemble des substances d’intérét. De la méme fagon les études sur les colts de substitution des
substances sont limités aux usages étudiés dans la réglementation sur certains de leurs usages. Pour
cela de nombreuses hypothéses ont été nécessaires afin de proposer un cadre de comparaison.

% [7] Référence & l'arrété du 7 aolt 2015 : SPAS : substance pertinente & surveiller dans les eaux de
surface
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Enfin, la troisiéme étape consiste a comparer les deux stratégies en termes de colt d’opportunité. La
comparaison entre le traitement et la substitution est réalisée pour le cas de la station d’épuration
d’une ville de 200 000 eqg.hab, et porte sur le colt des deux stratégies pour une méme réduction des
émissions de micropolluants dans les milieux aquatiques. Cette comparaison est le principal travail de
I'étude et integre cing étapes (voir Figure 1).

Le calcul débute avec la caractérisation des concentrations en micropolluants de I'eau traitée par une
STEU conventionnelle d’'une taille de 200 000 eq.hab. Des taux d’abattement par les techniques de
traitement tertiaire® sont appliqués aux flux sortant de la STEU conventionnelle, et permettent de
calculer les quantités de micropolluants non-émises dans I'environnement aquatique grace a ces
traitements. Parallelement, le co(t total de ces traitements (investissement et exploitation) est calculé.

On calcule ensuite les quantités de substances qu’il aurait fallu substituer a la source, pour ne pas
émettre les quantités qui ont été traitées par les traitements additionnels. Ceci est fait en divisant les
guantités traitées par un ratio représentant le taux de transfert des quantités utilisées a la source vers
les milieux aquatiques. On obtient le colt de substitution pour chaque substance en multipliant les
quantités a substituer par le colt de substitution par kg (ou t).

e
o [

e Ozonation Quantité abattue
au \ 2 P,
valte (non émise)
& Qt=Flux annuel * R%
1. Concentration moyenne Charbon actif
en sortie de STEU (C) A
r N 3. Colt du traitement
tertiaire
Nanofiltration .
\ o

2. Taux d'abattement.

e 2

Quantités
équivalentes de

micropolluants a

substituer a la source
Qs=Qt/Ce

4, Coefficient d’émission
(Ce) = ratio entre quantités émises dans
I'environnement / quantités utilisées

5. Colt de substitution (Cs)

Figure 1 Etapes de calcul des codts de traitement des eaux usées et des colts de la substitution a la
source

Le traitement par nanofiltration n’est pas le plus adapté a des eaux usées urbaines en raison des
risques de colmatage, et est sensiblement plus cher que d’autres traitements, mais dans le cadre
d’'une étude exploratoire, il permet d’entreprendre une premiére comparaison entre traitement et
substitution.

®En pratique, les calculs n’ont pu étre menés que pour le traitement de nanofiltration, en raison du manque de
données sur les taux d’abattement sur les autres traitements tertiaires

DRC-15-136884-12446A Page 12 sur 75



Les résultats de la comparaison des deux stratégies, sont résumés sur la Figure 2. Deux estimations
(haute et basse) des codts de substitution, correspondant a deux hypothéses des taux d’abattement
par nanofiltration et donc de quantités de micropolluants a substituer, sont prises en compte.

Dans la Figure 2, nous observons que le colt de substitution des substances de la liste 1 est
largement supérieur a celui des substances de la liste 2, bien qu’elles soient en plus grand nombre.
Deux facteurs expliquent cela. D’abord, la liste 1 comprend principalement des métaux, dont les
guantités abattues par le traitement et a substituer sont élevées, et dont le colt de substitution est
également significatif. Ensuite, la liste 2 contient un nombre important de médicaments, pour lesquels
nous supposons un codt de substitution nul car des actions de réduction a la source sont prévues par
les instances de santé.

200

180

160

140

120
W Liste 2

£ 100 o Liste 1
80
60
40

20

Traitement additionnel des Substitution (Abattement Substitution (Abattement
eaux usées hypotheése basse) hypothése haute)

Figure 2 Comparaison des co(ts de traitement tertiaire et des codts de substitution des micropolluants
(2 quantités non-émises dans I'eau de surface égales, pour le cas d’une ville de 200 000
eg.hab)

Le colt de traitement tertiaire par nanofiltration est estimé a 196 M€ (codt actualisé en 2015 d'un
projet d’investissement public intégrant le colt de [linfrastructure de nanofiltration et le codt
opérationnel pendant 20 ans). Le colt de substitution est également récurrent et annuel, et il est
actualisé sur 20 ans.

Les colits de substitution sont dominés & 90% par le plomb pour des raisons particuliéres®. Une étude
plus approfondie de son cas serait utile, mais nous présentons aussi les résultats en retirant le plomb
de 'analyse dans la Figure 3.

o s’agit de la conjonction de plusieurs facteurs : un coefficient d’émission trés faible dans I'environnement depuis les
matériaux en place d’apres la littérature consultée, des quantités importantes dans les rejets, un traitement tertiaire efficace, ce
qui conduit a des quantités trés importantes a substituer, et de plus le plomb est trés dense donc son colt de substitution au
kilo est tres élevé.
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Figure 3 Comparaison des co(ts de traitement tertiaire et des codts de substitution (sans le plomb)
des micropolluants (a quantités non-émises dans I'eau de surface égales, sauf pour le plomb,
et pour le cas d’une ville de 200 000 eq.hab)

Ces résultats font apparaitre que, méme dans le cas ou la liste de micropolluants est plus longue, et
donc le colt de substitution plus élevé, les colts de substitution sont inférieurs aux co(ts du
traitement tertiaire par nanofiltration. Les codts ne sont toutefois pas supportés par les mémes agents
économiques :
e Dans le cas du traitement des eaux usées, le co(t serait éventuellement ajouté au
prix de I'’eau.
e Dans le cas de la substitution les colts sont supportés par P'industrie et les
consommateurs.

On rappelle que, par construction, les quantités de micropolluants non-émises dans les cours d’eau
sont égales entre le scénario traitement et chacun des deux scénarios de substitution, et qu'il s’agit
donc d’'une comparaison a performances environnementales égales.

La conclusion en faveur de la substitution ne peut pas a ce stade d'une étude exploratoire étre
considérée comme fermement établie, en raison des trés nombreuses incertitudes qui entourent
'ensemble des données exploitées, et notamment : les performances des traitements tertiaires, les
ratios entre quantités de micropolluants utilisées et émises dans les eaux, et les colts de substitution
unitaires.

Les nombreuses incertitudes et les hypothéses faites, les difficultés a trouver des données, font que
cette étude est exploratoire et devrait étre confirmée par des études plus approfondies incluant
d’autres techniques de traitement.

Le point le plus important serait de tenter une extrapolation de I'étude a un nombre bien plus grand de
micropolluants (de I'ordre de 100 a 200), pour voir comment évoluent les colts de substitution pour
une trés longue liste de micropolluants. En effet, s’il semble que le traitement ne se justifie pas pour
les listes de micropolluants étudiées ici, une liste réellement trés exhaustive pourrait changer la
perspective.
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1. INTRODUCTION

Le bon état des masses d’eau est indispensable a la protection des écosystémes et des ressources
en eau potable. La construction et I'amélioration continue des stations d’épuration a considérablement
amélioré la qualité des eaux. Néanmoins la diversité des pressions connues sur les milieux
aguatiques ne cesse de croitre, notamment en termes de micropolluants que I'on identifie de mieux en
mieux grace a des techniques analytiques plus performantes.

La directive cadre sur I'eau (DCE) et le plan micropolluants 2016-2021 pour préserver la qualité des
eaux et la biodiversité imposent de connaitre, puis de réduire, voire de supprimer, les rejets de
micropolluants afin d’atteindre un bon état des eaux.

L’atteinte de cet objectif suppose de mettre en ceuvre des actions de réduction des émissions, et
notamment des émissions urbaines dont certaines doivent faire partie des programmes des mesures
(PDM), attachés aux schémas directeurs d’aménagement et de gestion des eaux (SDAGE). Pour cela,
il est nécessaire de définir des stratégies de réduction des émissions.

Schématiquement, deux grandes approches pour la réduction des rejets de micropolluants sont
utilisables : la substitution a la source des substances et 'amélioration du traitement des eaux usées
ou pluviales en zone urbanisée.

Chacune de ces approches a son intérét et ses limites :

- La substitution peut apparaitre a priori séduisante en termes de colts et d’efficacité, mais le
caractere « moins dangereux » des nouvelles substances utilisées peut étre difficile & établir
et s’avérer incertain sur la durée, dans la mesure ou la connaissance actuelle des dangers et
des risques n’est que provisoire.

- Le traitement des effluents domestiques et industriels pourrait représenter un moyen radical
de traiter un grand nombre de substances, déja identifiées ou a venir, mais le colt des
techniques & déployer est tres élevé, et il y a une incertitude sur la liste des substances qui
seront effectivement abattues efficacement.

L’objectif de cette étude exploratoire est de comparer ces deux approches sur un cas simplifié.
L’INERIS cherche a alimenter la réflexion sur la stratégie nationale a long terme de gestion des
micropolluants en apportant des éléments sur les colts de substitution a la source. Cette premiere
étude évalue la substitution de produits chimiqgues comme une alternative a I'investissement dans le
traitement des effluents urbains.

Dans ce rapport nous comparons le traitement tertiaire des eaux usées (additionnel au traitement déja
en place) et la substitution de produits chimiques a la source en termes de codts/efficacité
(comparaison des codts pour une méme réduction des émissions), pour une situation urbaine typique.
Afin d’étudier la sensibilité des conclusions de cette comparaison, nous étudions deux variantes,
basées sur deux listes de substances (une liste courte, une liste longue), et pour la situation d’une
STEP urbaine de 200 000 eqg.hab. De plus, nous avons utilisé une fourchette pour les efficacités de
traitement.

Les sources d’incertitudes sont importantes, notamment car il a fallu rassembler des sources de
données et faire des choix et des hypothéses simplificatrices. Ainsi des conclusions définitives ne
doivent pas étre tirées de cette étude. Les incertitudes sont discutées en fin de rapport et sont
indissociables de la lecture des résultats.
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2. DEMARCHE GENERALE

Dans l'objectif d’évaluer les deux stratégies « substitution » et « traitement », nous suivons une
analyse colt-efficacité®. Le schéma de construction des scénarios est présenté dans la Figure 4.

Comme cela est précisé par la suite, ces scénarios de traitement et de substitution sont construits de
facon a avoir la méme efficacité (méme réduction des émissions dans les milieux aquatiques), et sont
comparés du point de vue de leurs codts.

Chacun des deux scénarios (substitution ou traitement) fait I'objet de deux variantes, qui se
différencient par 'ampleur de la liste de micropolluants qui est prise en compte pour I'évaluation :

- une premiere variante traite des substances strictement visées dans la réglementation DCE,
et est représentative des risques « actuels » reconnus dans la réglementation ;

- une seconde variante prend en compte des risques et des substances émergentes, comme
des biocides, des médicaments et des perturbateurs endocriniens.

La section 5 détaille la fagon dont les substances ont été choisies pour élaborer les deux variantes de
listes de micropolluants étudiées, ce qui constitue la premiére étape de la démarche générale.

La deuxieme étape de la démarche consiste a caractériser les stratégies de réduction des
micropolluants :

- pour le scénario « traitement complémentaires en STEU », nous recensons l'efficacité des
moyens technologiques de traitement des eaux usées, avec notamment une vision
prospective par la modélisation des taux d’abattement des technologies membranaires ;

- pour l'option substitution a la source, nous analysons le colt de substitution des substances
sur la base des alternatives de remplacement ou des changements d'usages. Les sources
d’'information utilisées sont notamment des études réalisées dans le cadre de la
réglementation REACH et les fiches technico-économiques de 'INERIS.

5, N , ) . - . . . . —

L’analyse coit-efficacité est une évaluation des codts de stratégies alternatives qui atteignent toutes le méme objectif. Une
analyse codt-efficacité peut permettre d'identifier la fagon la moins colteuse d'atteindre I'objectif en comparant deux ou
plusieurs actions.
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Figure 4 Démarche générale de I'étude

Enfin, la troisieme étape consiste a établir un cadre de comparaison de deux stratégies en termes de
colt d’opportunité. Cette comparaison est le principal travail de I'étude et il est composé de cinq
points (voir la Figure 5).

Le principe de ces calculs est expose ici, et les sources de données utilisées sont indiquées plus en
détail dans les sections suivantes.

Le calcul débute avec la caractérisation des concentrations en micropolluants de I'eau traitée par une
STEU conventionnelle d’une taille de 200 000 EH (point 1 de la comparaison). Des taux d’abattement
par les techniques de traitement tertiaire additionnelles sont appliqués aux flux sortant de la STEU
conventionnelle, et permettent de calculer les quantités de micropolluants non-émises dans
I'environnement aquatique grace a ces traitements (point 2). Ensuite, le codt total de ces traitements
(investissement et exploitation) est calculé (point 3).

Il s’agit ensuite de calculer les quantités de substances qu'il aurait fallu substituer a la source, pour ne
pas émettre les quantités qui ont été traitées par les traitements additionnels. Ceci est fait en divisant
les quantités traitées par un ratio représentant le taux de transfert des quantités utilisées a la source
vers les milieux aquatiques (point 4). On obtient le colt de substitution pour chaque substance en
multipliant les quantités a substituer par le colt de substitution par unité de poids (point 5).

La section 7 donne plus d’information sur les sources d’'information employées pour obtenir les ratios
et les colts unitaires de substitution a la source.

Enfin, la comparaison des scénarios s’effectue entre le colt du traitement additionnel, et la somme
des codts de substitution pour 'ensemble des substances considérées dans le scénario.
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Figure 5 Etapes de calcul des codts de traitement des eaux usées et des colts de la substitution a la
source

Les scénarios ne portent que sur le traitement des eaux en station d’épuration et non sur le traitement
direct des eaux pluviales. Il s’agit d’'une option envisageable, mais les données sur l'efficacité de ces
traitements actuels et avancés sur les micropolluants sont beaucoup moins nombreuses que celles,
déja peu disponibles, sur les traitements d’épuration avancés des eaux usées. Cette option n’a donc
pas pu étre étudiée dans ce travail, mais resterait une option intéressante a explorer.

3. CONSTRUCTION DES SCENARIOS DE RISQUE

Deux scénarios de risque sont considérés. lls sont présentés sous forme d’une liste de substances,
dont on considére qu’elles doivent faire I'objet d’'une suppression ou une réduction de leurs émissions
dans le milieu aquatique.

e Le premier scénario, appelé scénario de risque actuel, est construit sur la base de substances
prioritaires de la DCE.

e Le deuxieme scénario, appelé scénario de risque émergent, regroupe des substances
émergentes dangereuses avec une vision réglementaire a plus long terme, en se focalisant
sur la pollution d'origine urbaine (celle qui est traitée dans les plus grandes stations
d’épuration, a priori seules susceptibles d’'investir dans des traitements de pointe et colteux).

3.1 SUBSTANCES DU SCENARIO DE RISQUE « ACTUEL »

Le premier scénario de risque actuel représente un statu-quo et se focalise donc sur celles des
substances prioritaires dangereuses actuelles de la DCE qui sont pertinentes en milieu urbain, et pour
lesquelles il existe des leviers d’action.
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Les criteres de sélection sont les suivants pour ce scénario :

e |l s’agit des substances réglementées par la DCE et également des substances a priori
prioritaires pour la mise en place de mesures spécifiques de réduction dans le cadre d’un
PDM®.

e Elles présentent des rejets principalement ponctuels et d’origine urbaine pour lesquels il a été
possible d’identifier des techniques ou technologies permettant de maitriser les principaux
rejets. Les polluants purement diffus ne sont pas retenus, car les techniques de traitement en
stations d’épuration ne semblent que peu pertinentes les concernant.

