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Introduction générale

Comme dans les systémes aquatiques naturels, I'eau des réseaux de distribution transporte
des particules susceptibles de s'accumuler sous forme de sédiments et d'€tre remises en
suspension, avec des quantités de matiére en suspension et des épaisseurs de sédiments toutefois
nettement inférieures a celles des milieux naturels. Les particules en suspension dans les eaux de
surface sont en effet en grande partie éliminées lors des traitements de potabilisation par
coagulation/décantation/filtration, et la détection de particules en suspension dans l'eau traitée est
un signal d'alerte du dysfonctionnement de I'usine. Dans le réseau de distribution, la présence de
maticre particulaire, définie par une taille supérieure a quelques micromeétres, est en générale
discrete : le gestionnaire du réseau de distribution constate sa présence au niveau des dépdts dans
les conduites et réservoirs du réseau de distribution, et tente de limiter son accumulation par des
campagnes de nettoyage. La remise en suspension des dépdts est toutefois parfois observée. en
particulier lors de variations soudaines de la vitesse de I'écoulement dans les canalisations, et des
quantités importantes de particules en suspension sont alors retrouvées dans l'eau distribuée au

consommateur.

Les conséquences de la présence de particule en suspension et de I'accumulation de dépots
sur la stabilité biologique de l'eau transportée par les réseaux sont aujourd'hui mal évaluées, alors
que l'importance des dép6ts (via les transferts a l'interface eau-sédiment) apparaissent
prépondérant vis-a-vis du cycle de Ja matiere organique dans de nombreux systémes aquatiques

naturels.

De fait, les problémes associés a 1a présence de particules en réseau se situent principalement

a cing niveaux :

- plaintes et perte de confiance des consommateurs qui constatent parfois de visu la qualité
défectueuse de I'eau (coloration et/ou turbidité) ;

- contamination microbienne de l'eau résultant (a) de la présence de "particules biologiques”
pathogeénes (de par leur taille, les protozoaires sont assimilables a des particules et certains
sont pathogenes) ; (b) de la neutralisation du désinfectant par les particules provoquant
une moindre exposition des micro-organismes associées ;

- contamination chimique de 1'eau par des particules de plomb, ou par des micro-polluants
associés aux dépodts remis en suspension ;

- accumulation de matiére organique servant de point de départ a 1'établissement d'une
chaine trophique riche et diversifiée au sein du réseau ;

- formation de zones anoxiques dans les dépdts induisant des problémes de goits et odeurs

au niveau de l'eau, et de corrosion des canalisations métalliques.
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Les nuisances liées au transport et a I'accumulation de particules dans les canalisations et
réservoirs d'eau potable sont toutefois souvent potentielles et leur ampleur réelle en réseau de

distribution est difficile a évaluer.

A T'heure ou des traitements de plus en plus performants sont mis en oeuvre au niveau des
unités de potabilisation, avec en particulier la mise au point des procédés d'ultra- et nano-filtration,
ce travail a été initié pour mieux connaitre la présence, le transport et 'impact sur la qualité de l'eau
de la matiere particulaire dans les réseaux d'eau potable. Trois objectifs principaux ont été
distingués : (i) caractériser les particules en suspension ou déposées dans un réseau de distribution
réel, (it) identifier l'origine et les mécanismes d'accumulation des particules, en particulier
organiques et biologiques, dans les ouvrages des réseaux de distribution, (iii) évaluer le rdle des
particules en suspension sur la résistance des populations bactériennes & une désinfection par le

chlore.

L'analyse bibliographique constitue le premier Chapitre. Une définition des particules en
suspension et des dépots de réseaux de distribution est tout d'abord proposée, et les données de la
littérature sont comparées et discutées pour expliquer la présence de particules en suspension dans
I'eau admise dans les réseaux de distribution. De méme, les particules retrouvées en réseau de
distribution sont présentées en fonction de leur nature et de leur origine potentielle. Le transport des
particules dans les réseaux est ensuite évoqué, et cette partie bibliographique est conclue par une
section qui présente I'impact (potentiel ou mesuré) des particules en suspension et des dépdts sur la

qualité de I'eau distribuée.

Le Chapitre II présente les différentes étapes de la caractérisation des particules en
suspension et déposées dans un réseau de distribution réel, le réseau de la Communauté Urbaine
du Grand Nancy. Cette approche expérimentale "grandeur nature" a €té rendue nécessaire par le
manque de données bibliographiques permettant d'obtenir une vision d'ensemble de la matiere
particulaire (nature et quantité) a I'échelle d'un réseau de distribution.

La caractérisation des dépdts du réseau étudié constitue la premiére partie de ce chapitre, et
permet la comparaison des différents types de dépbts (i.e. réservoirs versus canalisations, et amont
versus aval). Cette section a fait l'objet d'un article intitulé "Characterization of loose deposits in
drinking water distribution systems" et publié dans les actes de la "Water Quality Technological
Conference" de ' American Water Works Association (Boston, USA, Nov. 1996).

La composition organique et biologique de ces mémes dépdts de réservoirs et de
canalisations est détaillée dans la deuxiéme partie de ce chapitre qui est constituée d'un projet
d'article accepté pour publication dans la revue Water Research. Les relations entre les densités
bactériennes, les fractions de carbone organique et d'azote, et la demande en chlore sont en
particulier étudiées.

Le troisieme aspect de cette caractérisation concerne les particules en suspension. Les

concentrations massiques et les compositions €élémentaires sont comparées entre les points de
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prélevements situés en entrée du réseau de distribution (donc en sortie d'usine de traitement) et au
niveau de points de consommation, permettant d'évaluer I'impact du transit en réseau sur la charge
particulaire de l'eau. La nature des particules en suspension est aussi comparée a celle des dépots
du méme réseau de distribution. Cette section a fait l'objet d'un article intitulé "How good are
distribution systems for the transport of particulate matter ?" publié dans les actes de la "Water
Quality Technological Conference" de I'Am.Water Works Assoc. (Denver, USA, Nov. 1997).
Des caract€risations complémentaires constituent la derniere partie de ce chapitre II : en effet,
au dela des analyses chimiques et microbiologiques classiques réalisées systématiquement, il était
tentant d'utiliser des techniques plus fines sur un nombre restreint d'échantillons, afin d'identifier
la nature des particules prises individuellement et les micro-polluants organiques associés aux
dépdts. Les résultats obtenus sont bien sfir dépendants du site d'étude et ne peuvent &tre extrapolés
sans précautions a d'autres réseaux de distribution. Néanmoins, ils permettent d'obtenir une vision

d'ensemble du transport et de l'accumulation des particules a 'échelle d'un réseau.

Les mécanismes d'accumulation de la matiére organique et des bactéries au niveau des dépots
de réservoir sont étudiés au Chapitre III. L'influence du type de dépdts sur I'accumulation de
bactéries et de matiere organique est d'abord mesurée, puis I'impact sur les dépots et la phase eau
d'une filtration de l'eau d'alimentation des réservoirs permettant d'éliminer l'intégralité des
particules en suspension de l'eau est étudié. Une telle approche expérimentale met en oeuvre des
réservoirs pilotes et réels et permet aussi des mesures de vitesse d'accumulation de dépots. Ce

chapitre est présenté sous forme de projet de publication pour la revue Water Research.

Le Chapitre IV concerne I'impact des particules sur la qualité microbiologique de l'eau. et
plus particulierement la résistance a la désinfection des populations bactériennes résultant de leur
attachement aux particules. La question est abordée sous deux aspects, bibliographiques et
expérimentaux. Le premier a fait I'objet d'une revue bibliographique intitulée "Bacterial resistance
to chlorine through attachment to particles and pipe surfaces in drinking water distribution
systems" et présentée a la conférence "Biofilms in Aquatic Systems" organisée par la Royal Society
of Chemistry a I'Université de Warwick, Grande-Bretagne, du 14 au 16 avril 1997. Le second a
permis, a 1'échelle de particule-modeles colonisées en laboratoire, de tester I'hypothése d'une
protection liée a la fixation sur la surface, ou bien résultant de l'agrégation des bactéries. Il fait
I'objet d'un projet de publication soumis a la revue Applied Environmental Microbiology, et intitulé
"Chlorine inactivation of bacteria attached to goethite particles in drinking water".

Enfin, le chapitre "Conclusions générales” récapitule les principaux résultats obtenus et
permet une remise en situation globale mettant en évidence les enjeux de la connaissance et de la

maitrise de la mati¢re particulaire en réseau de distribution.

NB : les références bibliographiques utilisées dans les sections de ce document qui font l'objet d'articies
soumis ou publiés sont systématiquement présentées i la fin de chaque article correspondant. alors que les références
des autres sections sont regroupées en fin de document ainsi que les annexes.
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Chapitre I : Analyse bibliographique

Les particules présentes en suspension dans toutes les eaux & des concentrations variables
jouent un rdle essentiel dans le transfert de matiére organique et minérale d'un milieu a l'autre, que
ce soit des eaux douces aux océans, ou de la phase liquide aux sédiments (Eisma, 1993). En
matiere d'eau potable, les particules en suspension sont indésirables parce qu'elle générent des
nuisances microbiologiques, chimiques ou organoleptiques, et leur élimination lors des traitements
de potabilisation met en oeuvre des procédés physiques (décantation, filtration en profondeur ou

sur membrane) souvent couplés avec des procédés chimiques (coagulation par exemple).

En aval des usines, dans le réseau de distribution, les développements récents en matiére de
modélisation et de capteurs permettent d'évaluer I'évolution de la qualité de l'eau, de par sa
réactivité propre, et aussi du fait de son contact avec les éléments constitutifs du réseau (réservoirs,
canalisations, pompes...) (Desjardins et al., 1991 et 1997 ; Kerneis er al., 1995 ; Mathieu er al.,
1992). Les modeles "qualité” les plus récents (Servais er al., 1995 ; Lu er al., 1995 . Dukan er al.,
1996 ; Bois er al., 1997) intégrent ainsi I'évolution de quelques substances dissoutes (carbone
organique, chlore) et des bactéries, mais ne prennent pas en compte la matiére particulaire, en
partie par manque d'information disponible. Le transport des particules est a priori tres différent de
celui des substances dissoutes (Biswas et al.,, 1991) en particulier du fait de leur capacité de
sédimentation dans certaines zones du réseau. Leur remise en suspension lors d'une modification
brutale de la vitesse de 1'écoulement peut provoquer une augmentation de la charge particulaire de

I'eau incompatible avec la notion d'eau potable.

La présente analyse bibliographique tente de répondre aux questions principales suivantes :

- Comment définir la matiere particulaire des réseaux de distribution ?

Quelles sont la nature et l'origine de ces particules ?
- Comment sont-elles transportées dans le réseau de distribution ?

Quel est leur impact sur la qualité de l'eau distribuée ?

I.1 Définition de la matiere particulaire des réseaux de distribution
I.1.1 Particules en suspension dans la phase eau

La notion de particule en suspension dans I'eau est plutdt mal définie en général : a partir du
moment ol il est nécessaire de fixer une limite entre ce qui est particulaire et ce qui est dissous, on
se heurte a quelques problémes car la matiére a une continuité naturelle telle que la définition d'une
limite procéde toujours d'un certain arbitraire résultant le plus souvent d'un choix méthodologique.

Chapitre I : Analyse bibliographique 10



Schwarzenbach et al. (1993) définit les plus petites particules (appelées colloides) comme
étant assez petites pour étre soumises prioritairement au mouvement Brownien (et non a la
gravitation), et assez grandes pour pouvoir fournir un "environnement" microscopique dans lequel
les molécules du milieu aqueux peuvent s'échapper. Ces colloides mesurent de quelques
nanometres a quelques microns (Nagata et Kirchman, 1997). Gustafsson et Gschwend (1997)
développent cette définition "chemocentrique” des colloides basée sur leurs propriétés d'échange
avec les molécules de la phase liquide (Fig. 1.1). Par opposition les particules non colloidales, plus

grosses et/ou plus denses, sont capables de sédimenter dans les milieux considérés.
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Figure 1.1 : Diagramme de spéciation "chemocentrique" de la matiere en trois catégories

(dissous, colloidal, sédimentable) et classes de taille associées (d'apres Gustafsson et Gschwend,

1997)
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Dans la pratique, la plupart des chercheurs réalisent des fractionnements par filtration pour
isoler les matieres dissoutes, particulaires et parfois colloidales des milieux naturels (Tranvik,
1994; Middleboe et Sondergaard, 1995; Cripps, 1995). Les biais liés a de telles procédures
d'échantillonnage ont été récemment évalués par Chen et Buffle (1996a et b) et cette équipe a
développé un protocole original de séparation de la matiere particulaire par sédimentation (2 h) et
récupération des colloides par ultracentrifugation ultérieure (Perret er al., 1994; Buftle et Leppard,
1995), et I'a appliqué a la caractérisation des eaux de riviere (Newman er al., 1994). Pour le méme
type d'échantillon, Rostad et al. (1997) sélectionnent les particules par une centrifugation en
continu a 15000 g, puis récupere les colloides en aval de la centrifugation par filtration tangentielle
sur membrane de 0,005 pum.

