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Epandage agricole des biosolides municipaux : contenu en métaux et en PBDE du lait de vac (...)

Marc Hébert, Dominic Lemyre-Charest, Guy Gagnon, Francois Messier
et Sylvie De Grosbois

Epandage agricole des biosolides
municipaux : contenu en métaux et en
PBDE du lait de vache

Introduction

Les quelque 700 stations d’épuration municipales du Québec produisent environ 900 000
tonnes de boues municipales par an sur base humide (Hébert et al., 2008). Ces boues sont
obtenues par divers traitements des eaux usées visant essentiellement a réduire le niveau
de microorganismes pathogenes et a extraire la matiere organique et les nutriments pour
minimiser ensuite les rejets dans les lacs et les cours d’eau de ces constituants responsables de
I’eutrophisation. Par contre, ces mémes constituants ont des propriétés utiles pour les milieux
terrestres, car les éléments minéraux, tels le phosphore et 1’azote, ainsi que la matiere organique
de ces fumiers humains, accroissent la fertilité des sols et améliorent la productivité des plantes
(Beecher, 2009 ; Perron et Hébert, 2008 ; BUC, 2008). Cependant, pour pouvoir étre épandues,
les boues doivent satisfaire des criteres de qualité, notamment sur les plans de 1a désinfection et
de la teneur en métaux et en dioxines et furannes (MDDEP, 2008). On parle alors de biosolides
municipaux. Les biosolides doivent aussi étre épandus selon les normes réglementaires et les
criteres en vigueur (MDDEP, 2008).

Pour une minorité d’agriculteurs, qui en recoivent a chaque année sur moins de 0,5 % des sols
agricoles du Québec (Hébert et al., 2008), I’épandage des biosolides municipaux permet de
réduire I’achat d’engrais minéral (BUC, 2008). Un recyclage accru de biosolides permet aussi
de réduire la dépendance du Québec envers les engrais minéraux importés dans un contexte
de raréfaction des gisements de phosphore au plan mondial (Soil Association, 2010). Du c6té
des municipalités, ce mode de gestion permet de réduire significativement leurs émissions de
gaz a effet de serre, comparativement a 1’élimination des boues par enfouissement technique
ou par incinération (Sylvis, 2009).

La France et la Norvege épandent actuellement sur leurs sols respectivement 70 % et
90 % des boues produites, contre 27 % pour le Québec (Hébert 2010). Le gouvernement
du Québec vise cependant d’ici 2015 & mettre en valeur 60 % de la matieére organique
résiduelle par épandage, avec ou sans compostage ou méthanisation préalable, incluant les
boues municipales (MDDEP, 2011). Dans la région de Saguenay, cet objectif est déja atteint
pour la portion des biosolides municipaux, lesquels sont épandus depuis pres de 20 ans sur
les sols de cette région (Figure 1), avec un taux de recyclage par épandage et compostage qui
se situe a 100 % depuis 1994.
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Figure 1. Reprise des biosolides stockés au champ en vue de leur épandage sur une ferme
de Saguenay.

Photo : Guy Gagnon

Cependant, 1’épandage des biosolides a suscité plusieurs craintes au fil des ans, notamment
du fait que les boues d’épuration retiennent une partie des métaux et autres contaminants
chimiques se retrouvant au départ dans les eaux usées municipales (Harrison et McBride,
2009 ; Desmarais, 2006 ; McBride, 2003). Un grand nombre de recherches ont donc été
réalisées dans divers pays au cours des 30 dernieres années pour documenter les teneurs en
contaminants dans les boues et les risques potentiels liés a leur épandage sur les sols. Ces
études ont ensuite fait I’objet de plusieurs syntheses (WEAO, 2010 ; Pepper et Zerzghi 2008 ;
MDDEP, 2006 ; NAS, 2002 ; WEAO, 2001). Les syntheses indiquent généralement que le
niveau de risque est relativement faible, selon les normes en vigueur dans les différents pays,
mais que les études doivent se poursuivre notamment sur certains contaminants chimiques
particuliers, ceux qu’on appelle dorénavant les « contaminants d’intérét émergent » (CIE)
(Hydromantis, 2010 ; 2009). Les CIE regroupent de nombreux composés que 1’on retrouve
dans les produits de consommation courante, tels les produits pharmaceutiques et de soin
personnel. Ces composés sont susceptibles de se retrouver dans les excréments humains et
dans les eaux de lavage domestique, et ainsi dans les boues résultantes de leur traitement (Xia
et al., 2010). Plusieurs CIE sont cependant fortement dégradés lors du traitement des boues
(Hydromantis, 2010) ou métabolisés en conditions aérobies au niveau du sol a la suite de
I’épandage des biosolides, notamment les hormones et les nonyls-phénols (Andrade et al.,
2010 ; Whalen et Hébert, 2010 ; Xia et al., 2010), ainsi que les antibactériens triclosan et
triclocarban (Xia et al., 2010).

Les risques potentiels les plus préoccupants en matiere de contaminants chimiques concernent
donc surtout les molécules qui combinent les caractéristiques suivantes : toxicité élevée,
persistance et teneur élevée dans les boues traitées, persistance dans les sols récepteurs et
bioaccumulation dans la chaine alimentaire (BNQ, 2009). Parmi les contaminants recoupant au
moins deux de ces caractéristiques, on trouve des éléments traces métalliques (ET M), comme
le cadmium (Cd), le cuivre (Cu), le mercure (Hg), le zinc (Zn) et le plomb (Pb), ainsi que
des composés organiques comme les dioxines et furannes (PCDD/PCDF), les hydrocarbures
aromatiques polycycliques (HAP), les biphényles polychlorés (BPC) et des agents retardateurs
de flamme, dont les diphényles éther polybromés (PBDE).
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Une récente étude indique cependant que les teneurs en plusieurs métaux dans les boues
municipales canadiennes sont fortement a la baisse, notamment pour Cd, Hg et Pb
(Hydromantis, 2010). Cela corrobore une précédente étude québécoise qui précise par ailleurs
que les boues de stations municipales ne contiennent maintenant en moyenne pas plus de
métaux que les boues de fosses septiques provenant des résidences isolées, sans apport
industriel (Perron et Hébert, 2007b). Toutefois, certains métaux comme le Cu et le Zn
conservent des teneurs élevées dans les biosolides comparativement aux sols naturels (Perron
et Hébert, 2007b). L’épandage répété de biosolides peut donc entrainer a long terme un
enrichissement de ces métaux dans les sols récepteurs, comme cela a ét€ démontré en parcelles
expérimentales longue durée aux Etats-Unis (Pepper et Zerzghi, 2008).

Perron et Hébert (2008) ont déterminé 1’enrichissement en plusieurs ETM des sols agricoles
de Saguenay ayant recu entre 4 et 12 épandages de biosolides par champ, en conditions réelles,
et selon la réglementation en vigueur. Ces épandages répétés n’ont pas altéré la qualité des
sols pour les métaux analysés en comparaison des criteres de qualité du sol pour les cations
métalliques, développés par I’ Institut de recherche et de développement en agroenvironnement
(Giroux et al., 2008), ou pour les criteres de teneur en Hg développés par le CCME (2007).
Toutefois, les enrichissements du sol en Cu et Zn biodisponibles (Mehlich 3) étaient notables.
A moyen terme, I’augmentation du Cu et du Zn biodisponibles dans les sols pourrait se traduire
par une augmentation dans les fourrages de la teneur en Cu et Zn, qui sont des éléments
essentiels pour le bétail. Cela pouvait par contre indiquer un risque potentiel de dépassement
des criteres de sols pour des épandages répétés sur plusieurs décennies sur les mémes parcelles
(Perron et Hébert, 2008).