Les substances sélectionnées sont présentées dans le Tableau 1. Pour la sélection nous nous basons
essentiellement sur le rapport INERIS réalisé pour TONEMA [1].

® Les substances « prioritaires pour les PDM » ont été identifiées dans Gouzy et al. (2014). Les auteurs décrivent quelques
éléments et des opportunités d’action par substance.
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Tableau 1 Liste de substances du scénario de risque « actuel »

Substance

N°CAS

Code Sandre

~N o o b~ W N B

8

10
11
12
13
14
15
16

Arsenic

Cadmium et ses composés
Chrome

Cuivre

Di(2-éthylhexyl)phtalate (DEHP)
Dichlorométhane

HAP

HBCDD

Mercure et ses composés
Nickel et ses composés

Nonyl phénols

PFOS

Plomb et ses composés
Trichloroéthylene
Trichlorométhane (chloroforme)

Zinc

7440-38-2

7440-43-9

7440-47-3

7440-50-8

117-81-7

75-09-2

Benzo (g,h,i) Péryléne : 191-24-2
Indeno (1,2,3-cd) Pyréne : 193-39-5
Benzo (b) Fluoranthéne : 205-99-2
Benzo (a) Pyrene : 50-32-8

Benzo (k) Fluoranthene : 207-08-9
Anthracéne HAP : 120-12-7
Fluoranthéne : 206-44-0
Naphtaléne : 91-20-3

1,2,5,6,9,10-Hexabromocyclododecane
(HBCDD) : 3194-55-6

1,3,5,7,9,11-Hexabromocyclododecane
(HBCDD) : 25637-99-4

a-HBCDD : 134237-50-6
-HBCDD : 134237-51-7
y-HBCDD : 134237-52-8
7439-97-6

7440-02-0

104-40-5

1763-23-1

7439-92-1

79-01-6

67-66-3

7440-66-6

1369
1388
1389
1392

1118
1204
1116
1115
1117
1458
1191
1517

7128

1387
1386

1382
1286
1135
1383
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3.2 SUBSTANCES DU SCENARIO DE RISQUE « EMERGENT »

Ce scénario comprend les substances du précédent scénario, et il est construit en prenant également
en compte les substances émergentes présentes dans plusieurs études :

- Les résultats issus des travaux du Comité Experts Priorisation (CEP) synthétisé dans les
« Propositions pour la sélection des substances de la feuille de route transition écologique
(FRTE) » [2]. Ce travail a permis d’identifier des substances prioritaires en termes de
protection des milieux aquatiques et d’enjeux sanitaires associés. Le CEP s’est basé sur I'état
des connaissances actuelles et des données disponibles et exploitables pour identifier, parmi
les substances, des familles d’intérét prioritaire.

- Les résultats de I'étude prospective [3] ont permis d’enrichir le travail de priorisation décrit ci-
dessus et de mettre en évidence des problématiques spécifiques a certains bassins.

- La base de données RSDE-STEU[4], gérée par I'INERIS, des mesures de substances a la
sortie 7des stations d’épuration urbaines sur le territoire francais, dans le cadre de I'action
RSDE".

- L’étude de diagnostic sur les substances dans les produits des ménages de 'AESN et 'OIE

[5].

Nous avons élaboré ainsi une liste initiale de 190 substances identifiées dans I'ensemble de ces
études. Sur cette liste initiale beaucoup trop longue pour se préter a une étude comparative
substitution/traitement dans le cadre du projet, nous avons retenu finalement 23 substances
dangereuses émergentes (Tableau 2) (en plus des substances du scénario de risque actuel).

Une description synthétique de chacune des substances sélectionnées est disponible dans I'annexe 1
et la liste compléte de substances identifiées est présentée dans I'annexe 2. Les critéres de sélection
finale de substances retenues pour le scénario de risque émergent ont été les suivants :

- Nous avons cherché a sélectionner des substances qui aboutissent a un ensemble
représentatif des différents types de pressions et de sources de rejets : produits domestiques
(par ex conservateurs), substances provenant de matériaux universels (monomeéres comme le
BPA ou le CVM, plastifiants, retardateurs de flamme, autres additifs), résidus de médicaments
et hormones.

- Nous avons privilégié les substances déja identifiées par la stratégie de micropolluants
déployée en Suisse [6], voir annexe 2. Cette étude économique sera en effet une source tres
importante de données technico-économiques et une base intéressante de comparaison
internationale pour notre propre étude.

- Nous avons éliminé des substances chimigues dont nous savons que la réglementation
européenne (REACH, Biocides, ...) a prévu une disparition rapide du marché.

La plupart de ces substances fait I'objet depuis décembre 2015 d’une surveillance obligatoire dans les
milieux aquatiques [7], [8].

! La base de données RSDE : http://www.ineris.fr/rsde/
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Tableau 2 Liste de substances du scénario de risque « émergent » (en plus des substances du

scénario de risque actuel)

Substance N° CAS Code Etude Usage principal
Sandre considérée identifié

1  17B-estradiol 50-28-2 5397 [3] médicaments

2 A-tert-butylphenol 98-54-4 2610 [2], [4] antioxydant

3 Benzo(a)anthracene 56-55-3 1082 [2]

4  Bisphenol A 80-05-7 [3] plastifiants

5 Butylglycol (EGBE) 111-76-2 2766 [5]

6 Carbamazepine 298-46-4 5206 [3] médicaments,
antiépileptique

7 Chlorure de vinyle 75-01-4 1753 [4] gaz, extrémement

(Chloroethylene) inflammable
8 Decabromodiphenylether 1163-19-5 1815 4] produits industriels
(BDE-209)

9 Decahydronaphtalene 91-17-8 7117 [3] produits industriels

10 Diazepam 439-14-5 5372 [3] médicaments

11 Dibenzo(a,h)anthracene 53-70-3 1621 [2]

12 Diethylene glycol 112-34-5 2641 [5]

monobutyl ether (DEGBE)

13 Diisononyl phtalate (DINP) 28553-12-0 6215 [2]

14 Estrone 53-16-7 5396 [3] médicaments,
hormone
cestrogéne

15 Ethyl-parabene 120-47-8 [2], [3] produits de soin
corporels

16 Ketoprofene 22071-15-4 5353 [3] médicaments,
antalgique et anti-
inflammatoire

17 Methyl-parabene 99-76-3 6695 [3] produits de soin
corporels

18 Ofloxacine 82419-36-1 6533 [3] médicaments,
antibiotique

19 o-Phenylphenol 90-43-7 2781 [5] alimentation,
agriculture, biocide

20 Oxazepam 604-75-1 5375 [3] médicaments,
antibiotique

21 Sulfamethazine 57-68-1 6525 [3] médicaments,
antibiotique

22 Tributylphosphate 126-73-8 1847 [4]

23 Triclosan 3380-34-5 5430 [3] produits de soin

corporels, biocide.
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4. DESCRIPTION ET EVALUATION DU SCENARIO DE TRAITEMENT
DES EAUX USEES

Dans cette partie, nous analysons les colts d’investissement et d’exploitation associés a la mise en
place d’'un traitement additionnel tertiaire sur une STEU existante de référence, pour une réduction
supplémentaire des micropolluants.

Nous nous basons notamment pour ce faire sur des données du projet ARMISTIQ [9] et adoptons les
caractéristiques principales des stations de référence définies dans ce projet :

Les deux stations d’épuration de référence considérées dans ARMISTIQ sont :
- STEU de 200 000 EH (2740 m®/h traités),
- STEU de 60 000 EH (660 m®h traités).

Le projet ARMISTIQ a choisi les tailles de ces deux STEU pour prendre en compte l'effet de la taille
de la station sur le co(t de traitements tertiaires. Nous ne disposons pas de données qui permettraient
de prendre en compte l'effet de la taille (pour la nanofiltration que nous étudions), et donc nous ne
retenons qu’un cas de station d’épuration de 200 000 eq.h. Ce choix est aussi justifié du fait que cette
source d’incertitude sur les colts de traitement est probablement faible au regard des autres
(notamment les rendements d’élimination).

La construction du scénario de traitement nécessite des concentrations de substances en sortie d’'une
station conventionnelle et le rendement d’élimination des micropolluants par les traitements tertiaires
(étape 2 de la Figure 5). La collecte de ces données est décrite dans les trois sections suivantes.

4.1 CONCENTRATIONS EN MICROPOLLUANTS A L’ENTREE DU TRAITEMENT
TERTIAIRE (C)

Les concentrations moyennes en sortie de STEU ont été compilées a partir de plusieurs études et
sources d’information. Nous avons privilégié les données des études francaises AMPERES et
ARMISTIQ. Quand la substance n’avait pas été étudiée par ces projets, nous avons eu recours aux
données de travaux du SIAAP (Syndicat Interdépartemental pour I’Assainissement de I’/Agglomération
Parisienne). Enfin, quand nous n’avons pas identifié de données en France, le programme Suisse
Micropoll a été notre source de données de concentration. Pour quelques substances, aucune donnée
mesurée n’'a été trouvée. Dans ce cas nous avons procédé a des estimations ad-hoc, par exemple en
utilisant des données de flux rejeté disponibles sur le portail IREP [10] des rejets des installations
classées, qui concerne également des stations d’épuration urbaines.

L’ensemble des données utilisées et les concentrations retenues figurent au Tableau 3.

4.2 EFFICACITE DES TRAITEMENT TERTIAIRES

Les études relatives aux micropolluants dans les eaux usées urbaines, réalisées en Suisse (stratégie
« MicroPoll ») ont évalué les procédés de traitement tertiaires sur les exigences suivantes [5]:

- action a large spectre, car le procédé doit éliminer le plus grand nombre de substances
problématiques ;

- éviter que le procédé engendre I'apparition de sous-produits ou de déchets indésirables ;

- applicabilité, notamment l'intégration du procédé dans I'équipement existant ;

- codt/ utilité, dépenses consenties (matériel, énergie, personnel, colt financier).

Selon I'état actuel des connaissances, d’aprés plusieurs auteurs [5]-[10], figurent les procédés
d’ozonation et I'adsorption par charbon actif parmi les procédés les mieux appropriés pour éliminer les
micropolluants, ainsi que la nanofiltration et I'oxydation avancée [5].
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Les projets de recherche AMPERES et ARMISTIQ, les travaux de recherche sur des pilotes
industriels au SIAAP [11], et la stratégie MicroPoll en Suisse [6] ont étudié principalement I'efficacité
des procédés d’ozonation et d’absorption sur charbon actif en grain et en poudre (voir Annexe 1
Efficacité de traitements tertiaires des eaux usées). Toutefois I'ensemble des travaux cités ne
prennent pas en compte tous les substances d’intérét de notre étude, et nous ne pouvons pas les
utiliser.

Le procédé pour lequel nous disposons le plus d’informations, est la nanofiltration. C’est surtout le
seul pour lequel il a été possible de générer par modélisation (QSAR) une efficacité pour les
molécules n’ayant pas été étudiées expérimentalement dans les études consultées.

Le traitement par nanofiltration n’est pas le plus adapté a des eaux usées urbaines et est
sensiblement plus cher. Cependant dans le cadre d’'une étude exploratoire, il permet d’entreprendre
une premiere comparaison entre traitement et substitution.

La section suivante présente comment I'efficacité du traitement de nanofiltration a été évaluée.

4.3 PREDICTION PAR MODELISATION QSAR DU TAUX DE REJECTION PAR
NANOFILTRATION (R%)

La nanofiltration (NF) est un procédé efficace pour I'élimination de composés pharmaceutiques,
cestrogénes et composés odorants (projet européen POSEIDON?, 2004). L'efficacité de la
nanofiltration dépend de plusieurs facteurs comme les propriétés de la membrane, les caractéristiques
de polluants a filtrer et les caractéristiques physico-chimiques des effluents [12].

Le taux de rejection par nanofiltration peut étre prédit grace a des modéles QSAR® en fonction des
propriétés physicochimiques des substances chimiques. Yangali-Quintanilla, et al. (2010)[15] ont
proposé un modeéle linéaire (voir équation 1) qui prédit le taux de réjection en fonction de cing
propriétés physicochimiques : la longueur d’une molécule « length», sa profondeur « depth>», sa
largeur équivalente « eqwidth » (moyenne géométrique entre la largeur et la profondeur), le coefficient
de distribution entre I'1-octanol et 'eau a pH 7.0 « log D» et le taux de rejection saline de la
membrane « SR ».

rejection (prédiction QSAR)
= 265.150 eqwidth — 117.536 depth + 81.662 length
—5.2291log D + 1358.090 SR — 1447.817 (1)

(R2=0.74, F=60.21,n =106, Q2loo = 0.72, RMSE = 10)

100 si la prédiction QSAR = 100
ou
rejection (finale) = 0 si la prédiction QSAR < 0
ou
prédiction QSAR pour toutes les autres valeurs

8 EU-projet POSEIDON. http://www.poseidon.geo.uni-mainz.de/the_project.htm (1 décembre 2015).

% Le principe des méthodes QSAR, Quantitative Structure Activity Relationship, consiste & mettre en place une relation
mathématique a I'aide de méthodes d’analyse de données, reliant des propriétés moléculaires appelées descripteurs, a un effet
expérimental (activité biologique, toxicité, affinité pour un récepteur), pour une série de composés chimiques similaires ; ils
prennent en compte des informations sur la structure et les caractéristiques physico-chimiques des molécules [58].
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Les résultats de taux de réjection par nanofiltration estimés a I'aide de ce modéle sont présentés dans
le Tableau 3. Plusieurs substances ne se situent pas dans le domaine d’application du modéle et leurs
prédictions sont incertaines. On consultera I'’Annexe 3 pour une description détaillée de la
modélisation. Le Tableau 3 présente aussi certaines données qui concernent le traitement par
charbon actif et qui ont été utilisées pour compléter les données et modélisations effectuées pour la
nanofiltration, pour les métaux, qui ne sont pas modélisables par QSAR, et pour lesquels nous
n'avions pas identifié de données de réjection par nanofiltration. Pour certaines des substances, ces
estimations sont trés incertaines, car le modéle QSAR a été utilisé en dehors de son domaine
d’application.

Pour les quantités éliminées en STEP, la variabilité de I'efficacité du traitement est prise en compte
dans la modélisation QSAR : une quantité minimale et une quantité maximales sont donc calculées.

Les résultats de cette modélisation ont été confirmés par les quelques résultats expérimentaux
disponibles (voir Annexe 3).

Il ”’a pas été possible d’obtenir de données sur les concentrations en entrée de traitement tertiaire
pour les 3 HAP de la liste 2 suivants: Benzo(a)anthracene, Dibenzo(a,h)anthracene et
Decahydronaphtalene. Par conséquent, ils n‘ont pas été pris en compte spécifiquement et les HAP
ont été de toute fagon étudiés globalement dans la liste 1 (car nous n’avons pas non plus de données
sur des co(ts de substitution spécifiques pour chacun d’entre eux, voir section 7).