Hormis la distinction de la fraction colloidale par rapport aux fractions dissoutes el
sédimentables, la séparation des particules de la phase aqueuse met en évidence de grandes
différences de seuils de coupure reflétant les objectifs et méthodologies de différentes
communautés scientifiques et techniques : par exemple, Eisma (1993) pose par convention que la
maticre particulaire est celle retenue sur filtre 0,4 a4 0,5 um, et les Standard Methods (1992)
proposent différents seuils suivant le type d'analyse réalisée : 2 um pour séparer les matieres
dissoutes et en suspension, (1,45 um pour séparer les métaux dissous et en suspension, et ,2 pm

pour éliminer la plus grande partie de la turbidité d'une eau.

Dans le domaine des eaux potables, les colloides n'ont quasiment pas été étudiés en tant que
tels en aval des usines de traitement. L'évaluation quotidienne de la charge particulaire est le plus
souvent effectuée par la mesure de la turbidité qui repose sur un principe optique, la capacité d'une
suspension a interagir avec un faisceau lumineux, ce qui résulte de la diftusion, diffraction,
réfraction, dispersion et absorption par les particules et colloides. Cette mesure est difficilement
corrélable avec Ie nombre de particules, ou leur concentration massique. du fait que la forme, la
taille et la nature des particules influencent directement leurs propriétés optiques, sauf dans certains

cas particuliers ol le type de particules est relativement constant (Hotmann et Dominik, 1995).

Quelques études spécifiques sur les particules en suspension dans l'eau potable ont fait appel
a la filtration frontale avec des seuils de coupure fonction des objectifs propres & chaque étude.
Brazos et O'Connor (1990), Sly er al. (1990), Stringtellow et al. (1993) ont ainsi utilisé des filtres
de porosité 3 et 5 um pour évaluer la charge particulaire de l'eau traitée ou distribuée, alors que
Ridgway et Olson (1982) et LeChevallier et al. (1987) ont filué de l'eau potable sur des
membranes 2 et 12 um a la recherche de particules colonisées. Lorsqu'un compteur de particules
est utilisé pour dénombrer les particules en suspension dans l'eau (McCoy et Olson, 1986 ; Alere
et Hanaus, 1997), la définition des particules est tout autant arbitraire que dans le cas de la
filtration puisque uniquement basée sur le seuil de détection du capteur utilisé. Les quantités de
particules mesurées dans l'eau potable vont de quelques centaines a plusieurs dizaines de milliers

de particules par mL suivant la technique utilisée (Brazos et O'Connor, 1990 ; McCoy et Olson,
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1986 ; Alere et Hanzus, 1997), et aucune donnée n'est disponible sur les concentration massiques

correspondantes.
1.1.2 Dépots

La matiére en suspension peut s'accumuler sur les parois des conduites et réservoirs des
réseaux de distribution sous forme de dépdts qui peuvent étre remis en suspension lors d'une
accélération soudaine de I'écoulement connexe. La définition des dépdts inclut non seulement la
matiere accumulée par sédimentation, mais aussi les flocs adsorbés sur toute la surface de la
canalisation (et pas seulement déposés dans le fond), les particules de corrosion détachées des
canalisations métalliques corrodées, ainsi que la matiere accumulée par croissance biologique. Par
opposition ne sont pas inclus les précipités de carbonate de calcium formant une crofite solide a la
surface des conduites, ni les tubercules de corrosion suffisamment résistants dans les conditions
locales de I'écoulement, et qui ne sont pas susceptibles d'étre retrouvés dans la phase eau sans
moyens mécaniques de nettoyage. Ces définitions correspondent a celles employées en langue
Anglaise pour opposer les "loose deposits"(dépdts non fixés) et les "encrustations"(dép0ts tixés)
(Smith et al., 1997).

La récupération des dépdts peut s'opérer de trois manieres principales :

- mise en place d'un piege a sédiment (Mudrock et MacKnight, 1991; Bloesch, 1997;
Bartsch er al., 1996) durant un temps défini dans un ouvrage ; cette méthode issue des études
"milieu naturel” est en cours d'évaluation dans les réservoirs d'eau potable (D. Gatel,
communication personnelle) ;

- récupération directement sur le radier du réservoir apres sa vidange (le réservoir sert de
fait de gigantesque piege a sédiment), ou dans des sections de canalisations apres
congélation/extraction (Ainsworth, 1978) ;

- purge de canalisation : les dép0ts sont remis en suspension en fonction de la vitesse de
I'écoulement et récupérés (1) a I'aide d'un filet a plancton, ou (ii) dans I'eau de purge sous forme
de particules en suspension, concentrées ensuite par filtration ou décantation. La récupération des
dépOts par purge est de loin la plus pratiquée du fait de sa relative simplicité de mise en oeuvre, en
particulier pour évaluer les besoins et efficacités des campagnes de nettoyage (Charpentier et
Courcier, 1989; Vibert et al., 1991). Néanmoins tous les dépdts ne sont pas remis en suspension
(Sakakibara, 1996), et la collecte de petites particules est difficile.

Contrairement aux particules en suspensions qui refletent la qualité instantanée de I'cau
distribuée, la caractérisation des dépdts int¢gre I'historique du fonctionnement du réseau de

distribution, puisque leur accumulation est en général étalée sur plusieurs mois ou années.

Les paragraphes 1.2 et 1.3 présentent respectivement (a) la matiere particulaire introduite dans

les réseaux de distribution avec l'eau d'alimentation, et (b) la matiere retrouvée dans l'eau et les
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dépots des réseaux de distribution (Fig. 1.2). Cette distinction entre les particules introduites et
celles retrouvées dans les canalisations et réservoirs est directement inspirée de celle faite par les
praticiens qui d'une part exploitent les unités de traitement ou d'autre part gérent le fonctionnement

des réseau de distribution

(a)
Particules dans l'eay
d'alimentation du
réseau

Canalisations

Usine de
traitement

(b) Particules
déposées en réseau

(b) Particules dans
I'eau distribuée

Figure 1.2 : Localisation des particules en suspension et déposées ne réseau de distribution.

1.2 Particules présentes dans I'eau d'alimentation des réseaux de

distribution

Lorsque la qualité de la ressource est bonne (eau de source, nappe phréatique). l'eau est
admise directement dans le réseau de distribution sans filtration aucune. Or, en particulier en milieu
karstique (Ryan et Meiman, 1996), les précipitations pluvieuses peuvent engendrer une
augmentation breve, mais importante de la charge particulaire de la ressource qui est alors
directement transmise au réseau de distribution (Tazi-Pain er al., 1991). Une fraction de cette
matiére en suspension sédimente alors dans le réseau, formant des dépdts susceptibles d'affecter la
qualité de l'eau distribuée alors que la ressource aura retrouvé sa qualité habituelle. Lévi er al.
(1992) attribuent d'ailleurs a la ressource (non filtrée) les débris de micro-organismes retrouvés
dans les dépdts du réseau de la ville de Nice, n'ayant pas identifié d'organismes vivants a

l'intérieur du réseau.

Lorsqu'un traitement plus complet incluant une filtration en profondeur est nécessaire pour
potabiliser I'eau brute, les particules présentes dans I'eau traitée résultent principalement de trois
mécanismes superposés (Figure 1.3) :

a) la pénétration de particules non éliminées par filtration.

b) le détachement de matiere particulaire produite a I'intérieur des filtres

c) le relargage de particules (fines) de matériau filtrant
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eau brute
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Figure 1.3 : Origine des particules dans l'effluent d'un filtre en profondeur.

I.2.1 Elimination des particules en suspension par les {iltres

Durant la filtration, le nombre de particules capturées par le filtre augmente réguli¢rement
avec le volume d'eau filtrée (Ginn et Amirtarajah, 1990), mais l'effluent n'est pas pour autant
exempt de particules, car toutes ne sont pas capturées par le matériau filtrant : c'est le cas en
particulier des petites particules d'environ 1 um pour lesquelles le pouvoir filtrant est minimal :
Tobiason er al. (1993) et Clark er al. (1992) I'ont constaté pour la filtration directe (sans
décantation préalable), tandis que Ginn et al. (1992) et Moran er al. (1993a) I'ont observé pour une
filtration classique apres décantation. Vigneswaran et al. (1990) et Veerapaneni et Wiesner (1993)
ont montré que la rétention des petites particules par le filtre est améliorée quand 1'eau 2 filtrer
contient aussi de plus grosses particules.

L'efficacité de la filtration n'est de plus pas constante ce qui peut provoquer de fortes
variations de la charge particulaire dans I'effluent du filtre, i.e. dans I'eau en entrée de réseau : sur
un cycle de filtration de 48 heures, 40% des particules retrouvées dans I'effluent sont relarguées
durant la premiére heure (Colton et al., 1996), et les caractéristiques microbiologiques de l'cau
filtrée sont fortement dégradées pendant cette période (Logsdon et Rice, 1985 ; Bucklin et al.,
1991). 11 est donc nécessaire d'éliminer I'effluent du filtre durant tout ou partie de la phase de
"mfiirissement” du filtre apres lavage qui peut durer de 10 a 120 minutes (Amirtharajah et Wetstein,
1980).
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La présence dans I'eau d'alimentation des réseaux de distribution de particules non élimindes
par la filtration est illustrée ci-apres par trois exemples : (a) les particules de charbon actif en

poudre, (b) les microflocs d'aluminium, et (c) certaines particules biologiques.

a) Particules de charbon actif en poudre

Brazos et O'Connor (1990) ont noté l'incapacité d'une usine de traitement "bien gérée"
(incluant coagulation/décantation/filtration) a éliminer complétement le charbon en poudre injecté en
téte de filiere pendant quelques jours, ce qui se traduisait par la présence de petite particules de
charbon actif dans l'eau filtrée (Fig. 1.4). La présence de particules de charbon actif en poudre de
plus de 10 um dans I'eau traitée par filtration a aussi été notée par Stringfellow er al. (1993).
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Figure 1.4 : Concentration des particules de charbon actif en poudre en amont et en aval

d'une unité de filtration sur sable (d'aprés Brazos et O'Connor, 1990)

b) Microflocs d'aluminium

L'utilisation d'aluminium pour la coagulation en amont des filtres se traduit parfois par la
présence de flocs d'aluminium dans l'eau en entrée de réseau de distribution : Driscoll et
Lettermann (1995) a corrélé ces "fuites” d'aluminium particulaire (de 29 a 141 ug/L) avec la
turbidité de l'eau traitée pour trois usines différentes (Fig. 1.5) et Bourbigot er al. (1988) a rapporté
une nette augmentation de I'aluminium particulaire dans 'effluent lors de 'augmentation de la
vitesse de filtration, par exemple lors du lavage d'un des filtres lorsque plusicurs sont connectés en

parallele.