L’étude de Saguenay n’a toutefois pas documenté 1’enrichissement du sol en d’autres ETM
de type anionique, tels I’arsenic (As), le molybdéne (Mo) et le sélénium (Se), en raison
de limitations du dispositif expérimental. Or, le Mo du sol s’accumule facilement dans les
différentes parties des plantes (Chaney, 1990). Cette bioaccumulation n’est pas forcément
problématique pour les végétaux, mais il a été€ démontré qu’une réduction du ratio Cu/Mo des
aliments du bétail peut induire une carence en cuivre préjudiciable a la santé des vaches (Ward,
1978). Sur la base d’études en parcelles expérimentales en Nouvelle-Angleterre, Harrisson et
McBride (2009) ont suggéré 1’idée que la santé du bétail qui consomme ces herbages pourrait
étre affectée par les biosolides, particulierement si la consommation se fait directement au
paturage, avec une ingestion accidentelle de particules de biosolides et de sol. Comme un
apport accru en Mo des aliments de la vache se traduit directement en une augmentation
marquée de la teneur en Mo du lait (Ward, 1978), une élévation marquée de la teneur en Mo du
lait provenant des fermes réceptrices de biosolides représenterait un indice de risque de carence
en cuivre chez les bovins. L’étude de Saguenay (Perron et Hébert, 2008) n’a pas non plus
mesuré I’enrichissement des sols en thallium (TI), un autre ETM qui fait 1’objet de certaines
préoccupations relativement a I’épandage des biosolides (WEAO, 2010 ; McBride, 2003).
Parmi les contaminants organiques qu’on retrouve dans les biosolides, et qui regroupent les
caractéristiques de toxicité, de persistance et de bioaccumulabilité, les dioxines et furannes
font I’objet d’un suivi depuis plusieurs années au Québec (MDDEP, 2008). Leurs teneurs
sont a la baisse et se situent maintenant en moyenne a des niveaux trés faibles dans les
biosolides municipaux (Hydromantis, 2010 ; Groeneveld et Hébert, 2004), tout comme pour
les HAP (Hydromantis, 2010 ; Groeneveld et Hébert, 2004), et pour les BPC (MDDEP,
2008 ; Groeneveld et Hébert, 2004). Ces faibles niveaux sont principalement la conséquence
des efforts de réduction de la contamination a la source (normes de rejet a 1’égout) et du
bannissement de plusieurs produits commerciaux (Hydromantis, 2010). Par contre, les teneurs
en diphényles éther polybromés (PBDE) demeurent relativement élevées dans les boues
municipales (WEAQ, 2010 ; Harrisson et McBride, 2008).

Les PBDE sont des retardateurs de flammes de synthese ajoutés en usine a différentes
matrices plastiques, a des résines synthétiques ainsi qu’a des fibres textiles afin de
réduire I’inflammabilité d’une foule de produits de consommation et ainsi minimiser les
risques d’incendie, notamment dans les maisons. Plusieurs produits domestiques sont donc
susceptibles de contenir des PBDE : le matériel de rembourrage des meubles, les boitiers
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d’appareils électroniques (téléviseurs, ordinateurs, etc.), les pieces d’automobile, les tuyaux
de plastique, les matériaux de construction a base de plastique, les fils électriques, les circuits
imprimés, les adhésifs, les scellants, certains jouets et tissus, etc. (Berryman et al., 2009 ;
Alaee et al., 2003). Ces objets, présents dans les maisons et autres batiments, se dégradent
progressivement et forment des poussieres dont une partie est inhalée ou ingérée (Schecter
et al., 2006).

Les PBDE sont des substances toxiques au sens de la Loi canadienne sur la protection de
I’environnement (Berryman et al., 2009). IIs sont des perturbateurs du systéme endocrinien
chez I’animal (Mariussen et Fonnum, 2003). Une étude épidémiologique a montré une relation
entre une exposition élevée aux PBDE et des impacts neurologiques chez I’enfant (Herbstman
et al.,, 2010). Les poussieres sont maintenant considérés comme la principale source de
contamination aux PBDE chez I’humain (Johnson et al., 2010 ; Jones-Oto et al., 2005).On
retrouve aussi des PBDE dans les produits alimentaires, principalement ceux d’origine animale
(Schecter et al., 2006 ; Bocio et al., 2003). Une partie des PBDE inhalés ou ingérés est ensuite
excrétée vers les eaux usées par les cabinets de toilette ; des poussicres sont aussi rejetées
a I’égout par les eaux de lavage domestique. Ces PBDE se retrouvent donc dans les eaux
usées et sont acheminés aux stations d’épuration ol ils se concentrent majoritairement dans
les biosolides (Smyth et al., 2009) car ils adheérent fortement a la matieére organique et parce
qu’ils sont généralement peu altérés par les procédés de traitement (WEAOQ, 2010).

Les PBDE ont des caractéristiques structurales proches des BPC et sont donc persistants dans
les sols avec une demi-vie de 10 a plus de 20 ans, selon les congéneres (Andrade et al., 2010).
Des études américaines couvrant plus de 20 ans et 30 ans d’épandages répétés de biosolides
indiquent que la majorité des PBDE épandus aurait effectivement persisté dans les sols (Xia et
al., 2010 ; Pepper et Zerzghi, 2008). C’est pourquoi les PBDE font 1’objet de préoccupations
particulieres parmi les contaminants d’intérét émergent organiques présents dans les boues
municipales (Hydromantis, 2010 ; Harrisson et McBride, 2009).

Les PBDE accumulés dans les sols récepteurs de biosolides sont cependant peu absorbés par
les racines des plantes (Xia et al., 2010), a I’instar d’autres composés halogénés de poids
moléculaire élevé comme les BPC et les dioxines et furanes. On n’a d’ailleurs pas détecté de
PBDE dans le grain de mais cultivé sur des sols fertilisés intensivement avec des biosolides
pendant 33 ans (Xia et al., 2010). Certains auteurs (Kierkegaard et al., 2009 ; Harrisson et
McBride, 2009) ont néanmoins suggéré un impact possible de I’épandage des biosolides sur la
teneur en PBDE du lait de vache, notamment par 1’ingestion involontaire de sol et de biosolides
par les bovins sur des paturages préalablement fertilisés avec des biosolides. On n’a toutefois
relevé dans la littérature aucune étude ayant vérifié cette hypothese. Par ailleurs, contrairement
aux normes américaines et a la plupart des normes européennes, il est interdit d’épandre
des biosolides sur les paturages au Québec, sauf quelques biosolides particuliers qui sont
certifiés par le Bureau de normalisation du Québec (MDDEP, 2008) mais qui sont en pratique
surtout utilisés sur des cultures de grain. Un sol ayant recu des biosolides peut cependant étre
réaffecté ultérieurement en paturage, apres plus d’un an, et le bétail peut y ingérer du sol
enrichi en PBDE, alors que les particules de biosolides auront été majoritairement fragmentées
et incorporées au sol par I’action des vers de terre et autres détritivores.