Pour le o-Phenylphenol et la Sulfamethazine, on notera que les données sur les concentrations en
entrée de STEU proviennent d’études réalisées en Espagne, et que des différences entre 'Espagne
et la France sur les quantités utilisées, ou les traitements en STEU peuvent générer des incertitudes
supplémentaires pour ces composes.
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Tableau 3 Concentration moyenne en sortie de STEU et taux de rejection par traitement tertiaire (nanofiltration par modélisation QSAR et charbon actif)

Concentration moyenne en Taux de rejection (NF) ou abattement (CA) du traitement complémentaire

sortie de STEU - eaux traitées

(ET)

Concentration Source de Domaine Taux de rejection Taux de rejection  Taux Source du

retenue pour I'étude la donnée d'applicationdu  minimale (Amin) maximale (Amax) d’abattement par  taux

© modele QSAR Modélisation QSAR  Modélisation charbon actif d’abattement
po/L (DA) - INERIS QSAR - INERIS pour substances  charbon actif
(%) (%) non modélisables
par QSAR
(%)
Substances de laliste 1

Arsenic 2,300 [16] non modélisable 15 [12]
Cadmium et ses [16] non modélisable 15 [12]
composés 0,060
Chrome 1,800 [13] non modélisable 55 [12]
Cuivre 8,000 [16] non modélisable 24 [12]
Di(2-éthylhexyl)phtalate [16] N** 100 100
(DEHP) 4,200
Dichlorométhane 0,170 [16] N** 0 0,5
HAP
Benzo (g,h,i) Péryléne : [17] N 45,5 72,7
191-24-2 0,002
Indeno (1,2,3-cd) Pyréne : [17] N 48,7 75,8
193-39-5 0,002
Benzo (b) Fluoranthéne : [16] N 50,4 77,6
205-99-2 0,050
Benzo (a) Pyrene : 50-32- [17] N 44,6 71,7
8 0,001
Benzo (k) Fluoranthene : [13] N 48,9 76
207-08-9 0,050
Anthracéne HAP : 120-12- [11] N 27,5 54,7
7 0,001
Fluoranthéne : 206-44-0 0,090 [13] N 29,1 56,3
Naphtalene : 91-20-3 0,160 [16] N 111 38,2
HBCDD
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1,2,5,6,9,10- 0,010 [18] N 67,5 94,7

Hexabromocyclododecane

(HBCDD) : 3194-55-6

1,3,5,7,9,11- 0.010 [18] N** 94,1 100

Hexabromocyclododecane '

(HBCDD) : 25637-99-4

a-HBCDD : 134237-50-6 0,010 [18] N** 89,2 100

B-HBCDD : 134237-51-7 0,010 [14] N** 87,5 100

y-HBCDD : 134237-52-8 0,010 [14] N** 89 100

Mercure et ses composés 0,020 [13] non modélisable 91 [16]

Nickel et ses composés 5,000 [13] non modélisable 24 [12]

4-Nonylphénol 1,300 [13] L 76,9 100

PFOS 0.044 [11] N ND ND 29 [17]

Plomb et ses composés 1,500 [13] non modélisable 65 [12]

Trichloroéthyléne 0,288 [15] N** 0 19,7

Trichlorométhane [13] N** -16,4 10,7

(chloroforme) 0,360

Zinc 53,000 [13] non modélisable 44 [12]
Substances de laliste 2

17B-estradiol 0,001 [5] R 67,7 94,9

4-tert-butylphenol 0,070 [13] R 28,3 55,5

Benzo(a)anthracene sd - L(S) 39,7 66,8

Bisphenol A 0,060 [13] R 61 88,2

Butylglycol (EGBE) 100,000 [19] R(S) 36,2 63,4

Carbamazepine 0,691 [9] R 52,7 79,9

Chlorure de vinyle [10] N** 0 0

(Chloroethylene) 1000,000

Decabromodiphenylether [16] N** 66,5 93,7

(BDE-209; DecaBDE) 0,130

Decahydronaphtalene s.d s.d R(S) 18,5 45,6

Diazépam 0,010 [9] L 86,4 100
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Dibenzo(a,h)anthracene s.d - N 10,2 37,3
Diethylene glycol [20] R 67,7 94,9
monobutyl ether (DEGBE) 304,500

Diisononyl phtalate (DINP) 300,000 [21] N** 100 100
Estrone 0,007 [17] R 74,4 100
Ethyl-parabéne 0,040 [17] R(S) 40,6 67,8
Ketoprofene 0,034 [17] L 89,6 100
Methyl-parabene 0,065 [17] L(S) 28,2 55,4
Ofloxacine 0,412 [17] N** 100 100
0-Phenylphenol 0,370 [22] R(S) 38,4 65,6
Oxazepam 0,139 [17] R 78,8 100
Sulfamethazine 0,010 [23] N 100 100
Tributylphosphate 0,090 [16] N** 100 100
Triclosan 0,135 [17] L 64,2 91,3

Note : DA = domaine d’application du modele ; R = respecté, R(S) = respecté mais forte surestimation possible en raison des dimensions moléculaires, L = substance située en proximité du
domaine d’application, L(S) = substance située en proximité du domaine d’application mais forte surestimation possible en raison des dimensions moléculaires, N = substance située a I'extérieur du
domaine d’application, N** = substance trés éloignée du domaine d’application.

s.d : sans aucune donnée ;
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4.4 EVALUATION DU COUT DU TRAITEMENT TERTIAIRE

La revue de littérature réalisée a identifié plusieurs projets ayant travaillé sur les traitements tertiaires
mais malheureusement les données économiques sont plus nombreuses pour d’autres traitements
que la nanofiltration :

1) Hillenbrand et al. (2015) [24] présentent une revue bibliographique des colts de traitement
tertiaires notamment en Allemagne et en Suisse.

2) Des estimations des colts en France, basées sur le projet ARMISTIQ [12], considérent cing
procédés de traitement complémentaires (ozone seul, ozone/peroxyde, ozone/UV, peroxyde/UV et
charbon actif en grain). Le projet avait pour objectif de calculer et comparer les colts d’investissement
et de fonctionnement. De cette étude, il ressort que :

- Le colt d’investissement (Capex) integre 'ensemble de dépenses engagées avant la mise en
service : colts de base et intéréts intercalaires. Le colt de base comprend les colts directs
de construction (génie civil, équipements, montage, essais et mise en service) et les colts
indirects (terrain, frais administratifs, frais de maitre d’ceuvre, frais de pré-exploitation et aléas
divers), qui ont été estimés entre 20% a 25% des colts de base. Les intéréts tiennent
comptent de 'emprunt nécessaire et varient selon le taux d’actualisation et I'échéancier des
dépenses de construction.

- Le codt de fonctionnement (Opex) englobe I'ensemble des dépenses engagées apres la mise
en service. Les plus importants postes de dépenses sont : réactifs, énergie, main d’ceuvre,
frais de maintenance, réparation, remplacement et contrdle qualité.

- Les colts sont annualisés et amortis sur une période de 20 ans pour le génie civil et les
équipements.

Pour des raisons relatives a la disponibilit¢é des données d’abattement pour I'ensemble des
substances d’intérét nous devons travailler sur la nanofiltration. Nous ne pouvons donc pas exploiter
les résultats technico-économiques de ces projets. Toutefois nous adoptons la taille de référence de
STEU du projet ARMISTIQ, a savoir 200 000 EH.

Pour les colts de la nanofiltration, nous nous sommes basés sur le document européen de référence
BREF, qui recense les Meilleures Techniques Disponibles (Best Available Techniques), pour le
traitement des eaux usées industrielles [23]. Ces données sont présentées dans le Tableau 4, ainsi
que les estimations des dépenses d’investissement (Capex) et d’exploitation (Opex), réalisée par les
auteurs de ce rapport.

Le BREF est un document officiel et validé au niveau européen, aussi bien par les Etats Membres que
par les secteurs industriels concernés. Nous avons aussi consulté la littérature sur les codts de la
nanofiltration, et les résultats sont rassemblés dans le Tableau 5. lIs renseignent sur la variabilité du
co(t tout en montrant que la valeur adoptée dans le BREF est cohérente avec d’autres estimations
disponibles dans d’autres contextes (eau potable, dessalement).

Les colts d’investissement et d’exploitation sont estimés pour un projet de 20 ans de fonctionnement
des STEU au taux d’actualisation de 4% (voir Tableau 4).
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Tableau 4 Co(t de traitement des eaux usées par nandfiltration d’apres le document BREF

Capex Opex
m>/an 36 500 3 650 000 36 500 3 650 000
k€ 100 10 000
€/m* 0,4 0,4
Source : [23]
Colts Opex actualisés pour un STEU pour 20 ans a 4%
k€ 198,4 19841,8
Colt Total Capex + Opex (20 ans de fonctionnement a 4%)
298,4 29 841,8

Source : Auteurs

Tableau 5 Co0t de traitement des eaux usées par nandfiltration : comparaison du BREF et d’autres

sources d’information

Source Taille de Colt complet Contexte
Pinstallation (€/m®)
(si connue)
Rita Costa (2005) 100 000 m¥j 0,2 Eau potable
[24]
Liikanen (2006) 18 000 m¥j 0,11 Eau potable
[25]
Zhou (2015) [26] variable 0,27 40,71 $/m® Dessalement
BREF [23] variable 0,4 Eaux industrielles

Nous extrapolons les colts de nanofiltration issus du BREF pour la taille de station d’épuration
retenue : STEU de 200000 EH (2 740 m%h traités). Le colt d’investissement et les codts
d’exploitation sont également agglomérés et estimés pour un projet de 20 ans (voir Tableau 6).

Tableau 6 Extrapolation de co(t de traitement par nanofiltration selon STEU de référence ARMISTIQ

pour projet de 20 ans de fonctionnement a 4%

Capacité de la m3/h traités Flux annuel Co(t total de la

STEU (m3/an) nanofiltration
(M€)

200 000 EH 2740 24 002 400 196, 24

Source : Auteurs

Les estimations de colts totaux de traitement seront comparées aux colts d’opportunité de la
substitution. Pour une méme période d’étude de 20 ans, nous répondons dans les deux sections qui
suivent a la question : combien aurait-il colté de substituer la méme quantité que les rejets abattus

par la STEU ?
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5. EVALUATION DE LA REDUCTION A LA SOURCE: COUT DE
SUBSTITUTION

Afin d’évaluer le colt de substitution, deux données sont nécessaires pour chacun des micropolluants
étudiés : les quantités a substituer et le codt unitaire de substitution. Le co(t de substitution de chaque
micropolluant est obtenu en multipliant ces deux données, et le co(t total du scénario de substitution
est ensuite calculé en additionnant les colts pour 'ensemble des micropolluants du scénario, puis en
dépréciant ce colt a 4% sur une durée de 20 ans (de la méme facon que pour les colts de
traitement).

Pour les quantités éliminées en STEP, la variabilité de I'efficacité du traitement est prise en compte :
une quantité minimale et une quantité maximale sont calculées, ce qui conduit a deux valeurs
(min/max) des quantités a substituer et donc des colts de substitution.

Quantités de micropolluants a substituer (Qs)

Pour ce qui est des quantités a substituer, elles sont obtenues en divisant les quantités éliminées par
le traitement tertiaire (voir Figure 5) par le coefficient d’émission représentant le ratio entre quantités
émises dans I'environnement aquatique et quantités utilisées.

Le coefficient d’émission (C.) est estimé pour chaque substance en consultant d’'une part des
données sur les émissions dans les milieux aquatiques, au niveau franc¢ais ou au niveau européen, et
d’autre part des informations sur les quantités utilisées en contexte urbain. Certaines sources
bibliographiques fournissent aussi directement de tels ratios.

Les sources d’information mobilisées précisément sont indiquées dans les Tableaux qui suivent, et
sont globalement les suivantes :

- Pour les émissions : Fiches Technico-économiques de I'INERIS, émissions de stations
d’épuration sur le site IREP, études spécifiques.

- Pour les quantités utilisées en contexte urbain : Fiches Technico-économiques de I'INERIS,
Dossiers de restrictions dans le cadre du reglement UE REACH sur la mise sur le marché de
produits chimiques, études spécifiques, sites internet.

- Pour des ratios obtenus directement : Dossiers d’évaluation des risques de substances
chimiques réalisés dans le cadre de la réglementation de 'UE, étude des pays scandinaves
sur les scénarios d’émission de substances dans I'environnement.

Colts unitaires de substitution (Cs)

Pour chaque micropolluant, nous avons identifié un ou des documents permettant d’estimer un co(t
de substitution par unité de masse substituée.

Les sources d’information mobilisées précisément sont indiquées dans les Tableaux qui suivent, et
sont globalement les suivantes :

- Données économiques des dossiers de restrictions dans le cadre du reglement UE REACH
sur la mise sur le marché de produits chimiques.

- Les études socio-économiques incluses dans les dossiers d’autorisation de produits
chimiques dans le cadre du réeglement européen REACH.

- Les fiches technico-économiques de I'INERIS.

- Autres études spécifiques.

Les Tableaux 7 et 8 présentent les quantités non émises dans I'eau et les coefficients d’émission par
micropolluant pour les deux scénarios de risque (correspondant chacun aux deux listes de
micropolluant). Des quantités minimales et maximales sont données, qui découlent des taux
d’abattements minimal et maximal (sauf pour les métaux pour lesquels une seule information est
disponible).
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Tableau 7 Quantités non émises et a substituer pour les substances du scénario de risque « actuel »
(liste 1 de micropolluants)

Micropolluant Quantité Quantité Coefficient Source Quantité Quantité
Liste 1 minimale maximale d’émission Ce minimale a maximale a
non émise non émise Ce substituer substituer
(kg/an) (kg/an) (kg/an) (kg/an)
Arsenic 8,28 8,28 00007 128l 12 421, 12421
Cadmium et ses 26]
COMposés 0,22 0,22 0,0007 324 324
Chrome [26],
23,76 23,76 0,0023 [27] 10 297 10 297
. [26],
Cuivre 46,08 46,08 0,001  [28] 46 084 46 084
Di(2-éthylhexyl) phtalate [21]
(DEHP) 100,81 100,81 0,03 3360 3360
Dichlorométhane 0 0,02 00003 28] 0 68
[29],
*
alal 2,31 4,63 0,001  [30] 2 047 4102
[18]
HBCDD* 1,03 1,19 0,0005 2 051 2375
Mercure et ses [31]
COMpPOSES 0,44 0,44 0,01 44 44
Nickel et ses composés 28.8 28.8 0,001 [32] 28 803 28 803
4-Nonylphénol o4 312 0,84 [8] 29 37
PFOS 0,31 0,31
Plomb et ses composés 23.40 23.40 0,00008 [31] 292 529 292 529
Trichloroéthylene 0 1,22 0,001 [26] 0 4534
Trichlorométhane
(chloroforme) 0 1,47 0,001 [26] 0 3082
Zinc 560 560 0,00008 [31] 6 996 699 6 996 699

* Note : Pour la suite de I'analyse, nous avons groupé les substances appartenant a la famille de HAP et les

isoméres du HBCDD.
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Tableau 8 Quantité non émises et a substituer de substances du scénario de risque « émergent »
(listes 1 et 2 de micropolluants)

Micropolluant Quantité Quantité Coefficient Source Quantité Quantité
Liste 2 minimale maximale d’émission Ce minimale a maximale a
non émise non émise Ce substituer substituer
(kg/an) (kg/an) (kg/an) (kg/an)
17B-estradiol 0,02 0,03 0,04 [16] 0,53 0,74
4-tert-butylphenol 048 093 0,00006 [26] 7769 15 235
Benzo(a)anthracene i ) 0,001 [29], [30] i )
Bisphenol A 0.88 127 0,00006 [26] 14 353 20 753
Enighee) (262 869 1521 DY [19] 868 887 1521 752
Carbamazepine (M) 874 13,25 - - i i
Chlorure de vinyle (1)
(Chloroethylene) - - Oz ] - -
Decabromodiphenylether
(BDE-209; DecaBDE) 2,08 2,92 00005 [18] 4150 5 847
Decahydronaphtalene i ) s.d s.d i )
Diazepam (M) 021 0.24 - ) )
Dibenzo(a,h)anthracene i ) 0,001 [29], [30] i )
Diethylene glycol
monobutyl ether 0,0005 [20]
(DEGBE) 4948 6 936 9 896 022 13871971
Diisononyl phtalate
(DINP) 7201 7201 Oliee [21] 240 024 240 024
Estrone 013 017 0,04 [16] 313 4.20
Ethyl-parabene 0.39 0,65 0,5 [26],[35] 0,78 1,30
Ketoprofene (M) 073 0,82 - - ) )
Methyl-parabene 0.44 0.86 0,5 [26], [35] 0.88 1,73
Ofloxacine (M) 9,89 9.89 - - ) )
o-Phenylphenol 341 583 0,5 [26], [35] 6.82 11,65
Oxazepam (M) 2,63 3.34 - - ] )
Sulfamethazine (M) 0.24 0.24 - - i )

DRC-15-136884-12446A

Page 33 sur 75



Tributylphosphate 0,03 [21]

2,16 2,16 72,01 72,01

Triclosan 0,5 [36]

2,08 2,96 4,16 5,92

Les médicaments sont identifiés par la nomenclature (M).