¢) Particules biologiques
Certaines particules biologiques trouvées dans I'eau filtrée sont directement fonction de celles

présentes en amont du filtre : ainsi, LeChevallier er al. (1992) relic directement les concentrations
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de Giardia et Cryprosporidium dans l'eau traitée aux concentrations mesurées dans l'eau brute, et
Rice er al. (1996) mesure les spores de bactéries dans l'eau traitée, considérant qu'elles sont un
indicateur de la charge particulaire éliminée par filtration. Les algues originaires de I'eau brute sont
bien éliminées par les filieres classiques, néanmoins quelques unités par mL sont dénombrées dans
les eaux traitées (Brazos et O'Connor, 1990 ; Bonnelye er al., 1995 ; Astier, 1996, Sabater, 1997).
De plus, il est établi que les protozoaires flagellés sont capables de traverser d'épaisses couches de
sable (Harvey er al., 1995).
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Figure 1.5: Corrélation entre la concentration en aluminium particulaire et la turbidité en sortie

d'unité de filtration sur sable pour trois usines différentes (d'apres Driscoll et Lettermann. 1995)
1.2.2 Production de particules par les filtres

Les micro-organismes sont des particules fréquemment observées dans I'cau traitée. Leur
présence traduit une efficacité limitée de la filiere a éliminer les populations biologiques présentes
dans l'eau brute, et/ou la colonisation des unités de traitement aboutissant a un relargage de
biomasse dans l'eau traitée. Léger et Boudouresque (1992) ont ainsi mis en évidence un
ensemencement permanent du réseau de distribution par des invertébrés >40 um, avec toutefois de
fortes fluctuations saisonnieres. La contamination de l'eau traitée par des micro-invertébrés se
développant dans les filtres a charbon actif a été évaluée par Schreiber er al. (1997) et des
procédures de lavage optimisées pour limiter le nombre d'invertébrés dans I'eau traitée ont été
récemment proposés (Beaudet er al., 1996 ; Schreiber et al., 1997).

De plus, lorsque les filtres sont optimisés pour précipiter biologiquement le fer ou le
manganeése (Mouchet, 1992 ; Vandenabeele er al., 1995), des particules métalliques
correspondantes sont susceptibles d'étre retrouvées en grand nombre dans l'eau distribuée par

entrainement des particules précipitées ou post-précipitation (Sly er al., 1990).
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1.2.3 Particules provenant de matériaux des filtres et des réactifs utilisés en aval

L'eau admise dans le réseau de distribution contient aussi des particules provenant des

réactifs et matériaux mis en oeuvre pour la filtration ou pour la reminéralisation de I'eau traitée :

* Le relargage de fines de matériaux filtrant dans l'effluent des filtres concerne tous les
matériaux utilisés pour la filtration (sable, anthracite, charbon actif en grain) (Camper er
al., 1987, Stringfellow et al., 1993). 11 traduit 'entrainement par l'eau des plus fines
particules de matériau filtrant durant le cycle de filtration. Néanmoins, le cas des fines de
charbon actif a été particuli¢rement étudié car (a) ce matériau poreux est plus fragile que
les autres, et (b) les bactéries fixées sur de telles fines peuvent y trouver un
environnement protecteur qui leur permettra dans certaines conditions de résister au
traitement désinfectant appliqué en téte du réseau de distribution (Stewart er al., 1990 :
Bucklin et al., 1991).

Ainsi, Camper et al. (1986) ont trouvé une tr¢s large gamme de particules (entre 1 et 3500
um) a la sortie de neuf usines de traitement utilisant du CAG, sans toutefois noter de
différence en fonction de la durée d'utilisation du filtre : le nombre de fines de CAG dans
l'effluent était le méme une heure avant et une heure apres le lavage du filtre. Dans 41.4 %
des échantillons, des fines étaient colonisées par des bactéries revivifiables, dont certaines
étaient des coliformes (identifiés dans 17 % des échantillons). Dans une étude sur une
autre usine, LeChevallier er al. (1987) n'ont pas trouvé de coliformes fixés sur les
particules en sortie d'usine de filtration. Stewart er al. (1990) ont dénombré 10 a 62
particules par litre en sortie de colonne filtrante de CAG, dont 85% étaient colonisées et
8% comportaient 100 a 1000 bactéries. Stringfellow er al. (1993) n'ont lui trouvé "que” 7
% de particules colonisées en sortie d'un filtre pilote 8 CAG récemment colonisé. I1s ont
quantifié 310 a 430 bactéries cultivables (exprimées en unités formant colonies (UFC))/ug
de particule en sortie de filtre CAG (contre S UFC/pg en sortie de filtre a sable), et notent
que ces UFC fixées représentent moins de 0.02 % des UFC présentes dans 'eau en sortie
des filtres a CAG. La présence de fines de matériau filtrant dans 1'eau traitée est donc
indéniable. Néanmoins, aucune étude ne permet de comparer la concentration de ces fines
par rapport aux autres particules pénétrant dans le réseau de distribution et aussi

susceptibles de transporter des bactéries.

* certaines particules de l'eau traitée proviennent aussi des réactifs utilisés pour corriger
I'agressivité de l'eau si ceux-ci ne respectent pas certaines regles strictes (Dumont et
Bechoux, 1991) : Mouchet et al., (1992) ont mesuré une nette augmentation de la
turbidité aprés un ajout de chaux de mauvaise qualité lors du traitement, et Alere et
Hanzus (1997) ont noté la prédominance de particules (1 & 10 pm) riches en calcium et
une légeére augmentation de la turbidité résultant d'un traitement de mise a 1'équilibre
calco-carbonique a l'aide de CO2 et chaux. Ces derni¢res particules n'étaient pas

éliminées par décantation dans la bache de stockage de I'cau traitée, et pénétraient donc
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dans le réseau ou leur dissolution avait lieu apres quelques heures (Alere et Hanzus,
1997).

La description de la nature des particules en suspension présentée ici au niveau de 'eau
d'alimentation des réseau de distribution est probablement trés incompléte, car seules quelques
types de particules ont été recherchés et trouvés, mais aucune étude n'a tenté de caractériser
globalement la nature de I'ensemble des particules présentes dans une eau traitée ce qui permettrait
de relativiser le poids des différents types de particules.

1.3 Nature et origine des particules en suspension et dépots dans les réseaux
de distribution

1.3.1 Caractéristiques générales

Les particules présentent dans les réseaux de distribution peuvent étre exogénes (introduites
avec l'eau d'alimentation du systéme, ou par des pollutions extérieures), ou endogenes (résultant
de la précipitation de substances dissoutes, de la croissance biologique ou de la corrosion des
matériau constituant le réseau de distribution lui méme). Les conditions hydrauliques gouvernent le
transport de matiere particulaire de 'amont et I'aval du réseau, et entre les phases eau et dépots
(Fig. 1.6).
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Figure 1.6 : Interactions entre les différents compartiments de la matiere dissoute et
particulaire en réseau de distribution.
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Seuls quelques éléments bibliographiques permettent de définir les échanges de matiere
particulaire en réseau :

* les nature et quantité des particules en suspension ne sont pas sensiblement affectées par
le transport en réseau de distribution, d'apres les travaux de Brazos et O'Connor (1990)
qui ont systématiquement comparé sur deux périodes (hiver et é1é) les particules en
suspension dans l'eau traitée et en un point du réseau situé environ 48 heures en aval ; les
fines de charbon et les nématodes présents dans l'cau traitée (Fig. 1.4 et 1.7) sont bien
transportés par le réseau, et les concentrations particulaires sont trés comparables dans
I'eau traitée et dans le réseau de distribution (quelques centaines de particules >3 pm /mL
dont la majorité sont des algues ou des bactéries allongées) ;

- -@ - - cau filude
60 g G distrihation
------ réseau de distribution

Nematodes L

Aug/31  Sep/2  Sep/4  Sep/7  Sep/9 Sep/ll Sep/l4  Sep/16
date
Figure 1.6: Concentration des nématodes dans I'eau filuée, en sortie d'usine de traitement et

dans le réscau de distribution (d'apres Brazos et O'Connor, 1990)

* les particules en suspension sont beaucoup plus organiques que les dépots correspondants
(21 2 32% contre 7,4% exprimé en fraction volatile de la matiere seche)(Sly er al., 1990)

* les réseaux alimentés en eau de surface traitée contiennent en général plus de dépdts que
ceux alimentés en eaux souterraines, d'apres 1'étude de De Rosa (1993) des dépots de
canalisation (prélevés a partir des poteaux a incendie) en considérant 71 zones
d'alimentation en eau potable. Les quantités de dépdts accumulés ne sont pas directement
liées a la nature de la canalisation, et les principaux éléments retrouvés dans ces dépots
sont le fer (12-45%), I'aluminium (0.4-45%), le calcium (0,5-17%), le manganése (0,1-
5.8%), et le phosphore (0,13-18%).
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L'occurrence de particules en réseau est détaillée ci-apres en fonction de leur origine, qui
outre le transport direct depuis la ressource déja décrit, peut étre analysée selon trois grands
mécanismes d'apparition principaux :

- précipitation/tloculation,

- croissance biologique,

- dégradation des matériaux en contact avec l'eau.

Les contaminations externes, rarement 1dentifiées, ne peuvent étre non plus exclues pour
expliquer la présence de certains composés en réseau. En effet des particules de sable sont
fréquemment mentionnées dans les dépots, qui pourraient étre introduites lors de travaux sur le
réseau, dont les conditions ne sont pas toujours irréprochables (Abasq, 1997), ou bien lors de

mise en dépression temporaire du réseau (rupture de canalisation, incendie, etc...).

1.3.2 Précipitation/floculation

La précipitation/floculation des substances dissoutes peut étre d'ordre physico-chimique
(changement de pH, présence d'oxydant) ou biologique. Elle concerne principalement le carbonate
de calcium, le fer, le manganeése et l'aluminium (Mouchet et al., 1992). Certains de ces précipités
(CaCO3) restent fixés aux parois et ne sont pas ou peu retrouvés dans l'eau distribuée, tandis que
les précipités métalliques restent en suspension ou se déposent, et provoquent plus fréquemment
des troubles de couleur ou de turbidité de l'eau lors d'une modification hydraulique de
I'écoulement (Walski, 1991).

Lorsque sa limite de solubilité est atteinte (Legrand et Leroy, 1995), le carbonate de
calcium se dépose en formant une couche solide sur les parois des canalisations. Celle-ci peut
affecter la qualité de 'eau quand elle se décroche, ou qu'un dépdt jeune de consistance encore
boueuse ou pateuse est remis en suspension sous l'effet d'une perturbation hydraulique (inversion
du sens de 1'écoulement, forte variation de vitesse)(Mouchet er al.,, 1992). Les facteurs affectant la
dissolution/précipitation de carbonate de calcium ne sont toutefois pas encore complétement
compris (Baker et Judd, 1996 ; Barret et Parsons, 1998). La précipitation dans I'eau de carbonate
de plomb sous forme de particules de 1 4 2 um a aussi été observée par Leroy et Le Gentil (1992).

Dans le réseau, le manganese dissous est oxydé par voie chimique (oxygéne, chlore.
dioxyde de chlore...), ou par voie biologique (Sly er al., 1990). Ce manganese provient soit de
I'eau brute si le traitement d'élimination a l'usine n'est pas efficace, soit éventuellement
d'impuretés des réactifs utilisés pour la coagulation (Mouchet er al., 1992). Sly er al. (1990)
recommandent une concentration maximale de (0,01 mg/l de manganése dissous dans l'eau traitée
pour éviter les problémes d'eau noires résultant de la précipitation ultérieure du manganese dissous
dans le réseau de distribution.

Le fer précipite dans des conditions analogues au manganese provoquant l'apparition d'eaux
rouges (rouille) ou noires apres la remise en suspension des dépdts accumulés en des points
singuliers des réseaux (Legrand et Leroy, 1995). L'accumulation du fer par précipitation
biologique a été observée en réseau par Ridgway er al. (1981a) qui ont identifié cet élément
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majoritaire de la gangue métallique de la bactérie Gallionella. Le fer dissous peut provenir de l'eau
brute quand aucune déferrisation n'est appliquée & l'usine. Il peut aussi résulter d'une mauvaise
maitrise de 1'étape de coagulation/floculation a l'aide de sels ferriques (Mouchet, 1992 ; Mouchet er
al., 1992), ou de la corrosion des canalisations (paragraphe 1.3.3).