Dans ce contexte, la présente étude visait a vérifier si les accumulations en Cu et Zn, observées
dans les sols agricoles de Saguenay, se répercutent sur la qualité du lait produit par les fermes
laitieres réceptrices de biosolides, comparativement a des fermes témoins, en conditions
réelles d’exploitation plutdt qu’en parcelles expérimentales. L’étude comportait aussi un volet
exploratoire visant 2 documenter les teneurs dans le lait d’autres ETM anioniques (As et
Mo), dont I’enrichissement dans les sols n’avait pu étre quantifié, ainsi que des contaminants
d’intérét émergent persistants, comme le Tl et les PBDE. Le cas échéant, les enrichissements
dans le lait de ferme étaient comparés a différents normes, criteres ou données de référence
afin d’estimer I’impact potentiel sur la santé des consommateurs.
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Matériel et Méthodes

Sélection des sites d’échantillonnage

Le territoire de Ville de Saguenay a été choisi comme site d’échantillonnage, car il s’agit d’une
ville pionniére en valorisation des biosolides au Québec, qui dispose d’un registre complet des
épandages depuis 1991 (Perron et Hébert, 2008).

Parmi la trentaine de fermes inscrites au registre, on a retenu les 14 fermes laitieres « avec
biosolides » les ayant utilisés le plus fréquemment depuis 1991. Pour constituer le groupe
témoin, 20 fermes laitieres ont été présélectionnées sur le méme territoire, a partir d’une liste
fournie par des intervenants régionaux. Ces fermes étaient reconnues comme n’ayant jamais
épandu de biosolides municipaux ou de lisier de porc sur leurs terres (les lisiers de porc sont
riches en Cu et en Zn). La sélection finale des 14 fermes témoins s’est faite de maniere a
obtenir des caractéristiques moyennes comparables a celles des 14 fermes « avec biosolides »
relativement a la taille du troupeau, au type d’animaux, a ’envoi ou non des animaux au
paturage et a ’utilisation de tapis en caoutchouc dans I’étable (Tableau 1).

Ces criteres visaient notamment a limiter la variabilité de certaines sources potentielles de
PBDE. Les PBDE sont fortement hydrophobes et sont ainsi retenus par les matieres grasses des
produits animaux (Schecter et al., 2006). Or, la race de vaches influence la teneur en matieres
grasses du lait. Certains matelas de caoutchouc recyclé placés sous les animaux pouvaient pour
leur part contenir des PBDE.

Par contre, le dispositif expérimental n’a pas permis de controler ou de mesurer certaines
variables importantes, comme les dépdts atmosphériques de PBDE qui adherent au feuillage
des herbages récoltés (Xia et al., 2010 ; Kierkegaard et al., 2009 ; Moon et al. 2006 ; Lee et
al., 2004). Ces herbages constituent, avec les grains, la majeure partie de 1’alimentation des
vaches laitieres de Saguenay. Le niveau de contamination des poussieres dans 1’étable n’a pas
non plus été controlé.

Sélection des parameétres a analyser

Les enrichissements en Cu et Zn biodisponibles étant importants dans les sols récepteurs de
biosolides (Perron et Hébert, 2008), ces deux ETM ont donc été retenus pour 1’analyse du
lait. On a également retenu 1’analyse de Mo, As et Tl a des fins exploratoires. L’analyse
de Se dans le lait n’a toutefois pas été retenue, car cet oligo-élément fait souvent 1’objet de
suppléments minéraux dans les rations des vaches, en fonction de 1’analyse alimentaire. Le
Tableau 2 montre les teneurs dans les biosolides de Saguenay pour les ETM considérés dans
la présente étude.

Les PBDE comportent un a dix atomes de brome ; il existe donc plusieurs congéneres, certains
étant plus toxiques que d’autres. Afin de simplifier ’analyse des données de la qualité du
lait et d’avoir un meilleur estimateur du risque, on a retenu la sommation des congéneres 47,
99, 100, 153 et 154 (¥ congéneres 47, 99, 100, 153, 154), a I'instar d’une importante étude
américaine sur la teneur en PBDE des sols récepteurs de biosolides (Xia et al., 2010). Ces
congéneres sont en effet les plus abondants dans les échantillons biologiques, les aliments et
le lait et seraient aussi les plus préoccupants en termes de risque (Kierkegaard et al., 2009 ;
Schecter et al., 2006 ; Bocio et al., 2003 ; Mariussen et Fonnum, 2003). Les teneurs en PBDE
des biosolides de Saguenay se retrouvent au Tableau 3. On y présente aussi a titre indicatif le
paramétre PBDE total (Y. Total) qui regroupe tous les congénéres, notamment le BDE-209,
soit le déca-BDE. Compte tenu du caractere lipophile des PBDE, on a également analysé la
matiere grasse du lait.

Echantillonnage du lait

Deux séries d’échantillonnage de lait ont été réalisées en décembre 2009 sur 2 semaines
distinctes, a raison de 14 échantillons de lait par série, de maniére a avoir une représentation
proportionnelle des 2 groupes de fermes dans chacune des 2 séries. A titre comparatif, on
a aussi ajouté 4 échantillons de lait commercial a 3,25 % de matieres grasses. Deux de ces
échantillons provenaient de laiteries régionales de Saguenay et deux autres ont été achetés
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dans la région de Laval et de Québec. L’échantillonnage n’a pas été répété dans le temps, en
raison du cofit élevé des analyses de PBDE.

La prise des échantillons a la ferme s’est faite dans la cuve a lait des producteurs (Figure 2),
en utilisant du matériel d’échantillonnage non susceptible de contaminer le lait pour les
parametres étudiés. Un pot de verre d’un litre a servi a recueillir environ 600 ml de lait
de ferme. Le pot de verre était manipulé a 1’aide d’un collet de serrage, d’'un mousqueton
et d’une tige en acier inoxydable, tout comme les composantes des cuves a lait. Pour
assurer ’homogénéité de I’échantillon, le lait fut préalablement mélangé cinq minutes dans
la cuve, conformément aux pratiques normales pour 1’analyse du taux de matieres grasses.
Cinquante ml de I’échantillon de lait fut transvidé dans un contenant en plastique en vue de
I’analyse des matieres grasses. Le reste de 1’échantillon fut transvidé dans un pot de verre
ambré d’un litre fourni par le Centre d’expertise en analyse environnementale du Québec
(CEAEQ). Un deuxieme échantillon de sécurité a également été prélevé. L’équipement
était rincé avec de I’eau distillée, avant et aprés chaque échantillonnage, afin d’éviter la
contamination croisée. Le prélevement du lait commercial a été réalisé de fagcon similaire,
a méme les contenants en carton. On a aussi procédé a 1’échantillonnage des biosolides des
2 principales stations de traitement des eaux usées de la ville de Saguenay, soit Chicoutimi
et Jonquiere, pour I’analyse des PBDE. Tous les échantillons ont été conservés au froid et
transportés en moins de 48 h aux laboratoires.

Figure 2. Vue de la laiterie d’une des 28 fermes participantes. A gauche, on observe les
équipements de traite et a droite, la cuve de lait réfrigérée.

—

Photo : Dominic Lemyre-Charest

Analyses laboratoires

L’analyse des matieres grasses du lait de ferme a été réalisée par la firme Valacta par méthode a
I’infrarouge, selon la procédure habituelle utilisée pour la Fédération des producteurs de lait du
Québec. Les autres analyses ont été réalisées par le CEAEQ a Laval. Pour le lait commercial,
une analyse chimique de la matiere grasse a été préférée, car il s’agissait d’un lait écrémé a
3,25 % et homogénéisé en usine. Les échantillons ont subi les étapes d’extraction dans les
5 jours suivant leur prélevement a la ferme, sans congélation préalable, sauf dans certains
cas. L’extraction pour les ETM a été faite selon des méthodes courantes (CEAEQ, 2010), par
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digestion a I’acide chlorhydrique et a 1’acide nitrique a 95 °C pendant deux heures. Le dosage
a été fait par ICP-MS.