Le Tableau 9 présente les colts de substitution pour les deux scénarios de risque et il est a noter :

- Ne figurent pas de données pour les médicaments (marqués M). En effet, pour ces
micropolluants, le colt de substitution a été considéré comme nul et nous n’avons pas besoin
d’estimer de quantités a substituer. Nous faisons I'hypothése, en s’appuyant sur [43] et [44],
que des réductions significatives des quantités utilisées d’antibiotiques et antidépresseurs
sont possibles sans co(t, voire avec des bénéfices pour le systéme de santé publique.

- Pour le PFOS, de fagon analogue, la substance est interdite depuis 2008, et donc le calcul
d’'un co(t de substitution est sans objet.

- Pour le chlorure de vinyle, le traitement par nanofiltration est sans efficacité, et par
conséquent les quantités a substituer équivalentes sont également nulles : les deux stratégies
ne sont pas comparables a I'aide de ratios colt/efficacité pour ce micropolluant.

- Pour les hormones (estradiol et estrone), I'hypothése est faite que 100% des quantités
utilisées sont émises dans les systemes de collecte des eaux usées, par suite le coefficient
d’émission est le rendement d’élimination d’'une STEP conventionnelle.

- Pour le tributylphosphate et le DEHP, on considére que le coefficient d’émission est
identique a celui estimé pour le DINP, tous les trois étant des plastifiants et ayant donc des
modalités d’utilisation similaires.
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Tableau 9 Co(t de substitution annuel par micropolluant

Secteur Codts de Codt total de substitution par
. d'utilisation substltutcl:on Source an (k€)
Micropolluant pris comme paran - s c Quantité Quantité
référence (€/kg) S minimale maximale

Micropolluants liste 1

Métallurgie du

Arsenic h 69,09 [37] 858 858
zinc
i Peintures
Cadmium et ses the 35,90 [38] 12 12
COmposés
Chrome Cuir/ Tannerie 7,16 [26], [39] 24 74
. Toitures
Cuivre 5,50 [26] 253 253
Di(2-éthylhexyl)phtalate .
(DEHP) Additifs du PVC 0,42 [40] 1,42 1,42
Colle dans les
. . travaux,
Dichlorométhane batiment, 1,96 [26] 0 013
bricolage
Co(t

d'abattement
des émissions
HAP dans l'air, et 47,20 97 194

prise en compte [41]
du transfert
air=> eau
Plastiques

HBCDD . 445 [42] 9,12 10,56
Barometres,
manometres,

. tensiometres, y 10

Mercure et ses composes compris les 4100 [43], [44]. 1,79 1,79
thermometres
(hygrométres)
Robinetterie Opinion

Nickel et ses composeés dans les salles 0 d'expert ) )
de bain INERIS™

4-Nonylphénol Textles 0,10 45

-Nonylphéno , (45] 0,003 0,004

Interdit  depuis

PFOS 2008 Sans objet [26] ) )
Déja substitué

Plomb et ses composés Articles divers [46], [47] 5090 5090

17,40

0, , . s . S . . . .
Il s’agit pour le mercure du co(t a la tonne non émise, qui était disponible dans la source consultée. Par conséquent il n’a
pas été nécessaire d’utiliser de ratio d’émission pour ce micropolluant.

11 . PO . .
Des substituts de codt inférieurs sont disponibles
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Trichloroéthyléne Solvant 42,62 [48] 193

Trichlorométhane Intermédiaire de

012
(chloroforme) synthése - -
Zinc Toitures 0 [26] ) )
Total Liste 1 (k€) 6 395 6 687

2 Usage interdit en milieu domestique et artisanal, pas de codit de substitution en milieu urbain.

'3 Les alternatives aux toitures en zinc ont des co(ts inférieurs. Nous prenons toutefois un colt nul pour tenir compte des coits
d’installation qui pourraient les compenser.

DRC-15-136884-12446A Page 36 sur 75



Colts de

Codt total de

substitution par

Secteur  de an (k€) CTs
Micropolluant d'utilisation pris  substitution ~ Source
-C . g
cpfrpme paran - s Cs Quantité Quantité
relerence (€/kg) minimale maximale
Micropolluant Liste 2
17B-estradiol Hormone/Contrac [49], [50]
eptif Non évalué - -
[26]
4-tert-butylphenol Colles 0,06 478 936
Papier thermique, [51]
Bisphenol A tickets de caisse 0,24 3,41 493
Peintures et [52]
Butylglycol (EGBE)? vernis 0,01 8,69 15,22
[49], [50]
Carbamazepine Médicament 0 = =
Voir note
Chlorure de vinyle . Batiment, maison au pied du
(Chloroethylene) individuelle 1,75 tableau - -
Retardateur de
flamme additif
dans les textiles
Decabromodiphenylether et articles
(BDE-209; DecaBDE) plastiques 0,50 [53] 2,07 2,92
s.d
Decahydronaphtalene Non évalué - -
[49], [50]
Diazepam Médicament 0 - -
Diethylene glycol Peintures et [52]
monobutyl ether (DEGBE)®  vernis 0,01 99 139
[40]
Diisononyl phtalate (DINP) Additifs du PVC 0,47 114 114
Hormone/Contrac [49], [50]
Estrone eptif Non évalué - -
[54]
Ethyl-parabéne ™ Cosmétologie 11 0,008 0,014
Médicament, anti- [49], [50]
Ketoprofene inflammatoire 0 - -
[54]
Methyl-parabene3 Cosmeétologie 11 0,009 0,019
[49], [50]
Ofloxacine Médicament 0 - -
[54]
o-PhenyIphenoI3 Cosmeétologie 11 0,075 0,128

* Le diethylene glycol monobutyl ether (DEGBE) et butylglycol (EGBE) sont analysés avec le méme cofit de substitution a
cause de leur usage similaire dans les peintures et vernis.
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[49], [50]

Oxazepam Médicament 0 - -
[49], [50]
Sulfamethazine Médicament - - -
Tributylphosphate - s.d - -
[54]
Triclosan®® Cosmétologie 11 0,045 0,065
Total Liste 2 (k€) 228 277

' Pour le triclosan, o-Phenylphenol, methyl-parabene, ethyl-parabéne, c’est le prix de reformulation d’un ingrédient cosmétique
analogue qui permet d’estimer le colt de substitution.
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6. COMPARAISON ENTRE TRAITEMENT ET SUBSTITUTION

Ici nous rassemblons les résultats pour comparer les deux stratégies, résumés sur la Figure 6. Deux

estimations (haute et basse) des colts de substitution son données, correspondant a deux
hypothéses des taux d’abattement et donc de quantités de micropolluants a substituer.

180

160 1~

140

120 A
I Liste 2

W e
€ 100 - ™ Liste 1
80

60 1~

40 17

20

Traitement additionnel des Substitution (Abattement Substitution (Abattement
eaux usées hypothése basse) hypothése haute)

Figure 6 Comparaison des colts de traitement tertiaire et des codts de substitution des micropolluants
(a quantités non-émises dans I'eau de surface égales, pour le cas d’une ville de 200 000
eg.hab)

Les colts de substitution sont dominés a 90% par le plomb pour des raisons particuliéres. Il s’agit de
la conjonction de plusieurs facteurs : un coefficient d’émission trés faible dans I'environnement depuis
les matériaux en place d’aprés la littérature consultée, des quantités importantes dans les rejets, un
traitement tertiaire efficace, ce qui conduit & des quantités trés importantes a substituer, et de plus le
plomb est tres dense donc son co(t de substitution au kilo est tres élevé.

Une étude plus approfondie de son cas serait utile, mais nous présentons aussi les résultats en
retirant le plomb de I'analyse dans la Figure 7.
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Figure 7 Comparaison des co(ts de traitement tertiaire et des codts de substitution (sans le plomb)
des micropolluants (a quantités non-émises dans I'eau de surface égales, sauf pour le plomb,
et pour le cas d’une ville de 200 000 eq.hab)

Ces résultats font apparaitre que, méme dans le cas ou la liste de micropolluants est plus longue, et
donc le colt de substitution plus élevé, les colits de substitution sont inférieurs aux codts du
traitement tertiaire par nanofiltration.

On rappelle que, par construction, les quantités de micropolluants non-émises dans les cours d’eau
sont égales entre le scénario traitement et chacun des deux scénarios de substitution, et qu’il s’agit
donc d’'une comparaison a performances environnementales égales.

La conclusion serait donc que la stratégie « préventive » de substitution a la source des émissions de
micropolluants est économiquement plus efficace que leur traitement en station d’épuration. Il faut
préciser que si la balance penche sur la substitution, les codts ne sont pas supportés par les mémes
acteurs. Une augmentation du colt de traitement des eaux usées serait répercutée sur le prix de
I'eau. Les colts de substitution auraient des effets sur les prix de biens intermédiaires dans I'industrie
et les produits de consommation.
On observe également que le colt de substitution des substances de la liste 1 est largement
supérieur a celui des substances de la liste 2, bien qu’elles soient en plus grand nombre. Cela est
largement du & deux facteurs :
- laliste 1 comprend les métaux, dont les quantités abattues par le traitement et a substituer
sont élevées, et dont le colt de substitution est également significatif ;
- la liste 2 contient un nombre important de médicaments, pour lesquels des actions de
réduction a la source sans co(ts de substitution semblent disponibles et mieux appropriées.

La conclusion en faveur de la substitution ne peut pas au stade d'une étude exploratoire étre
considérée comme fermement établie, en raison des trés nombreuses incertitudes qui entourent
'ensemble des données exploitées : les performances des traitements tertiaires, les ratios entre
guantités de micropolluants utilisées et émises dans les eaux, ou encore les colts de substitution
unitaires. Si I'on essaie de recenser les hypothéses et incertitudes selon qu’elles tendent a confirmer
cette conclusion, ou la remettre en question, les principales a citer nous paraissent étre les suivantes.
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Pour les facteurs qui tendraient a infirmer ou remettre en question la conclusion :

- Le traitement de nancfiltration est moins représentatif des options réelles que 'ozonation et le
charbon actif, et ces deux techniques sont vraisemblablement moins chéres que la
nanofiltration. Les codts pris en considération sont également incertains et devraient étre
vérifiés de fagcon approfondie.

- Une substance comme le PFOS, interdite et n’étant plus utilisée, ne peut pas étre gérée par
une stratégie de substitution, alors qu’elle peut étre traitée dans une station d’épuration. Ceci
est également vrai d'un certain nombre de substances « historiques » émises a trés faibles
flux, et qui n’ont pas été intégrées dans I'étude (PBDE, PCBs,...).Toutefois le traitement en
station d’épuration est plus susceptible de déplacer le probleme vers les déchets de
I'épuration, ces substances étant généralement persistantes.

- Nous n'avons pas pris en compte la dangerosité pour I'environnement des substituts aux
micropolluants, dans le cadre de la stratégie « substitution ». Par exemple, un des substituts
possibles au plomb dans les branchements en eau potable est le cuivre, lui aussi un
micropolluant pris en compte dans I'étude. Clairement ces dangers ne sont pas a négliger et il
s’agit d’'un handicap sérieux de cette stratégie qui devrait étre pris en compte.

- Certains sous-produits de traitement peuvent également étre générés par les traitements
tertiaires, surtout par I'ozonation; ou le traitement lui-méme peut nécessiter le recours a des
additifs chimiques, par exemple les additifs anticoagulants pour les membranes de
nanofiltration, produits de nettoyage...).

- La nandfiltration (ou dautres traitements tertiaires) sont susceptibles d’abattre
significativement beaucoup plus de micropolluants que ceux pris en compte dans cette étude.
D’aprés [55], le nombre de molécules qui pourraient étre traitées (mais a des degrés divers et
non évalués individuellement dans cette étude) serait de l'ordre de 435 substances, en
étudiant le comportement de 12 substances témoin [56]. Si 'ensemble de ces substances
était pris en compte, le colt du traitement ne serait pas modifié, mais celui de la substitution
pourrait étre augmenté trés substantiellement.

Pour ce qui est des facteurs qui sont en faveur de la substitution :

- Le traitement des effluents ne procéde pas toujours a une réelle élimination des
micropolluants de I'environnement : soit les flux sont déplacés vers les déchets d’épuration,
soit des sous-produits peuvent étre créeés.

- La stratégie de substitution a des co-bénéfices importants et directs en termes de santé
publique, que ne présente pas la stratégie de traitement des eaux usées. Un grand nombre
des micropolluants des deux listes posent des problemes de santé publique lors de leur
utilisation, qui seront également gérés par la substitution. Ces bénéfices pour la santé
publique sont susceptibles d’étre supérieurs aux colts de substitution pour plusieurs
micropolluants. Ce fait a notamment été démontré pour plusieurs cas de substitution de
micropolluants pris en compte dans cette étude, dans les dossiers de 'ECHA que nous avons
consulté : Plomb, Mercure Cadmium, DEHP, Nonyphénols. Ainsi, la prise en compte de ces
co-bénéfices réduirait substantiellement les codts nets du scénario « substitution ».

- Certains micropolluants de nos listes ne sont pas du tout abattus par les traitements
tertiaires : il y a les concernant un avantage a la substitution, qui n’est pas reflété dans le bilan
économique qui est présenté ici.

- La substitution est une stratégie relativement révisable et adaptable, alors que le traitement
est un investissement pour lequel revenir en arriere ou modifier la stratégie semble difficile.
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7. PERSPECTIVES

Cette premiere étude des deux approches de gestion a long terme de micropolluants développe un
cadre de comparaison et présente la substitution de produits chimiques comme une alternative
d’investissement face au traitement des effluents urbains. L’étude ne constitue pas, a ce stade, un
outil d’aide a la décision en appui aux politiques publiques, mais elle permet d'initier la réflexion et
s’inscrit dans les objectifs du nouveau plan micropollaunts 2016-2021. Les nhombreuses incertitudes et
les hypothéses faites, les difficultés a trouver des données, font que cette étude est exploratoire et
devrait étre confirmée par des études plus approfondies.

Le point le plus critique serait de tenter une extrapolation de I'étude & un nombre bien plus grand de
micropolluants (de I'ordre de 100 a 200), pour voir comment évoluent les co(ts de substitution pour
une trés longue liste de micropolluants. En effet, s’il semble que le traitement ne se justifie pas pour
les listes de micropolluants étudiées ici, une liste réellement trés exhaustive pourrait changer la
perspective. La difficulté technique d’une telle étude serait notamment de réaliser les extrapolations
pour les colts de substitution de ce grand nombre de produits chimiques.

La méme étude de comparaison entre traitement et substitution devrait aussi étre réalisée pour les
autres techniques de traitement envisageables, pour vérifier si les conclusions obtenues pour la
nanofiltration restent valables. Ces autres technologies sont vraisemblablement moins cheres que la
nanofiltration. Mais, comme elles sont moins performantes en termes d’abattement, les colts de
substitution a performances égales seront également plus faibles.

Il semblerait également important de passer du cas d’'une seule STEU représentative d’une situation
moyenne a un véritable scénario descriptif de 'ensemble du systéme d’épuration urbain. Il serait alors
également intéressant de travailler sur une recherche de stratégie nationale optimale, qui pourrait
combiner le traitement et la substitution, notamment en prenant en compte la taille des installations,
comme cela a été fait en Suisse dans la stratégie Micropoll.

Il faudrait acquérir certaines données pour améliorer les résultats de ce type d’étude et aboutir a des
scénarios robustes d’aide a la décision: données de concentrations en sortie de traitement
conventionnel ; études de modélisation de I'abattement des traitements tertiaires (ozonation, charbon
actif, etc.) ; études complémentaires de co(t de substitution des substances chimiques ; études sur
les coefficients d’émission dans I'environnement.