L'aluminium dissous peut quant a lui éure présent dans les caux distribuées a partir d'eaux
brutes acides, mais le plus souvent, il est lié & de mauvaises conditions (pH , température) de
coagulation/floculation aux sels d'aluminium (Bourbigot er al., 1988 ; Mouchet er al., 1992)
empéchant la formation de précipité (floc d'alumine) AI(OH)3 en amont des étapes de filtration.
Dans le réseau, la sédimentation de flocs d'hydroxyde d'aluminium AI(OH)3 provoque la
formation de dépdts pouvant générer des eaux de couleur blanchiues lors de remises cn
suspension ultérieures. Une telle accumulation de floc d'aluminium en réseau est assez souvent
décrite (Ainsworth, 1978 ; Driscoll et Lettermann, 1995) et Mouchet et Pourriot (1992) signalent la
présence de vers rouges Tubifex particulierement associés & ce type de flocs. Les teneurs en
aluminium (ou fer) des dépdts en réscau sont d'ailleurs généralement plus fortes lorsque des
coagulants & base d'aluminium (de fer) sont employés lors du traitement (De Rosa, 1993). Enfin,
d'autres types de flocs sont parfois identifiés : les flocs de zinc bruns foncés retrouvés dans des
eaux de purge ont été attribués au traitement a 'orthophosphate de zinc pour limiter la corrosion
des canalisation (L.eChevallier er al., 1987)

[.3.3 Croissance biologique

Des particules biologiques sont trouvées dans tous les réscaux de distribution. constituées
d'organismes vivants ou de leurs détritus (Levy, 1990 ; Mouchet et Pourriot, 1992 ; Amblard er
al., 1996) : la consommation de mati¢re organique dissoute par les bactéries hétérotrophes et leur
prédation par les protozoaires forment la base d'une chaine trophique (Pedersen, 1990) qui se
développe en fonction de la quantité de matiere biodégradable disponible dans le milicu (Servais er
al., 1995 ; van Lieverloo et al., 1997). Des invertébrés dont la taille est comprise entre quelques
microns et plusieurs centimetres ont été systématiquement trouvés dans les dépdts de canalisation
récupérés par purge (van Lieverloo et al., 1994 ; van Lieverloo et al., 1997). Les densités de tels
organismes sont toutefois souvent faibles par rapport a celles observées dans les eaux de surfaces,
et méritent plutdt d'étre comparées a celles des eaux souterraines (Creuzé des Chatelliers er al..
1991).

I est toutefois difficile d'établir si les plus gros organismes sont véhiculés par I'eau (Léger et
Boudouresque, 1992) ou résultent d'une croissance locale au niveau de l'eau (Amblard er al.,
1996) ou des dépots, la reproduction des micro-invertébrés n'ayant pas été étudiée en réseau. De
méme, I'hypothése d'une survie et d'une reproduction algale dans les réseaux de distribution est
envisagée a partir du constat de la présence d'algues viables retrouvées a certaines saisons
(LeTallec et al., 1993 ; Sabater, 1997) alors que d'autres investigations ont mis en évidence le

mauvais état physiologique des cellules algales véhiculées par I'eau (Amblard er al., 1996).
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Les bactéries contribuent aussi dans une certaine mesure a une certaine forme de production
de particules dans les réseaux : lorsqu'elles se présentent sous forme d'amas bactériens détachés
du biofilm ou remis en suspension (Stewart er al., 1993 ; McMath er al., 1997) ou lorsque leur
taille les rend détectables en tant que particules (Ridgway et Olson, 1982 ; Brazos et O'Connor,
1987 et 1990 ; Sly et al., 1990), les bactéries contribuent & la matiére organique particulaire en

suspension dans l'eau, dont elles peuvent représenter jusqu'a 55% (Brazos et O'Connor, 1987).
1.3.4 Dégradation des matériaux en contact avec l'eau

La présence de particules résulte aussi de la dégradation des matériaux en contact avec I'eau,
et la corrosion est probablement le phénoméne le plus fréquemment cité pour expliquer
I'occurrence d'eaux turbides ou colorées au robinet du consommateur : les conduites en matériaux
ferreux ont été largement utilisées depuis la mise en place des réseaux de distribution, beaucoup
sont anciennes et celles qui sont remplacées sont en général rouvées dans un état de corrosion
important. "La corrosion proprement dite est essentiellement due a des transferts d'électrons au
cours des interactions eau-métal, et se traduit par le passage d'éléments métalliques dans J'cau”
(Mouchet er al., 1992). Ces éléments peuvent alors précipiter et former des particules.

Les parametres impliqués dans les phénoménes de corrosion incluent les caractéristiques du
matériau, la composition de I'eau transportée (pH. alcalinité. oxygene dissous, chlore résiduel,
solides dissous, dureté, chlorures, sulfates, ete...)(LeChevallier er al. 1993 ; Legrand et Leroy,
1995), et la colonisation microbiologique des surfaces (Geesey er al.. 1994). La formation de
particules de corrosion détachées de leur surface d'origine et susceptibles d'étre remises en
suspension n'est pas décrite et il n'existe que tres peu de données de détail concernant les
particules de corrosion retrouvées dans 'eau lors d'un événement turbide. En effet, la plupart des
caractérisations des produits de corrosion accumulés sur les surfaces ont été faites apres
prélevement par nettoyage mécanique ou démontage d'une section de canalisation pour en
examiner les tubercules de corrosion. Elles décrivent donc seulement les différentes especes du fer
dans les dépots incrustés (LeChevallier er al., 1993 ; Smith er al., 1997) et non dans les particules
détachées du matériau susceptibles d'€tre remises en suspension dans l'eau.

La corrosion n'est pas limitée aux canalisations ferreuses et concerne toutes les espeéces
métalliques exposées a l'eau des réseaux, en particulier le plomb, et la présence de plomb
particulaire et dissous dans l'eau distribuée a été ohservée (Leroy et Le Gentil, 1992 ; Cordonnier
et Auvray, 1996) lorsque de telles canalisations sont utilisées.

Enfin, la dégradation des matériaux non métalliques ou de leur revétement est parfois
invoquée pour expliquer la présence de certains composés particulaires identifi€s en réseau : De
Rosa (1993) et Maier ef al. (1997) relient les fortes concentrations d’hydrocarbures polycycliques
aromatiques (HPA) observées dans les dépdts et T'eau avec la dégradation de revétement
bitumineux (coaltar) des conduites. La production de particules & partir de 1"érosion des
revétements en ciment dans des conditions hydrauliques et chimiques spécifigues ne doit pas éue

exclue, méme si elle n'a pas fait 'objet de publications spécifiques (Haslay, 1993).
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1.4 Transport et accumulation des particules dans les réseaux

Tout comme dans le milieu naturel, le transport des particules en réseau de distribution d'eau
potable est ¢ priori trés différent de celui des substances dissoutes du fait de la capacité de la
mati¢re en suspension a s'accumuler par sédimentation et & étre remise en suspension en fonction
de la configuration du réseau et de son fonctionnement hydraulique. Néanmoins, les
concentrations particulaires étant plus faibles que dans d'autres systemes, peu de données de
terrain sont disponibles sur I'évolution de la matiére particulaire en réseau : certains auteurs ont
constaté une relative stabilité des caractéristiques des particules en suspension lors de leur transport
en réseau (Brazos et O'Connor, 1990), et Woodward er al. (1995) observe méme que la majorité
des particules entrant dans un réseau de distribution pilote le traversent sans étre apparemment
modifiées, méme si une faible fraction des particules, accumulée dans les endroits favorables (Fig.

1.8), est susceptible d'étre remise en suspension lors d'une augmentation de la vitesse.
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Fig. 1.8 : Sites favorables a la déposition de particules en réseau de distribution (A : piégeage
par les cavités ; B : adhésion au biofilm ; C : déposition et tourbillons ; D : corrosion et incrustation

, E : obstacles ; F : zones mortes )(d'apres Alere et Hanzus, 1997)

Une augmentation de la turbidit¢ (Cappelier er al., 1992) ou des teneurs en particules
accompagnée d'un changement de leur nature (Alere et Haneus, 1997) est parfois observée a
lI'intérieur du réseau, mais ces données sont difficiles a interpréter du fait des fortes variations
horaires de tels parametres (Alere et Hanzus, 1997 ; Paakonen, 1993) résultant des conditions
d'écoulement instationnaires : la vitesse d'écoulement dans les conduites est fonction de la
consommation d'eau et est soumise a des fluctuations importantes a l'échelle journaliere et
saisonniére (Gauriau et Devauchelle, 1996), allant de la stagnation totale a I'écoulement turbulent.
Les variations brutales de vitesses de 'écoulement provoquent la remise en suspension des dépots
qui se traduisent au niveau analytique par des pics de turbidité, nombre de particules et bactéries
associées (McCoy et Olson, 1986 ; Leroy et LeGentil, 1992 ; McMath er al., 1997). De telles
remises en suspension sont d'ailleurs provoquées pour récupérer les dépots (technique de purge au
niveau des poteaux a incendie a des fins investigatrices ou curatives (Ridgway et Olson, 1981 ;
LeChevallier et al., 1987 ; Charpentier et Courcier, 1989 ; De Rosa, 1993). Au sein des réscaux,

les réservoirs jouent parfois le role de véritables décanteurs en fonction de leur optimisation

Chapitre 1. Analyse bibliographique 24



hydraulique (Gatel et al., 1996) et de la gestion de leur temps de séjour (Mau et al., 1995 ; Clark et
al., 1996 ; Gauriau et Devauchelle, 1996), mais de manicre surprenante, les données qualitatives et

quantitatives concernant l'accumulation de dépdts dans ces points singuliers sont rares.

La caractérisation expérimentale du transport en réseau n'a pas fait non plus 'objet de
nombreuses études publiées : seul, De Rosa (1993) a mesuré en laboratoire les vitesses de
sédimentation des dépdts remis en suspension par purge et les a trouvées supérieures aux vitesses
mesurées sur le terrain, ce qu'il attribue au caractére pleinement statique du test "laboratoire”. Il a
mesuré une redéposition rapide des plus grosses particules (2-3 heures) par opposition aux
matériaux plus fins qui étaient parfois détectés dans l'eau 48 heures aprés leur remise en

suspension,

Au final, trés peu de données quantitatives sur le transport et l'accumulation de particules
dans les réseaux de distribution sont disponibles du fait :

(1) d'un manque de description de la matiére particulaire (concentration et nature) ;

(i1) de la difficulté de définir des conditions expérimentales représentatives (vitesse de

I'écoulement et ses variation, aspect "historique"” de 'accumulation de dépdts).

A Topposé, des approches théoriques existent pour modéliser la déposition des particules en
réseau (Galowin, 1990), en particulier en présence d'obstacle (Biswas er al.. 1991). Tres
logiquement, plus la particule est petite, peu dense (par rapport a l'eau) et plus la vitesse de

I'écoulement est élevée, et moins on observe de déposition (Tableau 1. 1).

Tableau 1.1 : Fraction des particules déposées (%) en fonction de la vitesse de I'écoulement dans
une conduite droite (Re (nombre de Reynolds) = vitesse d'écoulement x diametre de la
conduite/viscosité cinématique de 1'eau ; longueur de la conduite = 50 diameétres)(d'aprés Biswas er
al., 1991)

Taille (um) Re=400 Re=900 Re=1600
>150 100% 100% 100%
50 82% 72% 54%
30 32% 24% 16%
10 28% 20% 12%

Aussi seules des analogies pourraient étre réalisées par rapport aux bilans obtenus pour le
transport des particules dans le milieu naturel (Eisma, 1993 ; Maurer et al., 1995 ; Rose er al.,
1993 : Dekov et al., 1997), ou dans les réseaux d'assainissement (Verbanck er al., 1994 ; Crabtree
et al., 1995 ; Chebbo er al., 1995; Mark et al., 1995 ; Ristenpart, 1995 ; Sakikabara, 1996), méme
si les gammes de concentration de particules en suspension et déposées pour ces milieux ne

coincident pas avec celles rencontrées dans les caux potables.
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1.5 Impact des particules sur la qualité de 1'eau

Les particules en suspension dans l'eau peuvent dégrader la qualité de I'eau distribuée de par
leur quantité et leur nature, et ceci est souvent associé a la remise en suspension de dépots. La
dégradation peut étre organoleptique ou microbiologique, dans une moindre mesure associée a des
micro-polluants chimiques. De plus, les dépots peuvent indirectement affecter la qualité de I'eau en
créant des zones anoxiques ou en affectant sensiblement la stabilité du désinfectant contrdlant les
populations bactériennes en suspension.