L’extraction et ’analyse des PBDE du lait se sont avérées complexes et ont dii faire 1’objet
de mises au point par les chimistes du CEAEQ en cours de projet. Etant donné la capacité
limitée de I’équipement d’extraction, chacune des deux séries de lait frais a été subdivisée en
2 sous-groupes et les 4 sous-groupes ont €té extraits a des moments différents. Les extractions
de la série 2 (troisieéme et quatrieme sous-groupes) ont dii &tre reprises a partir d’échantillons
congelés afin de satisfaire les criteres de contrdle de qualité du CEAEQ. La congélation du
lait a été utilisée par d’autres auteurs, dont Kierkegaard et al. (2009) et n’est pas censée altérer
les résultats.

L’extraction a été basée sur une méthode de I’AOAC (1992). Un échantillon de lait de
100 ml a d’abord été fortifié avec une solution isotopique de PBDE marquée au "°C, en vue
des controles de qualité ultérieurs. L’échantillon fortifié a ensuite été extrait a 1’ampoule
avec un mélange d’éthanol, d’hydroxyde d’ammonium et d’hexane. La fraction hexane était
ensuite récupérée, alors que la fraction résiduelle était extraite a nouveau, a deux reprises avec
un mélange d’éthanol/hexane. L’hexane provenant de ces 3 séries d’extraction était ensuite
récupéré, déshumidifié a 1’aide de sulfate de sodium anhydre, puis évaporé jusqu’a un volume
de 6 ml. Cet extrait a ensuite été traité avec de 1’acide sulfurique afin d’éliminer les lipides,
puis purifié a I’aide d’une premiére colonne multicouche (silice, silice acide, silice basique et
silice imprégnée de nitrate d’argent) et d’une seconde colonne d’alumine (50 g). Ces colonnes
permettent I’enlevement, par réaction et adsorption sélective, de la plupart des composés
organiques co-extraits avec les PBDE. La digestion acide et la purification sont basées sur un
protocole analytique utilisé pour 1’analyse des BPC avec les matrices biologiques (CEAEQ,
2006). L’extrait purifié a ensuite été concentré par évaporation, puis transféré dans un vial. Un
étalon volumétrique a été ajouté pour constituer un volume final de 500 pl. L’extrait final a
été conservé au froid jusqu’a son injection dans un chromatographe en phase gazeuse couplé
a un spectrometre de masse a haute résolution.

Les teneurs brutes en PBDE ont été corrigées en fonction du taux de récupération des étalons
marqués au “C. Les pourcentages de récupération ont satisfait les criteres du contrdle de
qualité, a ’exception du congéneére PBDE-209 (décabromo-diphényl éther), un congénere
qui présente souvent des difficultés analytiques avec ces matrices (Frederiksen et al., 2008 ;
Kierkegaard, 2007). Cependant, ce congénere n’était pas retenu pour le lait. Pour chaque sous-
groupe d’échantillons de lait, un blanc de laboratoire a été introduit lors de I’extraction pour
tenir compte de la contamination ambiante au laboratoire par les poussieres ou les réactifs. Ces
teneurs ambiantes dans le blanc ont été soustraites des valeurs obtenues pour les échantillons.
Selon les criteres du CEAEQ, un résultat final inférieur a la limite de détection était considéré
comme « non détecté » (ND), alors qu’une valeur positive, mais inférieure a 3 fois la limite
de détection, était considérée « détectée mais non quantifiée » (DNQ).

Analyse statistique

Pour la teneur en matieres grasses, la comparaison de moyennes entre les 2 groupes de fermes
a été réalisée par un test de Student. Comme les distributions des valeurs pour As, Cu et Mo
ne rencontraient pas ’hypothese de normalité de fagon satisfaisante, on a utilisé le test de
Wilcoxon/Kruskal-Wallis par ordination pour tous les ETM, en imputant aux valeurs ND la
moitié de la limite de détection. La présentation de la médiane a également été préférée a la
moyenne, car toutes les valeurs avec TI étaient sous le seuil de détection, ainsi que la majorité
(75 %) des données avec As. Lorsque la médiane correspondait a une valeur ND, on a indiqué
le seuil de détection dans le tableau des résultats. Les tests statistiques ont été réalisés avec
le logiciel JMP 8.1a. Aucun test n’a été fait pour TI, toutes les valeurs étant sous le seuil de
détection.

Pour les PBDE, on a calculé a la fois la médiane et la moyenne en imputant aux valeurs ND
la moitié de la limite de détection, et aux DNQ Ia limite de détection. Un test de Student
a été réalisé pour la comparaison des moyennes, apres avoir normalisé les données par une
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transformation logarithmique (In x), étant donné la tres grande variabilité des teneurs. Ce test
a été réalisé avec le logiciel SigmaStat 3.1.

Résultats et discussion

Représentativité des fermes et des biosolides

Les 2 groupes de fermes laitieres s’ averent globalement comparables en termes de race animale
et de taille du troupeau (Tableau 1). Toutefois, le groupe témoin contient une proportion
plus élevée de fermes ayant recours au paturage et a I’utilisation de tapis de caoutchouc. La
principale distinction observée porte sur la réception des biosolides. Les fermes avec biosolides
en ont recu en moyenne pendant pres de 11 ans, le maximum se situant a 18 ans, soit la
ferme n° z2 qui participe depuis 1991 au programme de valorisation de Saguenay. Ce groupe
de fermes représente probablement la sous-population de fermes laitieres la plus exposée au
Québec.

Tableau 1. Description des groupes de fermes laitiéres a I’étude.

Fermes avec Fermes témom
biosolides
Hombre de fermes n =14 n =14
Eace des vaches Holstein Helstein
MNotmbre moven de vachesen |z =231 x =48
lactation (22 a7 (28 a 70
Fermes ayant recours an 26 %0 G U (50 by
patirage
Thlisation de taps de S0 % 8t Yo
cacutchouc al étable
Hombre d annees avec =107 ans 0
epandages 4 ald)

Légende : ' En enlevant 2 fermes ayant trés peu recours au paturage, on obtient 50 %.

On remarque que les teneurs en ETM des biosolides de Saguenay sont analogues aux
moyennes québécoises pour As, Mo et Zn (Tableau 2). Les teneurs en Cu des biosolides de
Saguenay sont toutefois plus faibles ; cela pourrait s’expliquer par une eau potable moins
chlorée et moins corrosive pour la tuyauterie de cuivre des ménages. Le Tl n’a pas été détecté
(< 0,1 mg/kg).

Tableau 2. Teneurs moyennes de quelques ETM pour divers biosolides municipaux (mg/kg
base séche).

Origine du As |Cu (Mo |[Zn | T1 Sources

hiosolide

Wille de 30 (194 | 4,1 239 | =0,1 | Perron et Hébert (2008), zauf

Saguenay pour Tl données non publiées.
Moyenne de 6 échantillons.

Province de 38 402 [ 54 | 398 - Perron et Hébert (2007h).

Cuéhec — statinns Moyenne pour 35 stations

mécati sées d"épuration.

La teneur en PBDE total des biosolides de Saguenay est sensiblement plus faible que les
médianes canadiennes et états-uniennes (Tableau 3). Toutefois, la teneur médiane de 1040 ug/
kg des boues de Saguenay correspond a une boue canadienne provenant d’un procédé
similaire (Environnement Canada, données non publiées). Les teneurs pour la sommation des
congéneres 47, 99, 100, 153 et 154 suivent la méme tendance.
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Tableau 3. Teneurs médianes de quelques PBDE pour divers biosolides municipaux (ng/g, ou
ug/kg, base séche).