En termes plus économiques, le travail pourrait alors porter sur les conséquences économiques des
scénarios en termes de modes de financement et d'impacts sur les consommateurs sur les prix de
biens de consommation (dans le cas de la substitution), et sur le prix de I'eau et de I'assainissement
(dans le cas du traitement).

A plus long terme, les colts estimés et leur financement proposé pourraient étre soumis a une
analyse colt-bénéfice [57], en ayant au préalable effectué une enquéte afin de valoriser le
consentement a payer des consommateurs pour une réduction des risques associés aux substances
dangereuses, différenciant les deux moyens de paiement (facture d’eau ou biens de consommation).
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Annexe 1 Description des substances du scénario de risque émergent'®

e 17B-ESTRADIOL
— Eléments d’identification : CAS 50-28-2 ; hormone.

Il s’agit d’'une hormone féminine a la fois d’origine naturelle et présente en tant que résidu de
médicaments (notamment des contraceptifs oraux de grande diffusion), L’étude prospective (Botta &
Dulio, 2014) a détecté cette substance dans tous les échantillons avec un taux de quantification
compris entre 0,1% et <10% et une concentration < 2 ng/L. Il figure dans la nouvelle directive
2013/39/UE" comme substance candidate dans la premiére liste de vigilance européenne.

e A-TERT-BUTYLPHENOL
— Eléments d’identification : CAS 98-54-4 ; antioxydant.

Le A4-tert-butylphénol est utilisé comme monomére dans les polycarbonates, les résines
phénol/formaldéhyde et les résines époxy, et comme additif dans les résines époxy. C’est donc un
composé de diffusion trés significative. Il est donc présent dans de nombreux produits de
consommation (plastiques, adhésifs, peintures, revétements, etc.).

L’agence européenne des produits chimiques (ECHA) a rendu en 2012 une opinion qui classait cette
substance pour ses effets sur la fertilité. En cela, le 4-tert-butylphenol est susceptible d’affecter aussi
bien la santé humaine que I'équilibre des populations dans les écosystémes aquatiques.

e BENZO(A)ANTHRACENE
— Eléments d’identification : CAS 56-55-3

Il s’agit d’'un HAP généralement repris dans les listes reglementaires et de surveillance en Europe et
aux USA. Il est représentatif des autres HAP que ceux visés actuellement par la DCE.

e BISPHENOL A (BPA)
— Eléments d’identification : CAS 80-05-7 ; plastifiant.

Le bisphénol A (BPA) est une substance chimique de synthése utilisée depuis plus de 50 ans. Ses
deux principales utilisations sont la fabrication de plastique de type polycarbonate (ex. biberons) et
celle de résines époxydes (boites de conserve, de canettes). Il est aussi utilisé comme composant
d’autres polymeéres et résines (polyester, polysulfone, résines vinylesters...) et il intervient dans la
synthése de certains retardateurs de flamme et comme révélateur dans les papiers thermiques
(tickets de caisse). Identifi€ comme perturbateur endocrinien, le bisphénol A a été interdit en 2010 en
France dans la fabrication des biberons pour nourrissons. Son utilisation dans les contenants
alimentaires sera interdite en France en 2015, et celle dans les tickets de caisse est en cours de
discussion au niveau européen (www.ineris.fr/substitution-bpa).

e ButyLGLYCOL (EGBE)
— Eléments d’identification : CAS 111-76-2 ;

Il s’agit d'un éther de glycol largement utilisé dans le domaine des peintures et des revétements, avec
des applications grand publicla.

16 S . N 1k
Pour les substances du scénario de risque actuel, on pourra se reporter a (Gouzy, 2014) pour des éléments sur ces
substances.

o Directive 2013/39/UE du 12 aolt 2013 modifiant les directives 2000/60/CE et 2008/1105/CE sur la définition de la nouvelle
liste de substances prioritaires au niveau communautaire de la Directive Cadre Eau

18 Gouzy, 2012, « Principaux usages et possibilité de mesures de gestion des risques pour certains perturbateurs endocriniens
avérés ou suspectés », Rapport INERIS DRC-12-115721-01528A.
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e CARBAMAZEPINE
— Eléments d’identification : CAS 298-46-4 ; médicament, anti-convulsif.

Botta et Dulio (2014) signalent la carbamazépine comme la substance la plus quantifiée
(72% d’analyses), ce qui s’explique par le haut niveau de consommation de ce médicament et par le
faible taux d’élimination (<10%) dans les STEP. La carbamazepine a été quantifiée sur plus de 10%
des analyses dans le cadre de la campagne exceptionnelle 2011 dans les eaux souterraines de
I'étude de prospective. La présence de cette substance dans les eaux souterraines est référencée par
plusieurs réseaux étrangers (résultats issus des réseaux NAQUA en Suisse, NAWQA aux USA,
Baden-Wirttemberg en Allemagne et JRC pour I'Europe). Dans I'étude de 'ANSES (2011), la
carbamazépine est fréquemment observée a la fois dans les eaux brutes et dans les traitées
destinées a la consommation humaine. Cette substance est aussi un perturbateur endocrinien
suspecté.

e CHLORURE DE VINYLE (CLOROETHYLENE)
— Eléments d’identification : CAS 75-01-4 ; gaz, extrémement inflammable.

Il s’agit du monomeére du PVC, émise potentiellement lors de la production, la transformation ou
I'emploi de PVC. La Directive 93/72/CEE1 considére que le chlorure de vinyle toxique et cancérogéne
catégorie 1 (R453). En revanche, il n’est pas classé comme substance dangereuse pour
I'environnement (Euro Chlor, 2001 ; INRS, 2002). Le chlorure de vinyle est également listé dans la
Directive 76/464/CEE (transposée en législation francaise par l'arrété du 2 février 1998) comme
substance toxigue ou néfaste a long terme pour I'environnement aquatique.

e DECABROMODIPHENYLETHER (BDE-209)
— Eléments d’identification : CAS 1163-19-5 ; produit industriel.

Le DecaBDE a été enregistré dans le cadre de REACH en aolt 2010. En Europe, il est encore
largement utilisé comme retardateur de flamme dans le secteur du textile et des plastiques, entre
autres pour les meubles rembourrés et les moyens de transport.

Cette substance a été quantifiée sur 64% des analyses dans les sédiments, sur 100% des bassins
dans I'étude prospective.

e DECAHYDRONAPHTALENE
— Eléments d’identification : CAS 91-17-8 ; produit industriel.

Cette substance est utilisée comme solvant dans des huiles, des cires, des carburants. Par exemple,
elle peut étre présente dans des cirages domestiques. Elle a été classée omniprésente selon I'étude
prospective (Botta et Dulio (2014), c'est-a-dire, elle est retrouvée dans tous les bassins versants.

e DIAZEPAM
— Eléments d’identification : CAS 439-14-5 ; médicament.

Le diazépam est un médicament de la famille des benzodiazépines. Il est utilisé pour ses propriétés
anxiolytiques et anti-convulsivantes. Le diazépam a été commercialisé sous la marque Valium et il est
encore aujourd'hui un tranquillisant largement utilisé.

Les résultats de I'étude prospective montrent que ce médicament a été quantifié lors des trois
campagnes avec un taux de quantification compris entre 0,1% et <10%. Le diazepam a été également
guantifié dans les sédiments lors d’'une étude conduite par le BRGM dans le bassin de I'agence de
'eau Loire-Bretagne (2008).

e DIBENZO(A,H)ANTHRACENE
— Eléments d’identification : CAS 53-70-3 ;

Il s’agit d'un HAP généralement repris dans les listes reglementaires et de surveillance en Europe et
aux USA. Il est représentatif des autres HAP que ceux visés actuellement par la DCE.
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e DIETHYLENE GLYCOL MONOBUTYL ETHER (DEGBE)
— Eléments d’identification : CAS 112-34-5 ;

Il s’agit d’'un éther de glycol largement utilisé dans le domaine des peintures et des revétements, avec
des applications grand public®®.

e DIISONONYL PHTALATE (DINP)
— Eléments d'identification : CAS 28553-12-0 ;

Cette substance a un dépassement significatif du seuil de concentration de 0,1 ug/L, identifié dans
I'étude prospective comme seuil de préoccupation, particulierement tous les phtalates. C'est le
principal représentant de la famille des phtalates sur le marché, notamment du fait de la décroissance
des usages du DEHP qui est en cours de substitution par I'industrie sous la pression reglementaire
exercée par REACH.

e [ESTRONE
— Eléments d’identification : CAS 53-16-7

L’estrone est souvent quantifié dans le milieu aquatique en raison de la conversion partielle du
17B-estradiol (ainsi que d’autres hormones estrogenes) en estrone. L’étude prospective I'a identifiée
avec un taux de quantification compris entre 0,1% et <10% et elle a été retrouvée dans toutes les
stations de référence.

e ETHYL-PARABENE
— Eléments d’identification : CAS 120-47-8 ; produit de soin corporels.

Il s’agit d’un représentant principal de la famille des parabénes, qui sont des conservateurs trés
employés notamment dans les cosmétiques. Les fréquences de quantification observées dans I'étude
prospective sont proches de 100% pour cette substance dans les cours d’eau et dans les plans d’eau
avec I'éthyl-parabéne en téte de liste pour les produits de soin corporels.

e KETOPROFENE
— Eléments d’identification : CAS 22071-15-4 ; anti-inflammatoire.

Le ketoproféne appartient a la classe des médicaments appelés anti-inflammatoires non stéroidiens
(AINS). 1l est utilisé également comme médicament vétérinaire. Cette substance est quantifiée a plus
de 50% des échantillons dans I'étude prospective. Il a été identifié sur 100% des bassins investigués
dans I'étude prospective a des niveaux  de concentration supérieures  a
0,1 ug/L, sur environ 4% des analyses. Il a été également quantifié dans les eaux souterraines (0,84%
des analyses, a des niveaux de concentration supérieurs a 0,1 pg/L sur environ 0,1% des
échantillons).

e METHYL-PARABENE
— Eléments d’identification : CAS 99-76-3 ; produit de soin corporels.

Le méthyl-parabéne est trés utilisé parmi les différents parabénes. Les tonnages de production
déclarés par lindustrie  pour ces composés (Portali de [TECHA - REACH,
http://echa.europa.eu/fr/information-on-chemicals/registered-substances) montrent des volumes de
production en Europe compris entre 1000 et 10000 t/an.

19 Gouzy, 2012, « Principaux usages et possibilité de mesures de gestion des risques pour certains perturbateurs endocriniens
avérés ou suspectés », Rapport INERIS DRC-12-115721-01528A.
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e OFLOXACINE
— Eléments d’identification : CAS 82419-36-1 ; médicament, antibiotique.

Ce médicament est un antibiotique a large spectre. Les résultats de I'étude prospective montrent cette
substance dans la liste des 10 substances avec les valeurs les plus élevées du percentile 95 dans les
cours d’eau.

e O-PHENYLPHENOL
— Eléments d’identification : CAS 90-43-7 ; biocide.

Ce composé est un biocide utilisé comme additif alimentaire, comme désinfectant dans de nombreux
secteurs (domestique, services hospitaliers, commerces, ...).

o OXAZEPAM
— Eléments d’identification : CAS 604-75-1 ; médicament.

L’oxazepam constitue a la fois une molécule mére et un métabolite de la famille des benzodiazépines.
L’étude prospective remarque la présence de cette substance en cohérence avec les données de
consommation des médicaments en France récoltées en 2005 lors d'une étude de I'IRSTEA.
L’oxazepam avait été fréquemment retrouvé dans les eaux traitées lors de I'étude de TANSES (2011).

e SULFAMETHAZINE
— Eléments d’identification : CAS 57-68-1 ; médicament, antibiotique.

La sulfaméthazine est utilisée en élevage comme antibiotique et promoteur de croissance. Ce
médicament a été retrouvé dans le cadre de I'étude prospective avec une fréquence de quantification
dans les eaux souterraines supérieure a celle des eaux de surface.

e TRIBUTYLPHOSPHATE
— Eléments d’identification : CAS 126-73-8.

Ce composé est largement utilisé comme retardateur de flamme, ou comme plastifiant dans des
résines vinyliques et cellulosiques, et comme solvant industriel.

e TRICLOSAN
— Eléments d’identification : CAS 3380-34-5 ; biocide.

Le triclosan est utilisé comme agent de conservation dans la formulation de savons, déodorants,
dentifrices, literie, sacs poubelle, etc.

Le triclosan a été quantifié sur 40% des analyses dans I'étude prospective. Le triclosan est aussi plus
fréguemment quantifié dans les eaux souterraines que dans les eaux de surface.

Le triclosan (fongicide et bactéricide) est parmi les substances pour lesquelles I'étude prospective
observe la plus forte fréquence de dépassement de la PNEC.
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Annexe 2 Liste compléte des substances examinées pour la construction du scénario de risque émergent

Substance
sélectionnée Fiche Fiche
scénario de technico- Fiche de données  seuils de
risque Usage principal Réglementation économique toxicologiques et  toxicité Stratégie Suisse
Substance N° CAS émergent Etude considérée identifié identifiée INERIS environnementales aigue "Micropoll"
OSPAR (substances
potentiellement
1  1,2,3,5 tetrachlorobenzene 634-90-2 - RSDE - STEU préoccupantes) - - - -
2 1,1,1 Trichloroethane 71-55-6 - RSDE - STEU SIDS oui - - -
3 1,2 dichloroethylene 156-60-5 - RSDE - STEU sans information - oui - -
1,2,3,4,6,7,8-
4 Heptachlorodibenzodioxine - - FRTE sans information - - - -
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
5 1,2,4,5 tetrachlorobenzene 95-94-3 - RSDE - STEU pertinentes - - - -
produits
6 1,3,5-Benzenetriol 108-73-6 - Etude prospective  industriels/médicaments sans information - - - -
Circulaire DEB du 29
septembre 2010
AESN, RSDE- (RSDE 2éme phase
7 1,3-dichlorobenzene 541-73-1 - STEU STEU) oui - - -
OSPAR (substances
potentiellement
8 17B-estradiol 50-28-2 oui Etude prospective  médicaments préoccupantes) - - - béta-Estradiol
9 1-Methoxy-2-propanol 107-98-2 - AESN SIAR published - - - -
Arrété du 17 juillet
2009 relatif aux
mesures de prévention
ou de limitation des
introductions de
polluants dans les eaux
10 2 chlorophenol 95-57-8 - RSDE - STEU souterraines - - - -
11 2,3,5,6 Tetrachlorophenol 935-95-5 - RSDE - STEU sans information - - - -
Arrété du 25 janvier
Programme par 2010 - polluants
bassin versant spécifiques de I'état
12 2,4-MCPA 94-74-6 - (CEP) pesticides écologique - - - MCPA