1.5.1 Détérioration organoleptique de la qualité de I'eau

La qualité particulaire de l'eau distribuée est évaluée en routine par la mesure de la turbidité.
D'un point de vue réglementaire, la situation n'apparait néanmoins pas trop préoccupante puisque
les non-conformités en la matieére sont en général peu nombreuses : par exemple, sur 90849
prélevements en Grande-Bretagne en 1991, seulement 0,2% présentaient une valeur excédant les
seuils imposés, soit un taux tres faible puisque pour I'ensemble des parametres mesurés, le taux de
défaillance moyen est de 1.6% (Drinking Water Inspectorate, 1992).

La turbidité est toutefois un des rares critéres d'appréciation directe de la qualité de 'eau par
le consommateur, et a ce titre, la raison de nombreuses plaintes envers les producteurs et
distributeurs d'eau. Jones et Tuckwell (1993) mentionnent une moyenne annuelle de 4.9 plaintes
pour 1000 consommateurs sur le réseau de Wessex Water qui distribuait 412 000 m3/jour en
1991, et 44% de ces plaintes étaient relatives a des problemes de turbidité et couleur de l'eau
(Fig. 1.9). D'apres ces auteurs, ces problemes résultaient dans la plupart des cas des particules de

corrosion des canalisations, remises en suspension dans l'eau et transportées jusqu'au

consommateur.
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Fig. 1.9 : Evolution du nombre annuel de plaintes ou demandes de complément
d'information sur la qualité de l'eau enregistré par la compagnie Wessex Water sur un réseau
distribuant 412 000 m3/jour (d'apres Jones et Tuckwell, 1993)
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Parfois méme, les consommateurs, par leurs plaintes sur la couleur rouge ou brune de I'eau,
ou sur la présence de dépots boueux ou de macroorganismes, peuvent provoquer la prise de
conscience des problemes de qualité par les services concernés, et 'amélioration des conditions de
traitement et de distribution (exemples de St Pierre des Corps et de Enghisheim cités par Leroy
(1993)). Sly (1989) utilise méme la mesure du nombre de plaintes des consommateurs pour
évaluer I'étendue des problemes d'eaux noires dues a la présences de particules d'oxyde de
manganese. Le méme auteur note qu'un exces de particules de Mn dans les réseaux provoque des
désagréments non seulement d'ordre esthétique pour le consommateur, mais aussi colorer de fagon

irréversible le linge lors des lavages.

Kerneis et al. (1993) citant van den Hoven (1992) expliquent ['opposition apparente entre (i)
la faiblesse du nombre d'analyse hors normes et (ii) les problemes rencontrés par le consommalteur
par la densité trop faible des mesures réalisées sur le réseau : la présence de fortes concentrations
de particules dans l'eau distribuée est généralement un probleme trés localisé dans l'espace et le
temps difficile & mesurer pour le gestionnaire du réseau, mais facilement détectable par le

consomrmateur.

Un autre probléme organoleptique est la présence de macroorganismes visibles & 'oeil nu
dans l'eau distribuée. Ces particules biologiques sont en effet mal pergues par le consommateur
(Mouchet et Pourriot, 1992) qui y voit le signe d'un mauvais traitement et/ou d'une contamination
du réseau. Néanmoins, méme si ces "animaux” peuplent la majorité des réseaux (van Lieverloo er
al. (1997) ont par exemple trouvé des vers oligochétes et des Asellus dans la tres grande majorité
des 36 réseaux investigués au Pays-Bas). leur présence dans l'eau distribuée au robinet du
consommateur reste le plus souvent non détectée, ce qui limite l'extension du probléme "macro-
organismes”, au moins du point de vue organoleptique. Néanmoins. l'absence de micro-
organismes au niveau de l'eau distribuée ne signifie pas une absence totale dans le réseau : en effet
ce organismes peuvent avoir une plus grande affinité pour la phase "sédiment", ou ils trouvent
nourriture et protection vis-a-vis des désinfectants, que pour la phase "eau” au sein des réseaux de

distribution.
1.5.2 Contamination microbiologique de l'eau associée a la présence de particules
1.5.2.1 Contamination microbiologique lors d'événements turbides

Les événements turbides traduisent la présence de fortes quantités de particules en
suspension dans I'eau. IIs résultent d'une détérioration temporaire de la qualité de 1'eau brute, d'un
dysfonctionnement de l'usine de traitement cu d'une remise en suspension des dépdts dans le
réseau et sont souvent accompagnés d'une contamination microbiologique de l'eau :

* pour les eaux provenant d'une ressource de bonne qualité et simplement

désinfectées avant mise en distribution, une augmentation de la turbidité dans la
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Log Removal of Cryptosporidium

ressource faisant suite par exemple & un épisode pluvieux est souvent accompagnée d'une
détérioration microbiologique de la qualité de I'eau (Ryan et Meiman, 1996). Celle-ci est
en général répercutée au niveau du réseau de distribution, car l'inactivation des
populations bactériennes associées a ces épisodes de turbidité par du chlore ou des rayons
ultraviolets est particulierement limitée (LeChevallier er al., 1981 ; Qualls er al., 1984) ;

une déficience temporaire de l'élimination des particules de l'eau brute
(mesurée en terme de turbidité) par les unités de traitement peut provoquer une
contamination de I'eau véhiculée par le réseau de distribution. Par exemple, la dramatique
épidémie de cryptosporidiose de Milwaukee en 1993 (400 000 cas, 4000 hospitalisations,
104 déces associés) résultait d'une incapacité de 1'étape de filtration des usines de
traitement a éliminer la pollution de I'eau brute, la pathologie résultante étant corrélée a la
turbidité de l'eau distribuée avant et pendant I'événement épidémique principale (Morris et
al., 1996). Une relation entre l'efficacité d'élimination de la turbidité et I'élimination des
protozoaires pathogenes (Giardia, Cryptosporidium) dans les eaux filtrées avaient
d'ailleurs été établie dés 1992 par LeChevallier er al. (Fig. 1.10), et Bucklin er ¢l. (1991)
avait aussi associé¢ une turbidité anormalement haute a la présence de coliformes

indicateurs de contamination fécale dans l'eau filtrée ;
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Fig. I.10 : Corrélation entre I'élimination de la turbidité et des protozoaires pathogenes dans

un filtre & sable : (a) Cryprosporidium ; (b) Giardia (d'aprés LeChevallier er al., 1992)

dans les réseaux de distribution, la remise en suspension de dépdts peut étre
associée & une forte contamination microbiologique de l'eau : le bref épisode turbide
observé par McCoy et Olson (1986) lors d'un suivi des variations de qualit¢ d'cau en
réseau était accompagné d'une multiplication par 10 de la concentration en bactéries
cultivables (Fig. 1.11). Ceci a aussi été confirmé dans de nombreux cas lors de purges de
réseaux pour évaluer les concentrations bactériennes associées aux dépdts alors remis en

suspension (LeChevallier er al., 1987 ; De Rosa, 1993). L'ampleur des contaminations
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bactériennes associées aux remises en suspension n'est toutefois pas constante : De Rosa
(1993) mesure une contamination bactérienne de 1'eau bien plus faible lors des purges des
réseaux alimentés en eau souterraine que pour celles des réseaux alimentés en eau de

surface.
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Fig. I.11 : Contamination bactérienne associée & un pic transitoire de turbidité (d'aprés

McCoy et Olson, 1986)

La contamination de l'eau par des indicateurs de contamination fécale pourrait aussi dans
certains cas résulter de la remise en suspension des dépdts dans lesquels ils sont fréquemment
retrouvés (Baylis, 1945 ; LeChevallier e al., 1987 ; Holt er al., 1995 ; Lu er al., 1997), en
particulier dans le cas de dépdts de corrosion (LeChevallier er al., 1987 ; LeChevallier er al., 1990 ;
Oliver et Harbour, 1995). Ainsi, les dép0ts pourraient servir de zone de survie préférentielle pour
ces organismes au sein des réseaux. Ces observations peuvent de plus étre mises en parallele avec
celles de Howell er al. (1996) qui constatent qu'en riviere, la survie des coliformes et

streptocoques fécaux est meilleure dans les sédiments fins que dans les sédiments grossiers et dans

I'eau.
1.5.2.2 Micro-organismes associés aux particules
Dans les milieux naturels, les bactéries sont fréquemment retrouvées attachées aux particules

en suspension dans I'eau, avec toutefois des répartitions trés variables de la biomasse et de

l'activité entre les phases fixées et en suspension (Kirchman, 1983 ; Pedros-Alio et Brock, 1983 ;
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Irriberi et al., 1990 ; Turley et Mackie, 1994). De cet attachement résulte une certaine protection
vis-a-vis de la désinfection dans le contexte des réseaux de distribution d'eau potable (Ridgway et
Olson, 1982 ; Herson et al., 1987), ou l'inactivation des populations bactériennes fixées sur les
parois est classiquement difficile (LeChevallier er al., 1988 ; Mathieu er al., 1992 ; Paquin et al.,
1992). Le probleéme des bactéries fixées sur les particules est en particulier sensible a la sortie des
stations de traitement, ou les particules de charbon actif relarguées par les filtres sont suspectées de
transporter des bactéries éventuellement pathogénes protégées de la désinfection jusque dans le
réseau de distribution (LeChevallier er al., 1984 ; Camper er al., 1987 ; Stewart er al., 1990).
Toutefois les études sur pilote les plus récentes ont relativisé ce probléme : du fait de la faible
densité de fines relarguées par les filtres, l'inactivation des bactéries fixées sur les particules est
réalisable dans des conditions proches de celles des traitements de post-désinfection pratiqués
actuellement (Stringfellow er al., 1993 ; Pernitsky er al., 1997 ; Morin 1997).

D'autre part, une forme particuliére de protection potentielle des bactéries par rapport a un
désinfectant est celle fournie par les micro-invertébrés : Levy et al. (1984) ont montré que des
coliformes associés a un amphipode (Hyalella azteca) étaient protégés en partie d'une désinfection
prolongée, ce qui a été aussi testé par King er al. (1988) avec des protozoaires comme hote
protecteur. L'association légionnelle-amibe a d'autre part ét€ mise en évidence par Dubrou et al.
(1992) mais uniquement dans les réseaux d'eau chaude. Ainsi, des particules "biologiques”
peuvent servir de support et de protection pour les bactéries des réseaux de distribution.

Les bactéries agrégées forment aussi des particules retrouvées dans la phase eau susceptibles
de présenter une résistance plus grande a la désinfection que les organismes dispersés (Stewart et
Olson, 1986 ; Clark er al., 1994). Néanmoins les agrégats n'ont ét€ que tr€s peu mis en évidence
dans l'eau potable, principalement lors de discontinuités hydrauliques (McMath er al.. 97). alors
que selon Stewart et al. (1993), la plupart des bactéries détachées d'un biofilm sont retrouvées
sous forme d'amas dans la phase eau.

Ainsi, il est établi que les bactéries peuvent €tre associées & la matiére particulaire sous
plusieurs formes (amas, particules, micro-invertébrés), mais l'impact des particules en suspension
sur le transport et la résistance a la désinfection des bactéries en réseau paraissent incomplétement
documentés, principalement du fait du manque de quantification des populations bactériennes

agrégées et fixées (par opposition aux bactéries dispersées) dans l'eau des réseaux de distribution.