¥ Total | 3 congénéres 47, % Source
00, 100, 153, 154
Saguenay {n=2) 1040 97 3B %% Pre sente etude
Canada (n =9) 25X BN My Emvironmement Canada

{cdonnee s non publiees)

Etats-Unis (n =74] 25001 1366 F3% | USEPA (2004, adapte de
WEAD (3010

Teneurs du lait en matieres grasses et en matiéres séches

Le lait des 2 groupes de fermes s’avere identique au plan de la matiere grasse et de la matiere
seche (Tableau 4). Cela tend a confirmer que les 2 groupes de fermes sont similaires en ce qui
concerne les principaux parametres de production laitiere. Cela implique aussi que le taux de
matieres grasses du lait des fermes n’a pas besoin d’étre normalisé dans I’interprétation des
analyses de PBDE.

Tableau 4. Teneurs moyennes du lait de fermes en matiéres grasses et en matiéres seches
selon les groupes de fermes.

matieres grasses ( %) [ matieres seches { %)
Fermes avec hiosolides (n =14} 3,98 12,7

Fermes témoins (n =14) 3,94 12.6

Reésultat de I"analyse stabisiique p=0,60ns -

Teneurs du lait en éléments traces métalliques

Le Tableau 5 présente les teneurs médianes en ETM du lait des 2 groupes de fermes ainsi que
les résultats de I’analyse statistique. Pour I’arsenic, les teneurs médianes sont identiques et sous
le seuil de détection (< 0,0002 mg/L). Les valeurs maximales mesurées sont en outre 27 fois
inférieures a la norme québécoise pour la qualité de I’eau potable de 0,025 mg/L (Tableau 5),
ce qui indique une absence de risque pour le consommateur.

Tableau 5. Teneurs en éléments traces métalliques (ETM) du lait de ferme (mg/L).

As Cu Mo Tl Zn
Fermes avec MMediane | <0,0002 | 0,064 | 0056 <001 |31
kicsolides Ihin = 00002 | 0,044 | 0,031 2.7
n =14 Il ooy | 0,16 0,045 3.3
Fermes Meédiane | = 0,0002 [ 0,075 [ 0,058 =001 |31
tetmoins Ihin =0,0002 | 0,031 | 0,031 2.8
{n=14) Il oooogs (015 0,051 36
Tests Valewrp | 051 0,57 0,38 - 0,50
statistiquesl
Lait MMediane | <0,0002 | 0,069 [0.042 <001 | 295
cotnimercial
(n =1
Horme 0,025 1.0 - - -
fquebécoise
pour 1 ean
patable

Légende : * Pour le traitement statistique des données, voir la section matériel et méthodes.
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Pour le cuivre, on en a détecté dans tous les échantillons de lait. Contrairement a ce qui
était anticipé, la médiane est un peu plus faible pour le groupe avec biosolides, mais cette
différence n’est pas significative au plan statistique (Tableau 5). Ce résultat est surprenant,
car il est établi que les parcelles agricoles réceptrices de biosolides ont été enrichies en Cu
biodisponible (Perron et Hébert, 2008). Les teneurs maximales en Cu mesurées dans le lait
demeurent 6 fois inférieures a la norme québécoise pour 1’eau potable. L’absence d’impact
pour les fermes réceptrices de biosolides pourrait s’expliquer du fait que la teneur du sol aurait
moins d’influence sur 1’absorption en Cu par les plantes comparativement a d’autres facteurs
comme le pH du sol et I’espece cultivée (Basta et al., 2005). Par ailleurs, seulement une partie
des champs recoit des biosolides, car les fermes laitieres disposent d’abord de leur propre
fumier sur leurs terres.

La teneur du lait en zinc est également identique entre les 2 groupes de fermes. Tout comme
pour Cu, I’augmentation de teneurs en Zn des sols (Perron et Hébert, 2008) ne s’est pas
répercutée sur la qualité du lait. Il n’y a pas non plus d’impact sur la teneur en molybdéne du
lait. Puisqu’il existe une relation directe entre la teneur en Mo des aliments du bétail et celle du
lait produit (Ward, 1978), on peut déduire que la teneur en Mo des aliments des fermes avec
biosolides n’a pas été affectée, et que 1’épandage de biosolides n’a donc pas induit un risque
d’hypocupriose, contrairement a I’hypothese avancée par Harrisson et McBride (2009). 11 faut
cependant préciser que, contrairement aux Etats-Unis, le Québec limite les teneurs en Mo des
biosolides. Les biosolides produits au Québec ont en moyenne des teneurs en Mo comparables
au lisier de porc et au fumier de volaille (Perron et Hébert, 2007b). Par ailleurs, le pH du sol
demeure le facteur déterminant de 1’absorption de Mo du sol par les plantes.

Le thallium pour sa part n’a jamais été détecté dans aucun échantillon de lait malgré un
seuil analytique tres sensible (0,01 mg/L). Selon certains auteurs (Tremel-Shaub, 1997), les
bovins peuvent ingérer sans probleéme des végétaux contenant jusqu’a 1 mg/kg m.s. de TL
C’est une teneur beaucoup plus élevée que ce qu’on retrouve dans les biosolides de Saguenay
(< 0,1 mg/kg) et dans les boues canadiennes (0,26 mg/kg). Les teneurs en Tl des boues
canadiennes auraient d’ailleurs régressé d’environ 60 fois au cours des dernieres décennies,
a la suite des interventions en assainissement industriel (WEAQO, 2010). Ces teneurs dans
les biosolides canadiens demeurent en outre bien inférieures aux teneurs de 0,5 a 1,5 mg/kg
que I’on retrouve naturellement dans les sols argileux (Kabata-Pendias, 2000). En regard des
teneurs mentionnées, les apports de biosolides ne sont donc pas susceptibles d’enrichir les sols
en Tl de facon importante, ce qui semble indirectement corroboré dans le cas de Saguenay par
la non-détection de Tl dans le lait de ferme.

De fagon globale, les résultats indiquent que, pour un groupe de fermes laitieres parmi les plus
exposées aux biosolides municipaux au Québec (moyenne de 11 saisons d’épandage) et dans
le contexte de la réglementation québécoise, la teneur du lait en As, Cu, Mo, Tl et Zn n’est
pas modifiée et s’avere négligeable comparativement aux normes de qualité de 1’eau potable
lorsqu’elles existent (As et Cu). Cela, malgré le fait que 1’épandage répété de biosolides sur
ces fermes s’ était traduit par un enrichissement important des sols en certains ETM (Cu et Zn).
Par conséquent, la probabilité d’un impact a plus long terme sur le lait, a la suite des épandages
ultérieurs sur ces mémes fermes, s’avere faible. En contre-partie, 1’hypotheése de propriétés
qualitatives supérieures en oligo-€éléments (Cu et Zn) du lait des fermes utilisant des biosolides
est infirmée. Par mesure préventive, afin de protéger les végétaux cultivés, le gouvernement
du Québec (MDDEP, 2010) a néanmoins restreint les charges permises en biosolides sur les
sols déja fortement enrichis en Cu par certains intrants comme le lisier de porc de maternité et
de pouponniere. Ces engrais de ferme contiennent en effet des teneurs en Cu et Zn plus élevées
que les biosolides municipaux (Perron et Hébert, 2007b).