DRC-15-136884-12446A

Page 52 sur 75



Programme par
bassin versant

Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances

13 24D 94-75-7 - (CEP) pesticides pertinentes - - oui
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
14  2,4-Dichloroaniline 554-00-7 - RSDE - STEU pertinentes - - -
Circulaire 5 janvier
2009 (RSDE 2éme
15 2,4-Dichlorophenol 120-83-2 - RSDE - STEU phase ICPE) - oui -
2,6-bis(1,1-dimethylethyl)-4-
16 methylphenol 128-37-0 - AESN SIAR published - - -
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
17 2-chloroaniline 95-51-2 - AESN pertinentes - - -
18 2-Propanol 67-63-0 - AESN SIAR published - - -
FRTE, Etude
19 3,4-Dichloroaniline 95-76-1 - prospective produits industriels SIDS - oui -
20 3-chloroaniline 108-42-9 - AESN Directive 76/464/CEE - - -
Circulaire DEB du 29
septembre 2010
(RSDE 2éme phase
21 3-chlorotoluene 108-41-8 - AESN STEU) - - -
4-(1,1,3,3-
tetramethylbutyl)phenol
22 diethoxylate - - RSDE - STEU sans information - - -
4-(1,1,3,3-
tetramethylbutyl)phenol
23 monoethoxylate - - RSDE - STEU sans information - - -
Arrété du 17 juillet
2009 relatif aux
mesures de prévention
ou de limitation des
introductions de
polluants dans les eaux
24 4-chloro-3-methylphenol 59-50-7 - RSDE - STEU pesticides souterraines - - -
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
25 4-chlorophenol 106-48-9 - AESN pertinentes - - -
OSPAR (substances
4-Methylbenzylidene produits de soin potentiellement
26 camphor 36861-47-9 - Etude prospective  corporels préoccupantes) - - -
Circulaire DEB du 29
septembre 2010
RSDE - STEU, (RSDE 2éme phase
27 A-tert-butylphenol 98-54-4 oui FRTE antioxydant STEU) oui - -
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28 Acenaphtene 83-32-9 - FRTE Directive 76/464/CEE - oui -
29 Acetazolamide 59-66-5 - Etude prospective  médicaments sans information - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
30 Acetochlore 34256-82-1 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
31 Acide 2 ethyl-hexanoique - - RSDE - STEU sans information - - -
OSPAR (substances
potentiellement
32 Acide niflumique 4394-00-7 - Etude prospective  médicaments préoccupantes) - - -
33 Acide perfluoro-decanoique 335-76-2 - Etude prospective sans information - - -
Acide perfluoro-n-
34 undecanoique 2058-94-8 - Etude prospective sans information - - -
Arrété du 17 juillet
2009 relatif aux
mesures de prévention
ou de limitation des
introductions de
polluants dans les eaux
35 Acrylamide 79-06-1 - AESN souterraines - - -
Circulaire 5 janvier
alpha 2009 (RSDE 2éme
36 Hexachlorocyclohexane 319-84-6 - RSDE - STEU phase ICPE) oui - -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
37 Aluminium 7429-90-5 - RSDE - STEU rejet dans l'eau - oui -
Programme par
38 Aminotriazole 61-82-5 - bassin versant pesticides Pesticides prioritaires - - oui
39 AMPA 118896-96-1 - FRTE pesticides sans information - - oui
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
40 Aniline 62-53-3 - RSDE - STEU rejet dans l'eau - - oui
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
41 Anthracene 120-12-7 - RSDE - STEU diffuses) oui oui -
42 Antimoine 7647-18-9 - RSDE - STEU sans information - - -
Programme par
43 Azoxystrobine - - bassin versant pesticides sans information - - -
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44

Bentazone

25057-89-0

Programme par
bassin versant

pesticides

Directive 76/464/CEE

45

Benzo(a)anthracene

56-55-3

oui

FRTE

Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
pertinentes

46

Benzophenone

119-61-9

AESN

sans information

47

Benzylbutylphthalate (BBP)

85-68-7

FRTE

OSPAR (substances
potentiellement
préoccupantes)

48

Biphenyle

Substances RSDE
- STEU (sans DCE)

sans information

49

Bisphenol A

80-05-7

oui

Etude prospective

plastifiants

candidates DCE
directive 2008/105/CE -
Annexe Il ; substances
candidates annexe X
DCE

oui

50

Boscalid

188425-85-6

Programme par
bassin versant

pesticides

Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
diffuses)

51

Butyl benzyl phtalate

85-68-7

Etude prospective

plastifiants

OSPAR (substances
potentiellement
préoccupantes)

52

Butylglycol (EGBE)

111-76-2

oui

AESN

regl. CE/793/93 (liste 4)

53

C10-C13-Chloroalcanes

RSDE - STEU

sans information

54

Carbamazepine

298-46-4

oui

Etude prospective

médicaments,
antiépileptique

sans information

oui

55

Carbaryl

63-25-2

RSDE - STEU

pesticides

Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
diffuses)

56

Carbendazime

10605-21-7

Etude prospective

biocide

Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
diffuses)

ouli

57

Carbofuran

1563-66-2

Etude prospective

pesticides

Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
diffuses)
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58 Carbomere - - AESN sans information - - - -
Convention de
Stockholm : polluants
organiques persistants
59 Chlordane 57-74-9 - RSDE - STEU (POP) - oui - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
60 Chloridazone 1698-60-8 - RSDE - STEU pesticides diffuses) - - - oui
61 Chlorobenzene 108-90-7 - RSDE - STEU pesticides Directive 76/464/CEE oui oui - -
Arrété du 12 novembre
2009 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
62 Chlorprophame 101-21-3 - bassin versant pesticides diffuses) - - - -
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
63 Chlorpyriphos-methyl 5598-13-0 - RSDE - STEU pesticides diffuses) - - - -
Substances RSDE
64 Chlortoluron 15545-48-9 - - STEU (sans DCE) pesticides Pesticides prioritaires - - - oui
Chlorure de vinyle gaz, extrémement
65 (Chloroethylene) 75-01-4 oui RSDE - STEU inflammable Directive 76/464/CEE oui oui oui -
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
66 Cobalt 7440-48-4 - RSDE - STEU pertinentes - oui - -
67 Colecalciferol 511-28-4 - AESN sans information - - - -
68 Cyanide - - FRTE sans information - - - -
69 Cyanures - - RSDE - STEU sans information - - - -
70 Cyclophosphamide 50-18-0 - Etude prospective  medicaments sans information - - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
71 Cyprodinil 121552-61-2 - bassin versant pesticides diffuses) - - - -
Circulaire 5 janvier
Decabromodiphenylether 2009 (RSDE 2éme
72 (BDE-209) 1163-19-5 oui RSDE - STEU produits industriels phase ICPE) oui - - -
73 Decahydronaphtalene 91-17-8 oui Etude prospective  produits industriels sans information - - - -
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Deisopropyl-desethyl-

Atrazine et Atrazine-

74 atrazine - - FRTE pesticides sans information - - desethyl
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
75 Deltamethrine 52918-63-5 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
76 Desmetryne 1014-69-3 - RSDE - STEU pesticides sans information - - -
77 Dextropropoxyphene 469-62-5 - Etude prospective  médicaments sans information - - -
78 Diazepam 439-14-5 oui Etude prospective  médicaments sans information - - oui
79 Dibenzo(a,h)anthracene 53-70-3 oui FRTE PNSE 2 - action 5 - oui -
OSPAR (substances
potentiellement
80 Dibenzothiophene 132-65-0 - Etude prospective préoccupantes) - - -
81 Dibutyletain - - RSDE - STEU sans information - - -
82 Dichloroethane 1300-21-6 - RSDE - STEU pesticides sans information - - -
FRTE, Etude
83 Diethyl phtalate 84-66-2 - prospective plastifiants sans information - - oui
Diethylene glycol monobutyl
84 ether (DEGBE) 112-34-5 oui AESN regl. CE/793/93 (liste 1) - - -
OSPAR (substances
potentiellement
85 Diethylstilbestrol 56-53-1 - Etude prospective  médicaments préoccupantes) - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
86 Diflufenicanil 83164-33-4 - bassin versant pesticides diffuses) - - -
OSPAR (substances
potentiellement
87 Diisobutyl phthalate 84-69-5 - Etude prospective  plastifiants préoccupantes) - - -
88 Diisononyl phtalate (DINR) 28553-12-0 oui FRTE SIDS oui - -
89 Di-n-butylphthalate (DBP) 84-74-2 - FRTE SIDS - - -
90 Dioxide de Titane - - AESN sans information - - -
AESN, RSDE-
91 EDTA 60-00-4 - STEU pesticides regl. CE/793/93 (liste 1) oui - -
OSPAR (substances
medicaments, hormone potentiellement
92 Estrone 53-16-7 oui Etude prospective  cestrogéne préoccupantes) - - oui
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93 Etain 7646-78-8 - RSDE - STEU SIDS - - - -
94  Ethyl Hexyl Phtalate - - RSDE - STEU sans information - - - -
AESN, RSDE-
95 Ethylbenzene 100-41-4 - STEU SIDS oui oui - -
FRTE, Etude produits de soin
96 Ethyl-parabene 120-47-8 oui prospective corporels sans information - - - -
97 Fenarimol 60168-88-9 - Etude prospective  pesticides Pesticides prioritaires - - - oui
98 Fenthion 55-38-9 - Etude prospective  pesticides Directive 76/464/CEE - - - -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
99 Fer 7439-89-6 - RSDE - STEU rejet dans l'eau - - - -
Arrété du 17 juillet
2009 relatif aux
mesures de prévention
ou de limitation des
introductions de
polluants dans les eaux
100 Fluor 7782-41-4 - RSDE - STEU souterraines - - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
101 Flusilazole 85509-19-9 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
102 Formaldehyde 50-00-0 - AESN pesticides diffuses) - oui oui -
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
Programme par soumises a redevance
bassin versant, pour pollutions
103 Glyphosate 1071-83-6 - RSDE-STEU pesticides diffuses) oui - - -
Heptabromodiphenylether
104 (BDE 183) 68928-80-3 - RSDE - STEU sans information - - - -
105 Hexabromobiphenyle - - RSDE - STEU sans information - - - -
Hexabromodiphenylether
106 (BDE 153) 67774-32-7 - RSDE - STEU sans information - - - -
Hexabromodiphenylether
107 (BDE 154) 207122-15-4 - RSDE - STEU sans information - - - -
108 Hexachlorobutabiene - - RSDE - STEU sans information - - - -
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Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de

109 Hydrazine 302-01-2 - RSDE - STEU pesticides rejet dans I'eau - - oui -
110 Hydroquinone 123-31-9 - AESN pesticides SIDS - - - -
Programme par
111 Imidaclopride - - bassin versant pesticides sans information - - - -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
112 Indeno (1,2,3-cd) Pyrene 193-39-5 - RSDE - STEU rejet dans l'eau oui oui - -
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
113 Iprodione 36734-19-7 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - - -
114 Irganox 1076 2082-79-3 - Etude prospective  antioxydants sans information - - - -
Substances RSDE
115 |Isopropylbenzene 98-82-8 - - STEU (sans DCE) SIDS - - - -
116 Ketoprofene 22071-15-4 oui Etude prospective  médicaments sans information - - - oui
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
117 Lindane 58-89-9 - RSDE - STEU pesticides pertinentes oui oui - -
118 Lithium 816-43-3 - RSDE - STEU sans information - - - -
119 Lorazepam 846-49-1 - Etude prospective  médicaments sans information - - - -
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
120 Malathion 121-75-5 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - - -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
121 Manganese 7439-96-5 - RSDE - STEU rejet dans l'eau - oui - -
Programme par
122 Metaldehyde - - bassin versant pesticides sans information - - - -
Arrété du 12 novembre
2009 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
123 Metazachlore 67129-08-2 - bassin versant pesticides diffuses) - - - -
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Substances RSDE

Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de

124 Methanol 67-56-1 - - STEU (sans DCE) pesticides rejet dans I'eau - - oui -
Arrété du 07 décembre
2007 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
125 Methomyl 16752-77-5 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - - -
OSPAR (substances
potentiellement
126 Methoxychlor 72-43-5 - FRTE pesticides préoccupantes) - - - -
produits de soin
127 Methyl-parabene 99-76-3 oui Etude prospective  corporels sans information - - - -
128 Metolachlore ESA 171118-09-5 - Etude prospective  pesticides sans information - - - Metolachlore
129 Metolachlore OXA 152019-73-3 - Etude prospective  pesticides sans information - - - Metolachlore
130 Monobutyletain cation - - RSDE - STEU sans information - - - -
131 Monocrotophos 6923-22-4 - Etude prospective  pesticides sans information - - - -
AESN, RSDE-
132 Musc xylene - - STEU sans information - - - -
Substances RSDE
133 Naphtalene 91-20-3 - - STEU (sans DCE) régl. CE/793/93 (liste 1) oui oui - -
Naphtha, petroleum, alkylate
134 lourd - - AESN sans information - - - -
135 n-Butyl Phtalate 84-74-2 - Etude prospective  plastifiants SIDS - - - -
Arrété du 12 novembre
2009 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
136 Nicosulfuron 111991-09-4 - bassin versant pesticides diffuses) - - - -
137 Norethindrone 68-22-4 - Etude prospective  médicaments sans information - - - -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
138 o,p'-DDE 3424-82-6 - FRTE rejet dans l'eau oui - - -
139 Octabromodiphenylether 32536-52-0 - FRTE SIDS oui - - -
140 Octachlorodibenzofuranne - - FRTE sans information - - - -
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141 Octamethylcydotetrasiloxane - - AESN sans information - -
142 Octylphenol 27193-28-8 - FRTE SIDS - Tert-octylphenol
médicaments,
143 Ofloxacine 82419-36-1 oui Etude prospective  antibiotique sans information - oui
144 Omethoate 1113-02-6 - Etude prospective  pesticides Directive 76/464/CEE - -
Arrété du 12 novembre
. . 2009 (substances
alimentation, soumises a redevance
agriculture, biocide pour pollutions
145 o-Phenylphenol 90-43-7 oui AESN diffuses) - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
Programme par pour pollutions
146 Oxadiazon 19666-30-9 - bassin versant pesticides diffuses) - -
médicaments,
147 Oxazepam 604-75-1 oui Etude prospective  antibiotique sans information - oui
Arrété du 25 janvier
2010 - Annexe 8 : état
148 p,p'-DDD 72-54-8 - FRTE chimique oui -
149 p-Aminophenol 123-30-8 - AESN SIDS - -
150 Parathion ethyl 56-38-2 - Etude prospective  pesticides Directive 76/464/CEE - -
151 Parathion methyl 298-00-0 - Etude prospective  pesticides Pesticides prioritaires - -
152 PCB - - RSDE - STEU sans information - PCB-dI
Programme par
153 Pendimethaline 40487-42-1 - bassin versant pesticides Pesticides prioritaires - oui
Arrété du 17 juillet
2009 relatif aux
mesures de prévention
ou de limitation des
introductions de
polluants dans les eaux
154 Pentabromodiphenylether 32534-81-9 - RSDE - STEU souterraines oui -
155 Phenyl-etain 2406-68-0 - Etude prospective  produits industriels sans information - -
Substances RSDE
156 Phosphate de tributyle 126-73-8 - - STEU (sans DCE) Directive 76/464/CEE - -
Arrété du 30 juin 2005
(PNAR) - substances
157 Phoxime 14816-18-3 - Etude prospective  pesticides pertinentes - -
158 Piperonyl butoxyde 51-03-6 - Etude prospective  pesticides sans information - -
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159 Plomb diethyl 24952-65-6 - Etude prospective  additifs d'essence sans information - - -
160 Plomb triethyl 5224-23-7 - Etude prospective  additifs d'essence sans information - - -
161 Polyethylene 9002-88-4 - AESN sans information - - -
162 Polyvinyl alcool - - AESN sans information - - -
163 Polyvinylpyrrolidone 9003-39-8 - AESN sans information - - -
164 p-Phenylenediamine 106-50-3 - AESN SIDS - - -
Arrété du 12 novembre
2009 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
165 Prochloraz 67747-09-5 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
produits de soin
166 Propyl-parabene 94-13-3 - Etude prospective  corporels sans information - - -
167 Quizalofop 76578-12-6 - Etude prospective  pesticides sans information - - -
168 Sodium tetraborate anhydre - - AESN sans information - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
169 Spiroxamine 118134-30-8 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
médicaments,
170 Sulfamethazine 57-68-1 oui Etude prospective  antibiotique sans information - - oui
médicaments,
171 Sulfamethoxazole 723-46-6 - Etude prospective  antibiotique sans information - - oui
Substances RSDE
172 Sulfonate de perfluorooctane - - - STEU (sans DCE) sans information - - -
Programme par
173 Tebuconazole 80443-41-0 - bassin versant pesticides sans information - - -
Arrété du 06 novembre
2008 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
174 Tebufenozide 112410-23-8 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
Circulaire 5 janvier
Tetrabromodiphenylether 2009 (RSDE 2éme
175 (BDE 47) 5436-43-1 - RSDE - STEU phase ICPE) - - -
Arrété du 25 janvier
Tetrachlorethene AESN, RSDE- 2010 - Annexe 8 : état
176 (perchloroethylene) 127-18-4 - STEU chimique oui oui -
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177 Titane 7550-45-0 - RSDE - STEU sans information - - -
Programme par
bassin versant,
AESN, RSDE-
178 Toluene 108-88-3 - STEU regl. CE/793/93 (liste 2) oui oui -
Arrété du 31 janvier
2008 - Annexe Il :
polluants avec seuil de
179 Toxaphene 8001-35-2 - RSDE - STEU pesticides rejet dans l'eau - - -
180 Triadimenol 55219-65-3 - Etude prospective  pesticides sans information - - -
181 Tributylphosphate 126-73-8 oui RSDE - STEU Directive 76/464/CEE - - -
OSPAR (substances
potentiellement
182 Trichlorobenzene 108-70-3 - RSDE - STEU préoccupantes) oui oui -
183 Trichlorophenol 136-32-3 - AESN sans information - - -
OSPAR (substances
potentiellement
184 Triclocarban 101-20-2 - AESN biocide préoccupantes) - - -
produits de soin
185 Triclosan 3380-34-5 oui Etude prospective  corporels, biocide. sans information - - oui
186 Triethanolamine 102-71-6 - AESN SIDS - - -
Arrété du 12 novembre
2009 (substances
soumises a redevance
pour pollutions
187 Trifloxystrobine 141517-21-7 - Etude prospective  pesticides diffuses) - - -
188 Triphenyletain cation - - RSDE - STEU sans information - - -
189 Vanadium - - RSDE - STEU sans information - - -
Programme par
bassin versant, Arrété du 30 juin 2005
AESN, RSDE- (PNAR) - substances
190 Xylenes 1330-20-7 - STEU pertinentes oui oui -
Nomenclature de I'étude Etudes de
considérée référence

Etude prospective

RSDE-STEU
Programme par bassin
versant

FRTE
AESN

Etude sur les contaminants émergents dans les eaux francaises (INERIS, 2014).