En ce qui concernent l'impact des particules sur le transport et la survie des virus, les
données issues de réseau de distribution d'eau potable sont encore plus rares, ce qui résulte en
partie des difficultés de détection de ces organismes dans 1'eau (Crohn et Yates, 1997). Quignon et
al. (1997) ont observé dans un réseau pilote que l'adsorption sur des particules favorise la survie
des virus, et Stagg et al. (1977) ont montré€ en laboratoire que la désinfection des virus adsorbés
est plus difficile. Dans les eaux douces superficielles, Maranger et Bird (1996) ont récemment
mesuré des concentrations en virus dans les sédiments d'un lac oligotrophe 10 a 1000 fois plus

forte que dans l'eau, et augmentant en fonction des teneurs en matiére organique, et les
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interactions phages-cellules apparaissent favorisées par la présence de particules en suspension
(Ripp et Miller, 1995). On ne peut donc que suspecter I'importance des dépdts et particules en

suspension par rapport & la survie des virus dans l'eau distribuée.
1.5.3 Micro-polluants associés aux particules accumulées en réseau

Dans les milieux naturels, I'accumulation de micro-polluants organiques et minéraux dans les
sédiments des systemes aquatiques a été souvent décrite (Yu er al., 1995, Tkalitch et al., 1996), et
il est probable que des phénoménes de concentration semblables se produisent au niveau des
dépots de réseaux d'eau potable qui seraient alors susceptibles de contaminer I'eau lors de leur
remise en suspension. Maier er al. (1997) ont observé de fortes concentrations d'hydrocarbures
polycycliques aromatiques (HPA) dans l'eau lors d'événements turbides, résultant probablement
de la remise en suspension de particules de revétement bitumineux. De Rosa (1993) a aussi
retrouvé systématiquement ces composés dans des dépdts récupérés par purge, ainsi que de tres
nombreux composés inorganiques (Pb, Cd, Ni, Cr, Hg) et organiques (atrazine, simazine, furan,
etc..). Les concentrations en HPA sont toutefois de loin les plus préoccupantes (jusqu'a 300 pg L-
1 alors que la norme fixée 4 0,2 pg L-1) et ceci peut étre expliqué (i) par la mise en oeuvre dans le
passé et la dégradation actuelle de revétement bitumineux dans les canalisations des réseaux étudiés
et (1) par la faible solubilité dans I'eau de tels produits qui sont ainsi accumulés dans la phase

"sédiment".

Un tel mécanisme de concentration dans les dépots de réseau est également suspecté vis-a-vis
du radon, composé radioactif non réglementé dans les eaux potables en Europe, mais
particulierement étudié aux USA (Valentine et Stearns, 1994 ; Kalin er al., 1996). Valentine et
Stearns (1994) ont observé une accumulation par adsorption/co-précipitation sur les dépdts de fer
et manganese dans la plupart des réseaux considérés, et attribuent a ceux-ci I'augmentation de

teneur en radon mesurée dans 'eau entre l'entrée et la sortie des réseaux de distribution.

Le plomb est un micro-polluant célebre du fait de sa toxicité a long terme, de l'usage
"historique" de canalisations en plomb pour l'alimentation en eau potable et des enjeux
économiques associés au remplacement ou a la rénovation des installations en plomb pour
satisfaire aux nouvelles recommandations sanitaires (Morlot, 1996). Comme pour I'aluminium
(Gardner, 1995), I'influence du plomb sur la santé dépend de sa biodisponibilité et donc en partie
de son caractere dissous/particulaire (Labrot, 1996). Le plomb est retrouvé dans I'eau sous forme
particulaire principalement par arrachage et remise en suspension des dépdts apres une période de
corrosion-stagnation (Leroy et Le Gentil, 1992 ; Cordonnnier et Auvray, 1996). L'impact sur la
qualité de I'eau des particules de plomb est donc directement fonction de la corrosivité de I'eau et

surtout de la présence et du mode de fonctionnement hydraulique de telles canalisations.
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1.5.4 Impact "indirect” des particules sur la qualité de I'eau

La présence de particules dans les réseaux de distribution affectent le fonctionnement de ces

derniers, ce qui peut se répercuter de maniere indirecte sur la qualité de l'eau :

* consommation de désinfectants

La consommation de chlore par des dépdts a €té mise en évidence des 1945 par Baylis qui a
constaté que 50 ppm de chlore ne suffisaient pas a inactiver les coliformes associés a un sédiment
récupéré par purge et désinfecté en laboratoire : la résistance apparente des micro-organismes des
dépots était attribuée A la demande en chlore eau+sédiment, elle-méme estimée 2 plus de 5 mg L-1.
Plus récemment, Kiéné et al. (1996) attribue aux dépots plus de 50% de la consommation de
chlore dans le cas type d'une section de canalisation en matériau plastique de diametre 250 mm
(Fig. 1.12), apres mesure de la demande en chlore de dép6ts remis en suspension (taux de
décroissance du chlore : k = 1,12 10-3 min-1). Ceci démontre 1a grande réactivité des dépdts vis-
a-vis des oxydants, ce qui a trois conséquences principales sur la qualité microbiologique de l'eau :
(1) les micro-organismes benthiques sont peu ou pas exposés aux désinfectants présents dans 'cau
; (i1) du fait de leur consommation par les dépots, les désinfectants sont transportés moins loin et
sont donc moins efficaces pour contrdler les populations bactériennes en suspension dans le réseau
; (ii1) lors d'une remise en suspension des dépots, le désinfectant présent dans l'ecau est susceptible
d'étre réduit trés rapidement, d'oll une absence de protection par rapport & une contamination
microbiologique, d'autant plus que les micro-organismes sont dans la plupart des cas associés aux

dépots remis en suspension.

eau
matériau

biomasse fixée
dépots

O0Ome

Fig. 1.12 : Consommation de chlore par les différents compartiments eau - matériau
synthétique - biomasse fixée - dépdts pour une section type de canalisation (d'apres Kiéné er al.,
1996)

* formation de zones anoxigues
La présence de gradients d'oxygeéne dans les dépdts est bien documentée dans le milieu
natwurel (Jorgensen et Revsbech, 1985 ; Jorgensen et Des Marais, 1990 ; Cai et Sayles, 1996 ;
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Ziebis et al., 1996). Dans les réseaux de distribution, il est probable que de tels gradients

s'établissent de maniere similaire et aboutissent & la présence de zones anoxiques des que

I'épaisseur de dépdts limite la diffusion d'oxygéne jusqu'au paroi du réservoir ou de la

canalisation. De tels gradients n'ont toutefois pas ét¢ mis en évidence du fait de la récupération des

dépdts par remise en suspension sans prévention des contacts avec l'oxygene réalisée par la plupart

des auteurs. La présence de zones anoxiques dans les réseaux pourrait générer des problemes de

corrosion et de golt et d'odeur au niveau de 1'eau distribuée.

I.6 Conclusion

Les particules posent un certain nombre de probleémes pour la gestion des réseaux et de la

qualité de I'eau distribuée. Toutefois I'information bibliographique disponible a ce sujet semble

relativement limitée, ce qui découle de plusieurs faits :

a)

b)

)

la récupération et le stockage sont beaucoup plus complexes pour les dépots et particules
en suspension que pour les matiéres dissoutes qui sont collectées via un "simple”
prélévement d'eau ;

les gestionnaires de réseau réalisent sans doute bon nombre d'analyses des dépdts qui
perturbent la distribution d'eau, mais ces résultats restent peu diffusés du fait de l'aspect
tres "ciblé" de ces démarches en général ponctuelles ;

plus encore que pour les substances dissoutes, les études sur la matiere particulaire sont
site specific, c'est a dire fortement empreintes de la configuration du réseau de
distribution correspondant (nature et variations de la qualité de l'eau introduite dans le
systeme, nature, géométrie et histoire du réscau, parametres hydrauliques locaux). Aussi
les généralisations et extrapolations a partir d’observations ponctuelles sont toujours

difficiles.

Néanmoins, sans méme viser la compréhension globale de la dynamique des particules dans

les réscaux de distribution, on ne peut que s'étonner du manque de réponses apportées aux

quelques questions suivantes :

que "pese” la matiére particulaire dans les réseaux de distribution en fonctionnement
normal : quels sont les ordres de grandeur de la concentration de particules en suspension
dans l'eau et de la quantité de dépdts dans le fond des conduites et réservoirs ?

quelles sont les fractions organiques dans les particules en suspension et dans les dépdts
des réseaux et comment influencent-elles la stabilité biologique en réseau de distribution ?
quel est 'impact du transit dans le réseau de distribution sur la qualité particulaire de 1'eau
distribuée : les zones mortes du réseau jouent-¢elles le rdle de piege pour les particules
introduites & partir des usines de traitement, ou bien au contraire, les phénomenes de
précipitation/floculation/corrosion et croissance biologique augmentent-ils la charge

particulaire de l'eau ?
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Sur ce dernier point, des réponses pourraient étre apportées facilement a partir des réseaux
alimentés avec de I'eau filtrée sur membranes. En effet, celles-ci éliminent de maniere radicale toute
matiére particulaire de l'eau traitée introduite dans les réseaux ce qui simplifie considérablement
I'étude du transport et de I'accumulation de particules en aval dans un tel réseau : les particules qui
y sont retrouvées en suspension ou dépdsées ne peuvent qu'avoir éié produites dans le réseau, ou

avoir é1¢ introduites via des contaminations internes.

Un effort particulier mériterait de plus d'étre porté sur I'évaluation de la contamination
bactérienne associées aux particules en suspension dans l'eau : les notions d'agrégats et de
bactéries fixées a la surface de particules voyageant avec l'eau et de ce fait protégées de la
désinfection sont-elles principalement théoriques ou bien quantitativement importantes dans le

contexte de l'eau potable ?

Le travail présenté ci-apres ne prétend pas résoudre toutes ces questions, mais au moins
compléter leur formulation et apporter plusicurs exemples de réponses dans le contexte d'un grand

réseau de distribution alimenté en eau de surface traitée.
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Chapitre II : Caractérisation des particules en
suspension et déposées dans les réseaux de
distribution

I1.1 Introduction

La présence de particules au sein des réseaux de distribution est souvent occulte et n'est
détectée par le consommateur qu'a la suite de problémes de turbidité ou lors du remplacement des
filtres parfois placés au niveau des points de consommation. De telles observations donnent
rarement une image positive de la qualité de l'eau au consommateur (Jones et Tuckwell, 1993),
méme si dans le cas du remplacement de filtres, les particules observées résultent de la filtration de
plusieurs m3 ou dizaines de m3 d'cau potable. Pour le laboratoire d'analyse qui vérifie la
conformité de I'eau distribuée, la détection de la présence de particules dans 1'eau n'est traduite que
par quelques pourcents ou fractions de pourcent d'échantillons défectucux en mati¢re de turbidité,
ce probleme de turbidité étant rarement confirmé lors d'un prélevement de contrble effectué au
méme endroit quelques heures plus tard. Pour le gestionnaire de réseau de distribution, les
particules apparaissent principalement déposées dans les ouvrages, lors de purges de canalisation

ou du nettoyage réglementaire des réservoirs.

L'impact potentiel et mesuré des particules sur la qualité de l'eau a été présenté au chapitre
L5, et il importe, pour prévenir ces risques, d'identifier les mécanismes de pénétration, transport et
accumulation de matiere particulaire dans les réscaux d'eau potable. Néanmoins, les données
disponibles dans la littérature sont particulierement fragmentaires et en général uniquement limitées
a la description partielle de cas d'accumulation ou remise en suspension des particules en réseau de
distribution. Elles ne permettent pas de répondre, méme a titre d'exemple, aux questions simples
suivantes :

- les concentrations particulaires évoluent-t-elles et dans quel sens durant le transport de

'eau potable ?
- les particules en suspension ou déposées ont elles une composition identique, et uniforme

dans un réseau de distribution alimenté par un seul type d'eau ?

De plus, si des modeles hydrodynamiques de transport de particules en réseau ont déja été
décrits (Biswas et al., 1993), il reste a caractériser finement les particules sujettes a ce transport
(nombre, forme, densité, concentration), ainsi que le fonctionnement du réseau de distribution
(variations des vitesses d'écoulement) avant de pouvoir tester convenablement les échanges

particulaires entre l'eau et les dépots.

L'approche analytique réalisée ici, sans prétendre au titre de caractérisation complete, vise a
évaluer globalement la nature et la répartition des particules dans un réseau de distribution. Ainsi,

la composition élémentaire des dépots de réservoirs et canalisations est décrite et
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interprétée ci-apres au chapitre I1.2, et les caractéristiques organiques et
microbiologiques de ces dépdts sont détaillées au chapitre I1.3. Les particules en
suspensions sont en particulier étudiées au chapitre 114, et leurs caractéristiques (concentration,
nature) sont comparées d'une part entre l'entrée (sortie usine ) et la sortie (point de consommation)
du réseau de distribution, et d'autre part avec celles des dépots du méme réseau. Le chapitre ILS
présente des résultats de caractérisations complémentaires : l'analyse en composantes
principales des résultats présentés au chapitre I1.2 est complétée par la représentation des
observations dans le plan principal, et des analyses réalisées sur une partie des échantillons de
dépdts et de particules en supension seulement fournissent des informations fort utiles sur les
concentrations de micropolluants, et la répartition des espéces chimiques. Une discussion des
méthodes et principaux résultats est enfin proposée au chapitre IL6.