On pourrait déduire de ces résultats que I’impact de 1’épandage des biosolides municipaux
sur la qualité du lait est probablement faible ou négligeable pour d’autres ETM, comme le
cadmium et le plomb, puisque leurs teneurs dans les boues de Saguenay sont maintenant sur
le plan du « bruit de fond » des sols naturels (Perron et Hébert, 2007b ; 2008). Les résultats
pourraient aussi tre transposables ailleurs au Québec dans les zones ot les biosolides seraient
utilisés de facon répétée avec des conditions de fermes similaires. En effet, a I’exception du
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Cu, une majorité de biosolides québécois ont des teneurs en ETM analogues aux biosolides
de Saguenay (Perron et Hébert, 2008). De plus, les épandages ailleurs en province font 1’objet
des mémes restrictions, notamment pour les charges limites en phosphore (MDDEP, 2008).
La situation pourrait étre différente aux Etats-Unis, ol les quantités de boues pouvant étre
épandues sur les sols agricoles sont beaucoup plus élevées, car les doses sont souvent basées
sur les besoins en azote plutdt qu’en phosphore. En outre, la réglementation américaine
n’impose pas encore de teneur limite en Mo dans les biosolides.

Teneurs du lait en PBDE

Des PBDE ont été détectés dans la moitié des échantillons de lait des fermes témoins et dans
la majorité des échantillons (13/14) pour les fermes avec biosolides. Les niveaux mesurés sont
souvent pres des seuils de quantification et de I’ordre du ng/L (un millionieme de ppm), ce
qui indique la grande sensibilité des équipements de laboratoire. Le Tableau 6 montre que la
teneur moyenne en PBDE du lait des fermes avec biosolides est statistiquement plus élevée
que pour les fermes témoins. Cela porte a croire que la différence entre les 2 groupes est
imputable a I’épandage des biosolides. D’ailleurs, la ferme z2, ayant recu le plus fréquemment
des biosolides (18 saisons d’épandage), est également celle qui a la teneur en PBDE du lait
la plus élevée (Figure 3). Cependant, I’origine exacte de ces PBDE dans le lait est difficile a
établir. En effet, on n’a détecté aucun PBDE avec le lait de la ferme o qui a cependant recu des
biosolides pendant 17 ans. De plus, la ferme n, sans biosolides, présente la deuxieme teneur
la plus élevée en PBDE pour I’ensemble des 28 fermes.

Tableau 6. Teneurs en PBDE (¥ congénéres 47, 99, 100, 153, 154) du lait de vache (ng/L ou
pg/ml)

Fermes avec Fermes témoins | Résultats des
hiosolides (n=14) | (n =14} tests statistiques
(valeurs de p)
Movenne 7.2 2.6 0,01%+
Médiane 3.5 0.9
Liin 0.6 0.3
e 258 205

Légende : * Moyennes significativement différentes
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BBDE 154 a)
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No ferme (avec biosolides)

Figure 3. Teneurs en divers congénéres de PBDE du lait pour différentes fermes (ng/L), sans
biosolides (a) et avec biosolides (b).

D’emblée, on exclut 1’absorption de PBDE du sol par les plantes qui est considérée comme
négligeable (Xia et al., 2010). L’ingestion de sol au paturage serait une source plus probable
(Harrisson et Mc Bride, 2009), mais parmi les 5 fermes avec biosolides ayant les teneurs les
plus élevées en PBDE, une seule avait recours au paturage. Par ailleurs, les 5 fermes témoins
ayant les plus fortes teneurs en PBDE ont eu recours au paturage. Cela tend a confirmer que le
paturage n’est pas une voie d’exposition dominante pour ce type de contaminants dans cette
étude et probablement ailleurs au Québec. En effet, d’une part il est interdit d’épandre ce type
de biosolides sur les paturages au Québec et, d’autre part, les sols récepteurs de biosolides et
enrichis en PBDE, sont rarement réaffectés en paturages par la suite car, dans la pratique, ils
sont souvent situés loin des batiments d’élevage.

Le groupe témoin avait une proportion plus élevée de fermes utilisant le tapis de caoutchouc
(Tableau 1). Cette source de contamination serait cependant tres limitée puisque 6 des 7 fermes
témoins avec tapis de caoutchouc ont des teneurs inférieures a 0,6 ng/L. Il serait plus probable
que des herbages récoltés mécaniquement sur certaines fermes comportaient des particules de
biosolides séchés a la surface du sol qui auraient été happés par les équipements de récolte du
foin. Cela n’explique toutefois pas le résultat relativement élevé pour la ferme n et quelques
autres fermes sans biosolides (Figure 3a). En fait, la variabilité entre les fermes du groupe
témoin est considérable, la valeur maximale étant 20 fois (2 000 %) plus élevée que la valeur
minimale.

Il y a donc d’autres sources majeures de variation a la ferme qui n’ont pu étre contrdlées
par le dispositif expérimental, comme les dépots atmosphériques sur les herbages récoltés.
Kierkegaard et al. (2009) ont conclu que les dépdts atmosphériques sur les herbages étaient
la principale source de contamination du lait d’une ferme au Royaume-Uni en se basant sur
le bilan de masse et sur la similitude de la « signature » des PBDE du lait, des herbages
et des dépdts atmosphériques. Ces auteurs n’avaient cependant pas mesuré I’exposition aux
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poussieres ambiantes. Ils ont d’ailleurs mesuré des teneurs 7 fois plus élevées en PBDE du
lait pour les mémes congéneres.

La comparaison des teneurs en PBDE du lait de Saguenay avec d’autres valeurs de la littérature
fournit d’ailleurs un éclairage supplémentaire. En rapportant toutes les valeurs sur une méme
base de matieres grasses (Tableau 7), on constate que le lait des fermes avec biosolides
de Saguenay contient proportionnellement de 3 & 7 fois moins de PBDE que les valeurs
moyennes rapportées pour des produits laitiers du Royaume-Uni (Kierkegaard et al., 2009),
de la Catalogne (Bocio et al., 2003) et des Etats-Unis (Schecter et al., 2006). Or, I’étude
au Royaume-Uni n’impliquait pas de biosolides. Quant aux valeurs américaines, elles ne
sauraient €tre influencées de facon substantielle par I’épandage des biosolides puisque celui-
ci implique moins de 1 % du territoire agricole annuellement (Beecher, 2009). Cela tend a
confirmer I’importance possible des dépdts atmosphériques.

Tableau 7. Teneurs moyennes en PBDE de différents laits et produits laitiers, par ordre
croissant, exprimées sur la base de la matiére grasse (3 congénéres 47, 99, 100, 153, 154)

¥ PBDE

mglkg

{matiares grasses)

Lait commercial — Province de (juebec n=4 (R
Lait de farmes avee biosolides - Saguenay n=14 | &0
Produits laters - Espagne n =4 405’
Produits laitiers - E-LF n=15% G
Lait de ferme - Royvaume-Lim n=1 | 2%
Lant matermel (E-LIy n=h! A6 OO

Légende : 'Bocio et al. (2003). Les auteurs ont imputé une valeur de zéro aux non détectés, ’Adapté de Schecter et al.
(2006), *Adapté de Kierkegaard et al. (2009), “Sommation de tous les congénéres de PBDE, y compris le BDE 209.