Base de données INERIS.

Comité Experts Priorisation (CEP).
Propositions pour la sélection des substances de la feuille de route transition écologique (INERIS, 2013).

Etude de diagnostic des rejets de substances par I'utilisation des produits des ménages sur le bassin Seine-Normandie (Office International de I'Eau, 2012).
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Annexe 3 Prédiction par modélisation QSAR du taux de rejection par
nanofiltration

Yangali-Quintanilla, et al. (2010) ont proposé un modéle linéaire (équation 1) qui prédit le taux de
réjection par nanofiltration en fonction de cing propriétés physicochimiques : la longueur d’une
molécule (length), sa profondeur (depth) sa largeur équivalente (moyenne géométrique entre la
largeur et la profondeur), le coefficient de distribution entre I'1-octanol et 'eau a pH 7.0 (Log D) et le
taux de rejection saline de la membrane (SR) :

rejection = 265.150 eqwidth — 117.536 depth + 81.662 length
—5.2291log D + 1358.090 SR — 1447.817 (1)

(R*=0.74, F = 60.21, n = 106, Q% = 0.72, RMSE = 10)

ou
0 si la prédiction QSAR < 0
| ou
tprédiction QSAR pour toutes les autres valeurs

100 si la prédiction QSAR = 100
rejection = I

Ce modéle peut étre reproduit sur la base de l'information disponible dans I'article et il est caractérisé
par les indicateurs statistique suivants : R*=0.74, F = 60.21, n = 106, sz =0.72, RMSE = 10 points
de pourcentage. Ou : R? = coefficient de détermination, F = ratio du test de Fisher, n = nombre de
valeurs de taux de rejection, Q2|00: coefficient de détermination par validation croisée « leave one
out » et RMSE = racine de I'erreur quadratique moyenne.

Dans le cadre de cette étude les dimensions moléculaires ont été calculées grace au méme logiciel
adopté par les auteurs du modele (MMPlus, ChemSW) aprés avoir optimisée la géométrie des
molécules en fonction d’'une minimisation de I'énergie des angles diédres (recherche conformationelle,
logiciel VEGA ZZ*°), d’'une minimisation globale de la molécule (Champ des forces « MM3 », gradient
conjugué, logiciel VEGAZZ) et d’'une optimisation finale des géométries par méthode MOPAC (PM3).
La chiralité des molécules a été respectée selon les indications associées au hom ou CAS RN qui
identifient les substances d'intérét. La diastéréoisomérie des molécules 1,2,5,6,9,10-
Hexabromocyclododecane et 1,3,5,7,9,11-Hexabromocyclododecane a été attribuée de facon
aléatoire car aucune information n’était associée aux CAS RN de ces deux substances.

Les valeurs expérimentales des coefficients de distribution Log D qui sont répertoriées dans la base
de données ChemIDPlus®* ont été adoptées pour décrire les molécules analysées. En I'absence de
données expérimentales, les coefficients de distributions ont été estimés grace au module ChemAxon
mis a disposition par ChemSpiderzz. L’acide perfluorooctanesulfonique (PFOS) n’est pas
caractérisable en fonction d'un coefficient de partage 1-octanol/eau car il forme des émulsions
(OECD, 2002). Pour cette molécule il a été impossible de dériver des prédictions.

Les analyses statistiques ont été effectuées grace au logiciel R (R core team, 2015) et le package car
(Fox and Weisber, 2011). Le test de permutation de la variable dépendante a été conduit grace aux
logiciels mis a disposition par le laboratoire de chémoinformatique DTC du Pr Roy23

0 A. Pedretti, L. Villa, G. Vistoli "WVEGA — an open platform to develop chemo-bio-informatics applications, using plug-in
architecture and script programming” J.C.A.M.D Vol. 18, 167-173 (2004)

2 http://chem.sis.nim.nih.gov/chemidplus/chemidlite.jsp
22 http://www.chemspider.com/

23 http://dtclab.webs.com/software-tools
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1. Définition du domaine d’application du modeéle et validation externe

Un modéle QSAR peut prédire avec fiabilité les propriétés d’intérét pour les substances chimiques qui
ressemblent aux substances qui composent son jeu de calibration (Netzeva, et al., 2005). Cependant,
l'article de Yangali-Quintanilla et al. (Yangali-Quintanilla, et al.,, 2010) ne définit pas un domaine
d’application pour I'équation 1. Afin d’éviter une utilisation inappropriée du modele (équation 1), dans
le cadre de ce travail, le domaine d’application du modéle a été défini en fonction des plages de
valeurs qui caractérisent ses descripteurs (Tab. 1). Selon cette définition une substance chimique
appartient au domaine d’application du modéle si la valeur de chacun de ses descripteurs respecte la
plage de valeurs déterminée par le jeu d’apprentissage.

Tableau 1. Plages de valeurs qui définissent le domaine d’application du modéle décrit
par I’équation 1

eqwidth depth length log D SR
MAX 0.79 0.75 1.79 5.88 0.96
min 0.53 0.42 0.93 -0.45 0.98

Le modéle a été qualifié par ces auteurs grace a une validation interne qui a donné des résultats
satisfaisants (Yangali-Quintanilla, et al., 2010) et reproductibles. Cependant, les auteurs n’ont pas
vérifié le modele en fonction du test de permutation de la variable dépendante (Eriksson, et al., 2003).
Une vérification indépendante et effectuée en fonction de 100 permutations, a permis d’établir que le
risque d’'une corrélation fortuite entre descripteurs physicochimiques et taux de rejection peut étre
exclue. En effet, le coefficient de détermination du modéle se dégrade considérablement en fonction
d’'une permutation aléatoire de la variable dépendante.

Tous les coefficients du modéle sont significativement différents de zéro (p-value < 10™). Toutefois,
les descripteurs eqwidth et depth sont corrélés (R = 0.84) et ils sont caractérisés par un facteur
d’inflation de la variance (FIV) égal a 8.4 et 7.5 respectivement. Des valeurs de FIV compris entre 5 et
10 indiquent des modéles dont la stabilité peut étre remise en cause par une colinéarité élevée
(Legendre and Legendre, 2012).

Compte tenu de cette colinéarité, une analyse par bootstrap a été effectué (2000 re-échantillonnages)
afin de vérifier la robustesse du modéle. Cette analyse a mis en évidence une petite augmentation
des erreurs standards associées aux coefficients et intercepte (< 12%) et des intervalles de confiance
a 95% qui ne contiennent pas la valeur zéro.

De plus, aucun changement des signes des coefficients n’a été mis en évidence lorsqu’'un quart de
données de rejection a été aléatoirement retiré du jeu d’apprentissage a plusieurs reprises (500
répétitions), et un nouveau modeéle a été dérivé en fonction des trois quarts restants. Pour cette
raison, la colinéarité ente ces deux descripteurs n’a pas été considérée comme problématique. En ce
qui concerne la variable dépendante (taux de rejection) la figure 1 montre qu’au sein de ce jeu
d’apprentissage les taux de rejection (17.7% < taux de rejection < 99%) inférieurs a 70% sont sous-
représentés (25% des données). Par conséquent le modele devrait avoir une certaine tendance a
prédire avec moins de fiabilité les faibles taux de rejection.

Une analyse des données publiées par Yangali-Quintanilla (Yangali-Quintanilla, et al., 2010) a aussi
permis d’établir que la variabilité expérimentale qzui caractérise la détermination du taux de rejection
est égale, en moyenne, a 7 (SR =0.98, MWCO 4= 200) et 18 points de pourcentage (SR =0.96,
MWCO = 300). Cette variabilité expérimentale détermine la limite supérieure de précision qu’il est
vraisemblable d’atteindre en fonction des prédictions calculées par le biais d’'un modéle QSAR.

24 . , . . . . . . .
« Molecular Weight Cut-Off ». Les membranes sont classées en fonction du poids moléculaire de la plus petite molécule qui
correspond a un taux de rétention de 90%
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Sur la base de la définition du domaine d’application adoptée pour cette étude le modéle décrit par
'équation 1 a été utilisé pour prédire le taux de rejection d’'un jeu de validation externe (Tab. 2)
composé par 32 substances chimiques (Yangali-Quintanilla, et al., 2010). Cette forme de validation
représente le critére de validation le plus strict pour les modéles QSAR car il quantifie leur pouvoir
prédictif en fonction de substances chimiques qui n'ont pas été utilisées lors de la calibration du
modéle® (Gramatica, 2007).

La performance prédictive du modeéle pour les substances du jeu de validation externe est exemplifiée
par le graphique des valeurs observées de rejection en fonction des valeurs prédites (Fig. 2). Una
analyse de cette figure montre que :

- le pouvoir prédictif du modéle a été testé surtout en fonction de taux de rejection compris
entre 80% et 100%

- les erreurs de prédiction les plus élevées correspondent a une sir-prédiction et se situent en
correspondance des taux de rejection observés qui sont inférieurs a 80%. Ce comportement
pouvait étre raisonnablement anticipé en fonction de la distribution de la variable dépendante
reportée sur la figure 1.

30 40

Frequency

o
.

B s )
I T

20 40 60 80 100

rejection
Figure 1. Distribution des taux de rejection expérimentaux qui composent le jeu d’apprentissage du
modeéle (17.7% < taux de rejection < 99%). Les trois lignes verticales indiquent le premier, le deuxiéme
et le troisieme quartile de la distribution.

?® Trois substances (Carbamazépine, Atrazine et Estrone) du jeu de validation externe sont aussi
contenues a l'intérieur du jeu de calibration du modéle mais elles ont été testées sur des membranes
différentes.
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Figure 2. Valeurs observées de rejection en fonction des valeurs prédites par le modéle décrit par
I'équation 1.

La performance prédictive du modeéle peut étre quantifiée par plusieurs indicateurs statistiques. Le
coefficient de détermination par validation croisée Q2. et le coefficient de corrélation de
concordance CCC sont parmi les critéres les plus utilisés (Chirico and Gramatica, 2011). D’habitude
un modeéle QSAR est considéré comme prédictif si CCC = 0.85 et Q2. = 0.70 (Chirico and Gramatica,
2012). Le modele décrit par I'équation 1 (CCC = 0.74, Q2. = 0.58) ne respecte pas ces valeurs
recommandées.

Selon ces criteres de qualité généralement utilisés (Chirico and Gramatica, 2011), la validation
externe indique que le modéle proposé par Yangali-Quintanilla et al. (Yangali-Quintanilla, et al., 2010)
ne peut pas étre considéré comme valide méme s’il n’est pas complétement dépourvu de pouvoir
prédictif. La racine de l'erreur quadratique moyenne (RMSE) calculée pour le jeu de validation est
égale a 14 points de pourcentage. Une analyse des erreurs de prédiction associées au jeu de
validation externe a mis en évidence que la proportion de molécules dont les erreurs absolues de
prédiction dépassent la variabilité expérimentale maximale (18 points de pourcentage) est plus élevée
(36% contre 5%) parmi les substances caractérisées par des petits volumes (produit des variables
eqwidth, depth et length < 0.45 nm®). Un test exact de Fisher corrobore cette observation en rejetant
I'hypothése Hyd’un « Odd ratio » égal a 1 (a=0.05, p-value = 0.04).

Les auteurs de l'article ont aussi mis en évidence certaines sir-prédictions comme dans le cas du
NDPA ou du Linuron (Yangali-Quintanilla, et al., 2010). La nature de la membrane (NF-90, Trisep TS-
80, Desal HL) pourrait étre a l'origine d’'une source additionnelle de variabilité qui pourrait expliquer
certaines prédictions particulierement mauvaises mais cette variable n’est pas prise en compte de
facon explicite par le modele.

Cette tendance, est confirmée par les prédictions que les auteurs de I'article ont obtenues pour des
substances qui n’appartiennent pas au domaine d’application de I'équation 1. Méme si I'erreur qui
caractérise ces prédictions peut étre potentiellement trés élevée, la proportion de prédictions dont
I'erreur absolue de prédiction est supérieure a 18 points de pourcentage est toujours plus élevée (39%
contre 5%) parmi les substances caractérisées par des petites volumes. La significativité de cette
observation est corroborée par un test exact de Fisher qui permet de rejeter (a=0.05, p-value = 4 10'4)
I'hypothése Hod’'un « Odd ratio » égal a 1.
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Par conséquent les prédictions pour des molécules caractérisées par des petits volumes sont
potentiellement assujetties a plus d’incertitude et, notamment, & des surestimations du taux de
rejection (les taux de rejection sont surestimés dans 67% des cas). Une analyse plus approfondie que
celle décrite dans ce rapport serait nécessaire pour comprendre si les erreurs élevées pourraient étre
expliqué par un profil physicochimique particulier des substances chimiques. Ce profil pourrait prendre
en compte des propriétés moléculaire qui n’ont pas été analysées lors de la dérivation du modéle.

D’un point de vue conservateur la médiane des erreurs absolues du sous-ensemble des petites
molécules dont I'erreur absolue dépasse les 18 points de pourcentage pourrait étre adoptée comme
indicateur d’incertitude pour les prédictions associées aux petits volumes moléculaires. Cette médiane
correspond a une valeur de 32 points de pourcentage.

En ce qui concerne les autres molécules du jeu de validation externe (produit des dimensions
moléculaires > 0.45 nm3) des indicateurs d’incertitude prédictive sont reportés dans le tableau 3 qui
met aussi en évidence un biais pour la sOr-prédiction. Le fait que l'erreur absolue moyenne est
inférieure a l'incertitude expérimentale ne doit pas induire en erreur et il est toujours recommandé
d'utiliser la variabilité expérimentale comme limite supérieure de précision atteignable par le modéle.