Les chapitres I11.2 a I1.4 ci-aprés concernant la caractérisation des particules en suspension et
dans les dépbts du réseau de distribution de Nancy sont l'objet de communications ou de

publication internationale, et sont rédigés en anglais.

11.2 Characterization of loose deposits in drinking water distribution

systems

La premiere étape de la caractérisation de la matiere particulaire en réseau considere les
particules les plus visibles et les plus faciles a récupérer en grande quantité a savoir les dépdts de
réservoir qui peuvent étre considérés comme de véritables décanteurs ou piege a particule au sein
du réseau. L'échantillonnage est d'ailleurs facilité par la procédure annuelle de vidange et nettoyage
de tels ouvrages et il est surprenant qu'aussi peu de données existent sur I'extention et la
composition des dépots de réservoir (Lévi et al., 1992 ; Sly et al., 1990), contrairement aux études
réalisées sur les dépdts de canalisation récupérés par purge au travers des poteaux 2 incendie
(LeChevallier et al., 1987 ; De Rosa, 1993 ; cette étude), et qui impliquent des biais liés & la remise
en suspension (Sakakibara er al., 1996) et a la récupération des particules par filtration ou

décantation.

Les résultats de I'analyse élémentaire organique (C, N) et minérale (Fe, Al, Ca, etc...) des
dépdts de réservoirs et de canalisation a fait 'objet d'une communication a la "Water Quality
Technological Conference” de I'American Water Works Association (Boston, Ma, USA, Nov.
1996) qui constitue le corps de ce paragraphe. Les résultats sont interprétés d'une part en fonction
du temps de séjour de l'eau dans le réseau, d'autre part par analyse en composante principale pour
détecter les caractéristiques dominantes des échantillons. Une interprétation complémentaire de

cette approche statistique est de plus présentée par la suite au paragraphe IL.5.2.
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Introduction

The quality of distributed water is determined by a combination of factors, amongst which
the most important are: (1) the chemical and biological characteristics of treated water (controlling
its stability), (2) the physical and operational features of the distribution system, and (3) the
interactions between the water (reagent) and the distribution system (reactor).

Water from the plant outlet often contains suspended solids{1-3], but these ones can also be
produced within the drinking water distribution system (DWDS) by corrosion of metallic parts,
precipitation of dissolved elements (Fe, Mn, Ca, etc...), or the growth of micro- and macro-
organisms, the most common threshold for separating dissolved from particulate material being
0.45 um,

The accumulation of these particles in the DWDS is directly linked to their settling and
transportability features (size, shape, density), resulting in their partial deposition in reservoirs and
pipes. The resuspension of the loose part of these deposits (as opposed to the tixed part described
in [4]) depends on the velocity gradient at the deposit-water interface. Particles resuspended in this
way have great effects on water quality, aesthetically, chemically and microbiologically [5].

Nevertheless, the loose deposits in DWDS are seldomly analysed since they cannot be
sampled and analysed as readily as water itself: sampling the sediment in drinking water storage
tanks requires draining the tanks, while the loose deposits in the pipes are usually collected during
the flushing of fire hydrants [5-7]. Both sampling methods are inappropriate for quantifying
extensively the loose deposits accumulated in an entire DWDS, and in many cases, published data
about these deposits have been limited to a description of the major features [8,9] or to a detailed
study at a single point in the distribution system [10].

There is therefore a need to better identify the nature of the organic and mineral matter which
accumulates in the DWDS, so as to assess the impact of these deposits on the quality of distributed
water during normal water flows in the network (disinfectant reduction, release of motile
organisms) and during abnormal flows (accidental resuspension of deposits). Data on the nature of
the deposits can also provide useful information for identifying of the origin of the deposits and/or
the way the particles were deposited.

This study defines the nature of the deposits within a large distribution system by sampling a
number of loose deposits in reservoirs and pipes. This was done by analysing the elementary
mineral and organic composition, the bacterial counts, the volatile fraction (at 550°C) and the
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appearance of each deposit. The secondary objective was to distinguish between types of deposits
(reservoir and pipe), and to evaluate any differences in characteristics of deposits located upstream
and downstream in the DWDS.

Material and methods
Distribution system

The distribution system of the Communauté Urbaine du Grand Nancy serves a population of
300,000 inhabitants. It is supplied with water from the Moselle river treated by: prechlorination,
aluminium sulfate coagulation-flocculation-settling, rapid sand filtration, ozonation, GAC
filtration, chalk remineralization and post-chlorination. Average characteristics of the treated water
are presented in Table 1. The distribution system pipes are made of grey cast iron, cement-lined
ductile iron, PVC and polyethylene. The system includes 30 covered reservoirs for gravity-fed
distribution; they are cleaned annually.

Table 1: Characteristics of the treated water vsupplying the distribution system of the Communauté
Urbaine du Grand Nancy between October 1994 and August] 995.

Parameter Unit Sample number Average (S.D.)
Turbidity NTU 50 0.11 (0.03)
Temperature he 106 12.0 (5.8)
pH 97 8.15(0.35)
Free chlorine mg Clp L-! 104 0.56 (0.19)
Total chlorine mg Cly L-1 104 0.67 (0.20)
Resistivity 2.cm 50 4028 (828)
Hardness megq.L-! 50 1.9 (0.5)
Nitrate mg -1 50 5.2 (1.8)
Nitrite mg L-1 50 0.00 (0.00)
Ammonium mg L-1 50 0.00 (0.00)
KMnO4 oxidability mg 02 -1 50 0.95 (0.24)
Alcalinity meq.L-! 50 0.9 (0.2)
Chloride mg L-1 50 14.2 (3.3)
Sulfate mg L-1 50 50 (19)

The sediments in 13 of these reservoirs were sampled. The hydraulic residence time in each
reservoir, computed from the average volumes and flow rates over one week, are shown in Table
2. Eight deposits from hydrant flushing were also sampled: the hydrant characteristics are shown
in Table 3.

Deposit sampling

The sediments deposited at the bottom of drinking water reservoirs were sampled after the
annual draining before cleaning. Samples were taken by scraping or sucking depending on their
thickness and the quantity of overlying water, and transferred to sterile pots (Polylabo, ref.
05186). An aliquot was used for bacterial counting, and most of the sample was freeze-dried prior
to chemical analysis. A fresh aliquot was also examined and photographed under a phase contrast
microscope (Olympus BX 60, magnification 100-400).

The loose deposits from pipes were sampled from hydrants. The hydrant was equipped with
a flowmeter and the section of pipe between the hydrant and the main was purged. A nylon net
(mesh size: 100 um) was then placed over the outlet and the hydrant was flushed for 3 minutes at a
flow rate of 60 m3/h. Samples of the filtered water were collected in 10 L glass bottles which were
then placed at 4°C, and the sediments allowed to settle for 5 hours after returning to the laboratory.
The bacteria in the overlying water (which was siphoned off) and in the settled fraction were
counted. The settled fraction (<100 pum) and the coarse fraction (>100 um) collected by rinsing
the nylon net were freeze-dried prior to further chemical analysis.
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Table 2: Reservoir sampled Table 3:  Hydrant flushing samplings

Sampling ¢ Reservoir § Volume § Water local Sampling § Hydrant { Type of § Diameter
date code (m3) residence date code flushed | of flushed
time (h) pipe* | pipe (Imm)
10/26/95 ; GOLT 2,107 48 04/25/96 | SLXGR | PVC or 110 or
CL CI 150
01/9/96 i BLVCI t 4,855 4 04/25/96 | HLCTE PVC 200
01/24/96 § CHCEXT{ 1,067 13 05/2/96 { MRTCH| PVC 110
01/31/96 | MVXCG §{ 2,176 ) 05/296 | DMTM | CL CI 150
02/6/96 TRIC1 2,477 16 05/7/196 HLLC CL CI 100
02/8/96 I TRIC2 2477 16 05/7/96 | AGLT PVC 110
02/15/96 ¢ GUDL 967 19 06/4/96 | STNSL ClI 150
02/21/96 HDBL 2,647 11 06/4/96 | PXRCT PVC 110
03/27/96 JUST 1,044 12 *: CL = Cement-Lined; CI = Cast-Iron
03/27/96 | CHDP 728 11
04/2/96 ¢ SCHPS 513 ND
04/9/96 { STCHC4 | 5500 1
05/2/96 § STCHC2 ; 5500 1
Volatile solids

An aliquot of freeze-dried material was placed in a preweighed precombusted crucible,
weighed and dried at 105°C for the determination of residual humidity after freeze-drying. The
crucible was heated in a muffle furnace at 550°C for 3 hours, placed at 105°C, and weighed again.
The loss of mass due to the combustion was attributed to the volatile solids (expressed as % 105°C
dried material).

Mineral elements

An aliquot (100 mg) of the 105°C dried material was mixed with 1.5 mL HNO3 and 1.5 mL
H202, and digested in a microwave oven (Milestone 1200 Mega). The sample was then filtered
through a preweighed glass-fiber filter (Whatman GF/C) and insoluble material determined by
weighing the 105°C dried residue. The filtrate was analysed for Al, Mn, Cu, Zn, Ba, Pb by
inductively-coupled plasma+mass spectrometry (ICP-MS, Fisons PQ2*), for Fe by graphite-
furnace atomic absorption spectrometry (GF-AAS, Varian Zeeman SpectrAA 400), and for Ca, Na
and K by flame photometry (Eppendort Elex 6361). All results are given as percentages of the dry
weight at 105°C.

Carbon and Nitrogen concentrations

The total carbon and nitrogen concentration of the freeze-dried deposits were measured with
an element analyser (Carlo-Erba EA 1108): weighed aliquot was burned at 1080°C in a stream of
ultrapure oxygen; the C and N concentrations were then measured by gas chromatography.

Organic carbon was determined after acidifying an aliquot with HCI1 at 40°C until
effervescence ceased (removal of the carbonates). The sample was then dried, heated at 940°C in a
stream of oxygen, and the organic carbon was measured by differential conductimetry. The
mineral carbon fraction was calculated from the difference between the total and the organic carbon
fractions. All results are given as percent C or N in the dry weight at 105°C after correction for the
difference between the freeze-dried and 105°C dried weights.

Bacterial counts

The samples were diluted 10-fold in sterile saline water (9 g NaCl L-1), and particles
dispersed with a ultrasonic probe (B-Braun, Labsonic U, 15 s, 20 W, 19 mm probe). 1 mL of
pure or diluted dispersed sample was incorporated into agar without glucose (AFNOR NF T 90-
402). The plates were incubated at 22°C for 14 days, and the colony forming units (CEFU) were

counted and expressed as CFU g-1 of 105°C dried matter.
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Results

Samples of deposit were taken from reservoirs and pipes. The bottoms of some reservoirs
were covered with a continuous layer (1-3 mm) of sediment, while the sediments were confined to
low-flow areas of other tanks (corners, behind stakes, etc...). This uneven distribution cannot be
directly interpreted, since sediments could have been flushed away during the draining of the
reservoirs. There were also great differences in the quantity of solid material collected from the
pipes in the 100 um mesh filter (1-10 g), and in the turbidity of the filtrate (2-115 NTU). The
differences between samples (and even over the bottom of a single reservoir) make it impossible to
extrapolate from the quantity of particles collected to evaluate the total mass of deposits
accumulated in the entire DWDS.