Shen et al. (2006) rapportent des teneurs en PBDE de 1’air variant par un facteur de 10, selon
les régions, alors que Frederiksen et al. (2009) rapportent que les dépots atmosphériques de
PBDE sont souvent moindres sous les latitudes nordiques. La région de Saguenay pourrait
étre moins affectée par les courants aériens en provenance des zones urbaines, contrairement
au sud de la province (Pierre Walsh, comm. pers.). La plus faible teneur en PBDE mesurée
dans le lait de fermes au Saguenay, avec ou sans biosolides, pourrait donc étre la résultante
de dépdts atmosphériques de PBDE moindres.

Les dépdts seraient toutefois davantage uniformes a I’intérieur d’une méme région, ce qui
n’expliquerait donc pas la grande variabilité des teneurs a I’intérieur d’un méme groupe de
fermes (avec ou sans biosolides). Toutefois, I’adsorption des PBDE sur la cuticule foliaire
lipophile des herbages pourrait étre sélective, a I’instar de 1’adsorption différentielle des BPC
de I’air sur les aiguilles des coniferes qui varie selon I’espece et la surface spécifique (Walsh,
2011). La dynamique d’adsorption et de désorption des PBDE sur le feuillage varierait aussi
dans le temps selon les conditions météorologiques (Walsh, comm. pers.). Les conditions
atmosphériques précédant le moment de la récolte, qui varie d’une ferme a 1’autre, pourraient
donc influencer la teneur dans les herbages. Au niveau local, il pourrait aussi exister des
sources importantes d’émission de PBDE, notamment les activités illicites de briilage de
résidus contenant des PBDE (Shen et al., 2006).

Les poussieres ambiantes dans les batiments d’élevage pourraient mieux expliquer la
variabilité des teneurs en PBDE a I’intérieur des 2 groupes de fermes, pour une méme région.
En effet, les poussieres ambiantes sont maintenant reconnues comme la principale source de
contamination chez 1’humain, avant I’alimentation (Johnson et al., 2010 ; Frederiksen et al.,
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2008). A I’instar des humains, les vaches laitiéres passent la majeure partie de leur vie dans des
batiments contenant des poussieres. Toutefois, comme les vaches se nourrissent d’herbages et
autres produits végétaux moins contaminés que les aliments destinés a I’alimentation humaine,
on peut penser que les poussieres seraient une voie d’exposition proportionnellement plus
importante chez le bovin. La quantité de poussieres et leur teneur en PBDE pourraient étre tres
variable d’une ferme a I’autre tout comme elle varie grandement entre les maisons (Johnson
et al., 2010). Rudel et al. (2003, cités par Xia et al., 2010) rapportent pour les poussieres de
certaines maisons des valeurs maximales 100 fois supérieures a la médiane.

L’importance de l’exposition des animaux d’élevage aux poussieres dans les batiments
agricoles serait cohérente avec le fait que la teneur en PBDE du bacon vendu aux Etats-Unis
varie par un facteur de 100 (Schecter et al., 2006). Or, contrairement aux vaches laitieres,
le porc est rarement exposé aux herbages, mais est essentiellement nourri de grains, lesquels
contiennent peu de PBDE. La grande variabilité d’exposition aux poussieres d’une ferme
a I’autre pourrait donc expliquer qu’on n’a pas détecté de PBDE sur plusieurs fermes sans
biosolides, alors que d’autres avaient des teneurs en PBDE vingt fois plus élevées que la
moitié de la limite de détection (Figure 3). Il s’agirait donc d’une co-variable majeure qui
n’a pu étre contrdlée par le dispositif expérimental. Une distribution non uniforme de ce
parametre tres variable entre les 2 groupes de fermes pourrait expliquer une bonne partie de
la différence observée, bien qu’une contamination des herbages récoltés sur certaines fermes
par des particules de biosolides ne peut étre compleétement exclue.

Apres avoir essayé d’expliquer I’ origine des PBDE mesurés dans le lait de ferme de Saguenay,
il est pertinent d’estimer I’impact possible de ces teneurs sur la santé des consommateurs. Chez
I’adulte, Schecter et al. (2006) ont calculé que les produits laitiers contribuent pour moins de
15 % de I’ensemble des PBDE d’origine alimentaire. Les apports alimentaires ne seraient eux-
mémes responsables que pour une partie de la charge corporelle en PBDE chez 1I’humain, alors
que la majorité proviendrait de 1’inhalation de poussiéres et d’air dans les maisons (Johnson et
al., 2010 ; Schecter et al., 2006 ; Jones-Octavo et al., 2005). De plus, la teneur en PBDE du lait
des fermes réceptrices de biosolides de Saguenay est beaucoup plus faible que celles rapportées
pour les produits laitiers ailleurs dans le monde (Tableau 7). Cet apport ne contribuerait donc
pas de facon substantielle a la charge corporelle en PBDE des adultes qui consomment le lait
de ces fermes.

Par ailleurs, si on assume que moins de 1 % des fermes laitieres du Québec utilisent des
biosolides, et en retenant 1’hypotheése conservatrice que le lait de fermes avec biosolides les
plus exposées contiendrait 2 fois plus de PBDE que les autres laits produits de Saguenay,
il en découle que I’épandage des biosolides contribuerait pour moins de 2 % des charges
de PBDE provenant du lait de ferme produit au Québec, alors que 98 % de la charge
proviendrait de fermes non réceptrices de biosolides et serait principalement imputable aux
dépdts atmosphériques et aux poussieres. En réalité, cette proportion provenant de I’épandage
des biosolides serait probablement plus faible du fait que la majorité des fermes laitieres du
Québec sont situées dans la vallée du Saint-Laurent et seront davantage exposées aux dépots
atmosphériques de PBDE en provenance de la zone urbaine des Grands Lacs. Ainsi, I’impact
de I’épandage des biosolides, selon les normes en vigueur au Québec, s’avérerait négligeable
en ce qui concerne 1’exposition aux PBDE chez les Québécois adultes.

Les congénéres 47 et 99, qui représentaient 80 % des PBDE a I’étude pour les 2 groupes de
fermes, se répartissent dans les divers compartiments de la vache laitiere essentiellement selon
la répartition de la matiere grasse (Kierkegaard et al., 2009). On peut en déduire que la teneur
de la viande des vaches avec biosolides serait la méme que pour le lait, sur base de maticres
grasses. Ainsi, la viande de bovins laitiers au Saguenay aurait une teneur moyenne de 1’ordre
de 180 ng PBDE/kg m.gr. pour les PBDE & I’étude, soit 4 fois moins que la teneur moyenne
pour la viande de bovins aux Etats-Unis (Schecter et al., 2006).

La consommation par les jeunes enfants de lait ou de viande produits par les fermes laitieres de
Saguenay, avec ou sans utilisation de biosolides, aurait un impact probablement plus marginal.
En effet, les jeunes enfants sont davantage exposés aux poussicres de maison (Frederiksen et
al., 2008) et les nourrissons regoivent du lait maternel contenant en moyenne 66 000 ng/kg
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m.g. de PBDE, soit 360 fois (36 000 %) plus que le lait des fermes de Saguenay avec biosolides
(Tableau 7).

Le gouvernement canadien a instauré des mesures de réduction a la source visant la quasi-
élimination des tétraBDE, pentaBDE et hexaBDE, considérés comme les congéneres les plus
bioaccumulables (Gouvernement du Canada, 2008). Le gouvernement fédéral a également
annoncé son intention de réglementer davantage 1’ utilisation des PBDE autorisés, en instaurant
notamment des restrictions d’usage pour le décaBDE (Berryman et al., 2009 ; Environnement
Canada et BSEF, 2009). A Tinstar des réductions significatives des dioxines et furanes et
des BPC mesurées dans I’environnement a la suite des efforts d’élimination virtuelle, on peut
s’attendre a moyen et a long terme a une stabilisation puis a une réduction progressive des
teneurs en PBDE dans les dépots atmosphériques, les poussieres de maison, le lait maternel,
le lait de vache et la viande.