2. Prédiction des taux de rejection pour les substances d’intérét

Le tableau 4 reporte les taux de rejection prédits pour les substances d’intérét. Plusieurs substances
ne rentrent pas dans le domaine d’application du modéle (indiquées par la lettre N) et il est fortement
recommandé de ne formuler aucune hypothése en fonction de ces prédictions. Certaines substances
(indiquées par la lettre L) se retrouvent en proximité immeédiate du domaine d’application et leurs
prédictions peuvent étre prises en compte méme si, potentiellement, elles sont plus incertaines que
les prédictions qui peuvent étre obtenues pour les substances qui respectent le périmétre de ce
domaine.

Compte tenu des leurs dimensions moléculaires, le taux de rejection prédit pour six substances
(EGBE, Decahydronaphtaléne, Benzo(a)anthracene o-Phénylphéno,l Ethyl-parabéne et Méthyl-
parabéne) pourrait largement surestimer le taux de rejection réel.

La valeur expérimentale du taux de rejection pour plusieurs substances d’intérét est reportée dans
l'article de Yangali-Quintanilla et al. (Yangali-Quintanilla, et al., 2010). Ces valeurs sont reportées
dans le tableau 5.

3. Conclusion pour les prédictions QSAR des taux de rejection par nanofiltration

Le modéle proposé par Yangali-Quintanilla et al. (Yangali-Quintanilla, et al., 2010) ne satisfait pas les
criteres statistiques qui sont d’habitude associés au modéles QSAR considérés comme valides
(Chirico and Gramatica, 2011). Compte tenu de la valeur de ces indicateurs statistiques, son
utilisation dans un contexte réglementaire serait, dans le meilleur des cas, uniqguement possible au
sein d’'une approche du poids de la preuve. L'utilisation de ce modéle est, par conséquent, soumise a
plusieurs limitations :

- Comme tout modéle QSAR, il est fortement recommandé de I'appliquer en respectant son
domaine d’application.

- En _aucun cas lerreur de prédiction doit étre considérée inferieure a [Iincertitude
expérimentale : 7 et 18 points de pourcentage selon les caractéristiques de la membrane.

- Les prédictions pour les molécules caractérisées par un petit volume moléculaire (produit des
variables eqwidth, depth et length < 0.45 nm3) peuvent étre associées a des erreurs de
prédictions qui dépassent largement la variabilité expérimentale et, notamment, a des
surestimations.
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Tableau 2. Validation externe du modele proposé par Yangali-Quintanilla (Eq. 1)

Eqwidth Depth Length log D SR Taux de Ta.ux. de Erreur

Substance [nm] [nm] [nm] [nm] rejection prédit reject|oln relative%
observé

Metribuzin 0.74 0.64 1.17 0.47 0.98 99 97 2.1
Pindolol 0.76 0.72 1.46 -0.32 0.98 100 75 333
2-ethoxyethanol 0.53 0.52 1 -0.32 0.98 46 21 119.0
Aminopyrine 0.73 0.66 1.27 1 0.98 98 97 1.0
Antipyrine 0.66 0.56 1.17 0.38 0.98 86 85 1.2
Cyclophosphamide 0.78 0.63 1.12 0.63 0.98 100 94 6.4
Metoxuron 0.7 0.59 1.29 1.64 0.98 95 89 6.7
NDPA 0.6 0.53 1.16 1.36 0.98 69 45 53.3
Clofibric acid 0.73 0.68 1.2 -0.2 0.98 95 98 3.1
Gemfibrozil 0.78 0.65 1.58 2.3 0.98 100 98 2.0
Ibuprofen 0.71 0.7 1.33 0.77 0.98 95 99 4.0
Atrazine 0.74 0.55 1.26 2.61 0.98 100 91 9.9
Bentazon 0.76 0.73 1.18 2.34 0.98 82 98 16.3
Carbamazépine 0.73 0.58 1.2 2.45 0.98 94 88 6.8
Chlorotoluron 0.61 0.45 1.29 2.41 0.98 85 81 4.9
Diuron 0.56 0.42 1.31 2.68 0.98 77 73 5.5
Estrone 0.76 0.67 1.39 3.13 0.98 100 90 111
Isoproturon 0.66 0.63 1.42 2.87 0.98 84 93 9.7
Linuron 0.69 0.53 1.21 3.2 0.98 84 53 58.5
Metobromuron 0.61 0.5 1.34 2.38 0.98 84 78 7.7
Monolinuron 0.69 0.65 1.22 2.3 0.98 77 79 2.5
Simazin 0.64 0.48 1.37 2.18 0.98 96 82 171
Pindolol 0.76 0.72 1.46 -0.32 0.97 100 83 20.5
2-ethoxyethanol 0.53 0.52 1 -0.32 0.97 32 38 15.8
Aminopyrine 0.73 0.66 1.27 1 0.97 84 98 14.3
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Tableau 2. Validation externe du modele proposé par Yangali-Quintanilla (Eq. 1)

Eqwidth Depth Length log D SR Taux de Ta.ux. de Erreur
Substance rejection prédit rejection relative%

[nm] [nm] [nm] [nm] ) p observé o
Antipyrine 0.66 0.56 1.17 0.38 0.97 72 75 4.0
Cyclophosphamide 0.78 0.63 1.12 0.63 0.97 92 97 5.2
NDPA 0.6 0.53 1.16 1.36 0.97 55 19 189.5
Clofibric acid 0.73 0.68 1.2 -0.2 0.97 82 99 17.2
Gemfibrozil 0.78 0.65 1.58 2.3 0.97 100 99 1.0
Ibuprofen 0.71 0.7 1.33 0.77 0.97 82 99 17.2
Carbamazepine 0.73 0.58 1.2 2.45 0.97 81 95 14.7

Tableau 3. Caractérisation de I'incertitude prédictive du
modéle de Yangali-Quintanilla pour les substances dont
le produit des variables eqwidth, depth et length est
supérieur a 0.45 nm*

Déviation positive maximale 25
Déviation négative maximale -17
Erreur absolue moyenne 8
Erreur absolue médiane 6
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Tableau 4. Prédiction du taux de rejection par nanofiltration. DA = domaine d’application du modéle : R = respecté, R(S) = respecté mais forte surestimation
possible en raison des dimensions moléculaires, L = substance située en proximité du domaine d’application, L(S) = substance située en proximité du
domaine d’application mais forte surestimation possible en raison des dimensions moléculaires, N = substance située a I'extérieur du domaine d’application,
N** = substance tres éloignée du domaine d’application. Eqwidth, depth, length, log D et SR = descripteurs physicochimiques du modele QSAR. Les taux de
rejection ont été prédits en fonction de I'équation 1 et de deux valeurs de la rejection saline (0.96 et 0.98) qui donnent lieu a des prédictions minimales et
maximales des taux de rejection. Il est fortement recommandé de ne formuler aucune hypothése en fonction des prédictions pour les substances qui

n’appartiennent pas au domaine d’application du modéle (en gris dans le tableau).

Rejection Rejection

Eqwidth  Depth Length log D ) -+ i
ID Nom DA _ SR min SR max minimale maximale
[hm] [nm] [nm] (pH=7.0) prédite  prédite
1 Di(2-éthylhexyl)phtalate (DEHP) N**  1.12 0.99 1.83 7.45 0.96 0.98 100.0 100.0
2 Dichlorométhane N**  0.47 0.45 0.64 1.25 0.96 0.98 0.0 0.5
HAP
3a Benzo (g,h,i) Péryléne : 191-24-2 N 0.65 0.37 1.16 6.63 0.96 0.98 455 72.7
3b Indeno (1,2,3-cd) Pyréne : 193-39-5 N 0.58 0.35 1.34 5.61 0.96 0.98 48.7 75.8
3c Benzo (b) Fluoranthéne : 205-99-2 N 0.59 0.36 1.34 5.78 0.96 0.98 50.4 77.6
3d Benzo (a) Pyréne : 50-32-8 N 0.58 0.37 1.35 6.13 0.96 0.98 44.6 71.7
3e Benzo (k) Fluoranthéne : 207-08-9 N 0.60 0.37 1.34 6.11 0.96 0.98 48.9 76.0
3f Anthracene HAP : 120-12-7 N 0.54 0.36 1.15 4.45 0.96 0.98 27.5 54.7
39 Fluoranthéne : 206-44-0 N 0.58 0.36 1.1 5.16 0.96 0.98 29.1 56.3
3h Naphtaléne : 91-20-3 N 0.52 0.36 0.93 3.3 0.96 0.98 11.1 38.2
HBCDD
1,2,5,6,9,10-Hexabromocyclododecane
4a (HBCDD) N 0.84 0.67 1.25 6.56 0.96 0.98 67.5 94.7
1,3,5,7,9,11-Hexabromocyclododecane
4b (HBCDD) N**  0.94 0.72 1.32 6.63 0.96 0.98 94.1 100.0
4c a-HBCDD : 134237-50-6 N**  1.08 1.05 1.28 6.56 0.96 0.98 89.2 100.0
4d B-HBCDD : 134237-51-7 N**  1.08 1.02 1.22 6.56 0.96 0.98 87.5 100.0
4e y-HBCDD : 134237-52-8 N**  1.09 1.03 1.22 6.56 0.96 0.98 89.0 100.0
Nonyl phénols
5a  4-Nonylphénol L 0.66 0.65 1.85 5.76 0.96 0.98 76.9 100.0
6 PFOS N 0.67 0.66 1.6 ND 0.96 0.98 ND ND
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Tableau 4. Prédiction du taux de rejection par nanofiltration. DA = domaine d’application du modéle : R = respecté, R(S) = respecté mais forte surestimation
possible en raison des dimensions moléculaires, L = substance située en proximité du domaine d’application, L(S) = substance située en proximité du
domaine d’application mais forte surestimation possible en raison des dimensions moléculaires, N = substance située a I'extérieur du domaine d’application,
N** = substance tres éloignée du domaine d’application. Eqwidth, depth, length, log D et SR = descripteurs physicochimiques du modele QSAR. Les taux de
rejection ont été prédits en fonction de I'équation 1 et de deux valeurs de la rejection saline (0.96 et 0.98) qui donnent lieu a des prédictions minimales et
maximales des taux de rejection. Il est fortement recommandé de ne formuler aucune hypothése en fonction des prédictions pour les substances qui

n’appartiennent pas au domaine d’application du modéle (en gris dans le tableau).

Rejection Rejection

Eqwidth  Depth Length log D . -1 i
ID Nom DA _ SR min SR max minimale maximale

[nm] [nm] [nm] (pH=7.0) prédite  prédite
7 Trichloroéthylene N**  0.48 0.35 0.77 2.42 0.96 0.98 0.0 19.7
8 Trichlorométhane (chloroforme) N**  0.53 0.47 0.64 1.97 0.96 0.98 -16.4 10.7

Substances du scénario 2

9 17B-estradiol R 0.77 0.74 14 4.01 0.96 0.98 67.7 94.9
10 4-Tert-butylphénol R 0.69 0.65 1.02 331 0.96 0.98 28.3 55.5
11 Benzo(a)anthracéne L(S) 0.55 0.36 1.34 5.76 0.96 0.98 39.7 66.8
12 Bisphénol A R 0.79 0.75 1.24 3.32 0.96 0.98 61.0 88.2
13 Butylglycol (EGBE) R(S) 0.54 0.52 1.24 0.83 0.96 0.98 36.2 63.4
14 Carbamazépine R 0.76 0.71 1.12 2.46 0.96 0.98 52.7 79.9
15 Chlorure de vinyle (Chloroethylene) N**  0.43 0.35 0.65 1.2 0.96 0.98 0.0 3.0
16 Decabromodiphenylether (BDE-209; DecaBDE) N** 0.94 0.87 15 11.16 0.96 0.98 66.5 93.7
17 Decahydronaphtalene R(S) 0.64 0.55 0.93 3.67 0.96 0.98 18.5 45.6
18 Diazépam L 0.81 0.63 1.28 2.82 0.96 0.98 86.4 100.0
19 Dibenzo(a,h)anthracéne N 0.43 0.38 1.48 6.75 0.96 0.98 10.2 37.3
20 Diéthyléne glycol monobutyl éther (DEGBE) R 0.55 0.54 1.62 0.56 0.96 0.98 67.7 94.9
21 Diisononyl phtalate (DINP) N**  0.81 0.71 2.86 8.76 0.96 0.98 100.0 100.0
22 Estrone R 0.74 0.65 141 3.13 0.96 0.98 74.4 100.0
23 Ethyl-parabéne R(S) 0.55 0.42 1.25 2.47 0.96 0.98 40.6 67.8
24 Kétoprofene L 0.82 0.81 14 0.57 0.96 0.98 89.6 100.0
25 Méthyl-parabéne L(S) 0.53 0.41 111 1.96 0.96 0.98 28.2 55.4
26 Ofloxacine N**  0.80 0.63 1.61 -1.46 0.96 0.98 100.0 100.0
27 0-Phénylphénol R(S) 0.67 0.59 1.12 3.09 0.96 0.98 38.4 65.6
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Tableau 4. Prédiction du taux de rejection par nanofiltration. DA = domaine d’application du modéle : R = respecté, R(S) = respecté mais forte surestimation
possible en raison des dimensions moléculaires, L = substance située en proximité du domaine d’application, L(S) = substance située en proximité du
domaine d’application mais forte surestimation possible en raison des dimensions moléculaires, N = substance située a I'extérieur du domaine d’application,
N** = substance tres éloignée du domaine d’application. Eqwidth, depth, length, log D et SR = descripteurs physicochimiques du modele QSAR. Les taux de
rejection ont été prédits en fonction de I'équation 1 et de deux valeurs de la rejection saline (0.96 et 0.98) qui donnent lieu a des prédictions minimales et
maximales des taux de rejection. Il est fortement recommandé de ne formuler aucune hypothése en fonction des prédictions pour les substances qui
n’appartiennent pas au domaine d’application du modéle (en gris dans le tableau).

Eqwidth Depth  Length |og D Rejection Rejection

ID Nom DA (nm] (nm] (m] (pH=7.0) SR min SR max g]rg(;?ggle g1raé>((j|irtneale
28 Oxazépam R 0.77 0.57 1.18 2.24 0.96 0.98 78.8 100.0

29 Sulfaméthazine N 0.86 0.77 1.36 0.58 0.96 0.98 100.0 100.0

30 Tributylphosphate N**  0.99 0.76 15 4 0.96 0.98 100.0 100.0

31 Triclosan L 0.80 0.77 1.35 4.76 0.96 0.98 64.2 91.3
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Tableau 5. Valeurs expérimentales du taux de rejection. Le taux de rejection
moyen a été reporté lorsque plusieurs valeurs étaient disponibles. SR = taux de
rejection saline, MWCO = molecular weight cut-off.

Substance SR MWCO Taux% de rejection
expérimental

4-Nonylphénol 0.96 300 83.3

0.98 200 95.3
Estrone 0.96 300 72.6
Estradiol 0.98 200 95.5
Bisphénol A 0.96 300 96.4

0.98 200 94.3
Carbamazépine 0.96 300 72.6

0.98 200 95.2
Trichloroéthyléne 0.99 200 3
Chloroforme 0.99 200 0

DRC-15-136884-12446A

Page 75 sur 75



	1. introduction
	2. Demarche generale
	3. Construction des scénarios de risque
	3.1 Substances du scénario de risque « actuel »
	3.2  Substances du scénario de risque « émergent »

	4. Description et evaluation du scenario de traitement des eaux usées
	4.1 Concentrations en micropolluants à l’entrée du traitement tertiaire (C)
	4.2 Efficacité des traitement tertiaires
	4.3 Prédiction par modélisation QSAR du taux de rejection par nanofiltration (R%)
	4.4 Evaluation du coût du traitement tertiaire

	5. Evaluation de la reduction à la source : coût de substitution
	6. Comparaison entre traitement et substitution
	7. Perspectives
	8.  réferences bibliographiques
	9. Liste des annexes