Les accumulations de PBDE dans certains sols récepteurs de biosolides pourraient cependant
prendre un certain temps avant de voir leurs teneurs diminuer de fagon significative, en raison
de la demi-vie élevée des PBDE. Des auteurs ont signalé une bioaccumulation chez le ver de
terre sur les sols récepteurs de biosolides (Sellstrom et al., 2005). Toutefois, la bioaccumulation
la plus préoccupante est celle de la faune prédatrice en milieu aquatique ou le nombre de
maillons de la chaine trophique est le plus important (Berryman et al., 2009). La teneur en
PBDE du poisson, sur base de matieres grasses, serait en effet 50 fois plus élevée que celle de
la viande de beeuf (Schecter et al., 2006). Or, les sols récepteurs de biosolides seraient sujets a
I’érosion vers 1’eau, devenant ainsi des sources indirectes de PBDE pour le milieu aquatique.
Cependant, les sols récepteurs sont fréquemment labourés, ce qui réduit la concentration
en PBDE de la zone de surface sujette a 1’érosion. En outre, seulement une faible portion
du territoire agricole québécois (< 0,5 %) regoit annuellement des biosolides, soit moins de
0,01 % de I’ensemble du territoire québécois, alors que les dépots atmosphériques de PBDE
sont considérables et se font sur 100 % du territoire. Les dépots hivernaux sous forme de
neige seraient particulicrement a risque, puisque non fixés au sol et davantage sujets a se
retrouver dans les rivieres a la fonte des neiges. Ainsi, 'impact de 1’épandage des biosolides
serait probablement négligeable en matiere de risques pour la faune aquatique prédatrice
relativement aux PBDE.

Conclusion

Cette étude a permis de démontrer que, pour un groupe de fermes laitieres du Québec parmi
les plus exposées a 1’épandage des biosolides municipaux, on ne releve pas d’impact sur
la teneur du lait de vache en éléments traces métalliques comme 1’arsenic, le cuivre, le
molybdene, le zinc et le thallium. Cela confirme les résultats d’une précédente étude quant a
I’innocuité de la pratique de valorisation des biosolides de Saguenay sur les sols récepteurs
relativement aux éléments traces métalliques, selon le cadre réglementaire québécois. Cela
vient en outre infirmer 1’hypotheése d’une hypocuprose induite chez les bovins par un apport
accru de molybdene par les herbages consommés. Ces résultats seraient transposables a une
majorité de fermes laitieres réceptrices de biosolides au Québec qui ont un niveau d’exposition
généralement moins élevé que le groupe de fermes de Saguenay qui a fait 1’objet de ces études
et qui sont sujettes aux mémes teneurs limites en Mo dans les biosolides.

Les résultats de 1’analyse des diphényles éther polybromés (PBDE) du lait sont plus difficiles
a interpréter. Les teneurs moyennes sont statistiquement plus élevées pour le groupe des 14
fermes avec biosolides comparativement au groupe témoin, malgré I’interdiction d’épandage
de biosolides sur les paturages. Il est possible que, lors de la récolte des prairies, des particules
de biosolides aient été happées par les équipements de récolte. Cependant, une étude détaillée
des résultats et une comparaison avec des données de la littérature suggerent qu’une partie
importante de la différence pourrait étre attribuable a la grande variabilité entre les fermes
de facteurs non contr6lés par le dispositif expérimental comme 1’exposition aux poussieres
dans les étables et, dans une moindre mesure, la contamination des fourrages par les dépdts
atmosphériques de PBDE.
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En termes de santé environnementale, les teneurs en PBDE dans le lait des fermes avec
biosolides demeurent toutefois beaucoup plus faibles que celles rapportées dans la littérature
pour divers produits laitiers et ne contribuent donc pas a augmenter de facon sensible
I’exposition globale en PBDE chez les consommateurs québécois. Le méme raisonnement
s’appliquerait a la viande produite par ces fermes, pour les PBDE a 1’étude. Il est aussi
peu probable que I’épandage de biosolides au Québec soit une source significative de

contamination de 1’eau et de la faune aquatique relativement aux PBDE.
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Résumé / Abstract

On a mesuré I’impact de 1’épandage de biosolides (boues d’épuration municipales traitées)
sur la qualité du lait de vache en conditions réelles d’opération a la ferme, selon le
cadre réglementaire prescrit au Québec. Le lait de 14 fermes réceptrices de biosolides
a été¢ échantillonné dans la région de Saguenay en décembre 2009 et comparé au lait
de 14 fermes témoins. Les fermes réceptrices avaient un historique moyen de 11 années
d’épandage. L’analyse statistique révele 1’absence d’impact sur la teneur du lait en
contaminants inorganiques (arsenic, cuivre, molybdene, zinc et thallium) et suggere 1’absence
d’hypocuprémie induite chez les bovins des fermes réceptrices. La teneur en diphényls éther
polybromés (PBDE) était par contre plus élevée dans le lait du groupe de fermes avec
biosolides. Cette différence pourrait étre en partie attribuable a la variabilité de 1’exposition
aux poussieres entre les batiments d’élevage. La teneur moyenne en PBDE du lait des
fermes réceptrices demeure cependant tres faible (7,2 ng/L), soit de 3 a 7 fois inférieure
aux teneurs moyennes relevées pour divers produits laitiers aux Etats-Unis et en Europe
sur base de la matiere grasse. Ces plus faibles teneurs pourraient en partie étre expliquées
par des dépots atmosphériques moindres sur les herbages au Saguenay ou par un niveau
de contamination moindre des poussicres de batiments d’élevage. Selon les résultats de
cette étude, les connaissances actuelles et les données disponibles, 1’épandage de biosolides
municipaux selon le cadre réglementaire québécois serait sans impact notable sur 1’exposition
globale aux PBDE des consommateurs de produits laitiers du Québec.

Mots clés : Biosolides, boues, cuivre, lait de vache, métaux, molybdéne, PBDE, retardateurs de flamme,
thallium.

The impact of land application of biosolids (treated municipal sewage sludge) on dairy milk
quality was measured in real farm operating conditions where biosolids were applied in
accordance with the regulatory framework prescribed in the province of Quebec (Canada).
The milk from 14 farms receiving biosolids were sampled in the Saguenay region in December
2009 and compared to milk from 14 control farms. The tested farms had used biosolids an
average of 11 years. Statistical analysis revealed no difference in the content of inorganic
contaminants (arsenic, copper, molybdenum, zinc and thallium) in milk. These results suggest
absence of induced hypocupriosis for dairy cows from farms using biosolids. However, the
content of polybrominated diphenyl ethers (PBDEs) was higher in milk sampled from the
farms using biosolids. Differences could be due, in part, by variability of exposition to dust
among farm buildings. PBDE levels were however very low (mean value of 7,2 ng/L), and
remained 3-7 times lower than the average levels recorded for various dairy products in the
United States and Europe (fat content basis). These low levels could be linked, in part, to lower
air depositions on forage in the Saguenay region or lower dust contamination in farm buildings.
Based on these results, current knowledge and available data, the application of municipal
biosolids under Québec regulations would have no significant impact on PBDE exposure for
consumers of dairy products produced in Quebec.

Keywords : Biosolids, copper, dairy milk, flame retardants, metals, molybdenum, PBDE, sludge, thallium
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