Table 4: Composition of reservoir sediments (as % 105°C dried weight)

Reservoir | Volatile | Inso- | Fe | Ca | Al | Mn | Total* | mineral | organic | total| Bacteria
oode solids | lubles C C N (CFU
. 14d g1
GOLT 20.1 16.1 | 155 60| 3.6 | 1.1 | 88.1 3.5 6.4 1.1 ND
BLVCI 23.8 26 [ 147122 52|74 8.0 4.1 48 10.68] 19108
CHCEXT| 284 93 |102] 113929 723 4.7 11.1 | 0.82] 20108
MVXCG | 15.8 196 | 198| 64 | 45| 1.8 | 985 2.2 3.5 |0.50] 19108
TRICI 21.5 25 | 1463515916 754 25 49 10.89] 57108
TRIC2 16.2 7.0 | 18.7) 5.7 | 4.8 1.8 | 84.1 1.6 43 1055] 131108
GUDL 231 44 [ 16250 | 54728 8.7 2.2 6.0 [076] 32108
HDBL 5.9 50.7 | 39 [ 06| 32|02 737 0.3 20 [017] 21107
JUST 10.8 285 (33 {127 75 1.8 | 101 14 23 103628108
CHDP 17.9 81 (27712512618 8.5 2.6 43 1050| 10108
SCHPS 12.6 | 30.0 | 7.0 | 10.0] 63| 1.0 | 988 1.1 24 (038! 12108
STCHC4 | 273 274 1 81 1 05| 88| 1.2 96.0 2.4 75 [091] 44108
STCHC2 | 221 298| 55105170110/ 837 2.3 6.2 |097| 29108
Average 18.9 181 127] 44| 53120 866 2.4 50 [0.70[ 25108
S.D. 6.6 1451721381818 97 2 2.5 |0.28] 15108
ND=not determined, SD= standard deviation
* computed with oxide and carbonate forms
Table 5: Composition of pipe deposits (as % 105 °C dried weight)
Hydrant | Volatile | Inso- | Fe | Ca | Al | Mn | Total* | mineral | organic | total | Bacteria
code solids | lubles C C N (CFU
14d g
SLXGR | 13.9 127 | 22.1) 5.0 | 2.7 | 0.4 | 828 38 3.1 |067] 16108
HLCTE | ND 0.8 | 38.0| 44| 1706} ND 4.0 3.6 |050] 42107
MRTCH| 175 ND | ND| ND [ND|ND| ND 3.2 3.0 |045]| 18108
DMTM 16.2 ND | ND | ND | NDIND| ND 3.1 3.0 102779107
HLLC 113 1.8 | 466 2.7 | 1.2 03| 98.0 2.0 1.6 | 0.261 4.1 106
AGLT 11.1 29 1399|2629 01] 925 2.2 0.9 1[0.08] 21100
STNSL 124 | <0.5]47.7) 1.6 | 20| 05| 98.8 1.6 1.3 | 0.25| 30107
PXRCT| 156 | <0.5{381| 51 | 20|04 94 3.9 3.7 |0.34] 19108
Average 12.9 30 |388] 36| 21]04] 910 29 2.4 1040] 7.2 10/
S.D. 1.9 49 | 92 1 15106]02! 84 1.1 1.2 |0.21]84 107

ND=not determined, SD= standard deviation
*computed with oxide and carbonate forms
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The appearance of the deposits in the reservoirs and pipes varied considerably, despite the
fact that the system is supplied with treated water from a single source. Their colour ranged from
reddish to yellow-brown, or even dark brown. The texture (125x microscope) was mainly grains,
or flocs, or a mixture of the two with a range of sizes.

Analytical results

Over than 15 elements and compounds were measured for each of the 13 reservoir and 8
pipe deposit samples (Tables 4 and 5). The Total column contains the sum of the volatile solids,
insolubles, iron, calcium, aluminium and manganese, which are the major identified compounds.
Fe, Al, and Mn were computed assuming that they were in the oxidized forms FeOOH, Al(OH)3,
and MnO2 respectively, and that calcium was present as carbonates. The organic carbon and total
nitrogen fractions were assumed to be in the volatile solids, and the mineral carbon in carbonates.
Small amounts of Na and K were found in all deposits (<0.6%), and traces of Ba, Cu, Zn were
also detected (results not shown). The average composition of reservoir sediments and pipe
deposits are shown in Fig. 1.

The mass balance obtained by adding volatile solids, insolubles, FeOOH, AI(OH)3, MnO2
and CaCO3 gave a fairly complete picture of the deposit composition for most samples, since 72-
101% of the mass was identified, assuming the oxide and carbonate forms given above.

The reservoir sediments had, on average, equivalent fractions of insolubles, iron oxides and
volatile solids (18-19%). The amounts of aluminium hydroxides (15%) and calcium carbonates
(10%) were smaller, while 16% of the sediment remained unidentified (possibly due to non-
measured elements, but also to the use of inappropriate oxidized forms for computation).

By contrast, the deposits from hydrant flushing were mainly iron oxides (62%), with small
amounts of volatile solids (14%) and calcium carbonates (9%). There was very little insoluble
material, aluminium or manganese oxides in these samples compared to the reservoir sediments.
However, only the coarse fraction (>100 pm) was analysed, and elements (e.g. aluminium flocs)
present in particles smaller than 100 um, or in particles broken by the high speed
filtration/flushing, could be under-represented.

0.6%
4.4%
< 3%

(XX
X
*

L

B volatile solids

E] insolubles

FeOOH (b)
B CaCO3

Bl AI(OH)3

O MnO2

unknown

Fig. 1: Average composition of (a) reservoir and (b) pipe deposits

Nevertheless, the compositions within each type of deposits (reservoir and pipe) varied
widely (Tables 4 and 5), with coefficients of variation of 15 to >100%. For example, the organic
matter parameters (volatile solids, organic carbon, nitrogen), varied up to 10-fold between
samples, and were slighltly higher in reservoir samples than in pipe deposits. Furthermore, the

Chapitre 11 : Caractérisation des particules en suspension et déposées dans les réseaux de distribution 42



amounts of iron, aluminium, insoluble and manganese in the reservoir and pipe deposits were very
different, as indicated by the average values.The amounts of insolubles, Al, Mn in the reservoir
deposits were lower than in the pipes, but the pipe deposits contained more iron. In contrast, the
ranges of calcium and mineral carbon in the reservoir and pipe samples were quite similar.

Some reservoirs samples had unusual features. For example, the HDBL reservoir deposit
looked like sand when it was sampled, and contained 51% of insolubles material; this sample also
had the lowest manganese and organic contents. There was very little calcium (0.5%) in the
deposits of two reservoirs (STCHC2 and STCHC4), which are located close to the outlet of the
treatment plant, but the calcium content was as high as 13% in remote reservoirs.

Thus, the proportions of the major compounds (organic matter, insolubles, Fe, Ca, Al, Mn)
deposited in the network are not constant, even in a distribution system with a single source of
water, and they can vary, not only between reservoirs and mains, but also from reservoir to
reservoir, and from one pipe to another.

Changes in the deposit composition within the DWDS

The distance (expressed as the hydraulic residence time) from the treatment plant is often
believed to influence water quality changes in a DWDS [11-14]. We have analysed the differences
between the reservoir sediments as a function of the age of the water in each reservoir, and found
no correlation. Thus, we can draw no conclusion about the accumulation of specific compounds
upstream or downstream in the DWDS, except for the calcium fraction (Fig. 2), which slightly
increases from upstream to downstream in the system.
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Fig. 2:  Calcium content of reservoir deposits as a function of the position of the reservoir
Correlation between parameters

Principal component analysis (PCA) was used to examine the 17 fully-described samples (11
reservoirs and 6 pipe deposits). The two principal factors accounted for 72% of the initial variance,
and many of the parameters are conveniently shown in Fig. 3 in the principal plan (close to the
R=1 circle). Most of the major components of the deposits seems to be independant, since
insolubles, Al, volatile solids, mineral C and Fe are distributed all around the circle (Ca and Mn are
not properly represented with these factors). Only the aluminium and iron fraction are negatively
correlated.
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Fig. 3: Principal components plan showing the most pertinent parameters

The organic matter pool, evaluated by measuring the volatile solids, organic carbon and total
nitrogen, is well represented, and indicates a strong link between its various parameters. The
organic carbon and nitrogen fractions make up roughly 25% and 4% of the volatile solids [15].
The remaining fraction (71%) of volatile solids can be attributed to the oxygen and hydrogen
fractions of the organic compounds (carbon is assumed to be about 50% of organic compounds),
and to the H20 molecules released during the heating at 550°C, which were not specifically
measured here. Assuming that the carbon accounts for half the organic matter content, the organic
matter makes up 2-22% of dry weight of the deposits .
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Fig. 4: Bacterial counts in deposits as a function of the volatile solid fraction

The bacterial densities were positively correlated with the organic matter content measured as
volatile solids (p>99%) and Fig. 4 indicates that any increase in the organic matter content (above
7% of volatile solids) resulted in an increase in bacterial density (slope: 1.9 107 CFU 14d g1 fora
Avolatile solids=1%).
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Fig. 7: Insoluble fraction in deposits as a function of the iron fraction

Aluminium, which always accounted for less than 9% of the deposits, was nevertheless the
main mineral component, whose concentration was correlated with the bacterial counts
(p>99.9)(Fig. 5). Since the largest component of most deposits was iron (up to 76%, as FeOOH),
variations in the iron fraction will influence the other fractions directly. This could partially explain
the negative correlation between iron and aluminium (Fig. 6), and between iron and insolubles
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(Fig. 7). The mineral carbon fraction seems to be independant of the concentrations of the other
compounds.

Discussion

Particles can accumulate to form deposits in DWDS in at least 4 ways; particles may be
introduced with the treated water, dissolved matter may become particulate within the system
(precipitation, flocculation, biological growth), solid surfaces can be transformed into particles that
can be resuspended (corrosion, erosion) and lastly, they may be due to external contaminations
(intrusion during pipe repairs). The impact of the resulting deposits on the distributed water quality
is not well defined, since neither the composition of the deposit, nor their exchanges with the water
phase are well documented.

The main suspected impacts are those due to the production of biomass resulting from the
accumulation of organic matter and from the high chlorine demand of deposits, which limits their
disinfection using a water-borne biocid [15].

The most remarkable feature of our findings is that the compositions of deposits varied
greatly from one sampling point to another within this large distribution system supplied {rom a
single source of water. The main elements were iron, volatile solids (principally organic matter),
insolubles, calcium and aluminium. These observations complement those of De Rosa [5] who
measured large differences in the mineral composition of deposits sampled from flushed hydrants
from different DWDS. Since no corrosion inhibitor is added to the weated water in this system, we
found no high proportions of zinc flocs in the deposits [7]. The organic matter content in deposits
(3-20%) was also much smaller than the mineral fraction.

Whatever the variability of the mineral composition of deposits, most of the deposits
(particles > 100 pum) sampled from hydrant {lushing had different compositions {rom those of
reservoir sediments; their iron content were much higher and the insoluble, aluminium and
manganese fractions were much smaller. This suggests that these three components form particles
smaller than the 100 um aperture of the net used to sample the pipe deposits, or that the particles
accumulate differently in pipes and reservoirs. It is remarkable that in all pipe the deposit samples
had hig hiron content, since half of them were flushed from PVC mains.

Mass balances were computed assuming that iron, aluminium and manganese were mainly
present as respectively FeOOH, Al(OH)3, and MnO2, and that calcium is carbonated, and this
accounted for most of the deposits mass (72-101%). giving a fairly good overview of the major
elements in the deposits of the DWDS. This type of deposit composition mass balance had never
been done from published data.

There was no correlation between most of the major compounds, except that aluminium and
insolubles were negatively correlated with iron. This result indicates that all deposit are not formed
by a single mechanism, but that a range of factors controls the deposition of each element.

The iron in deposits can result from the precipitation of dissolved iron, and also from the
corrosion of the metal parts of the distribution system (cast iron, unlined ductile iron, etc...).
DWDS corrosion (which can be microbially induced) has been frequently described [4] [16,17],
but few data are available on the dissolved/particulate form of the corrosion by-products, and thus
on the production of particles that may accumulate as loose deposits in networks and be
resuspended during a hydraulic disturbance.

The organic matter in deposits has a variety of origins: organic compounds may be co-
flocculated with aluminium or iron salts, or settle out from planktonic bio-particles (bacterial
aggregates, detrital material). Planktonic motile organisms moving towards deposits could also
transfer organic matter. Lastly, particulate organic material can also be produced in situ through the
use of dissolved nutrients for the growth of organisms (=particles) in the deposits, or by the
adsorption of soluble or colloidal compounds to the deposits.
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Our findings do not completely answer the question of the origin of organic matter. Principal
component analysis shows that the organic matter in deposits is not correlated with the mineral
fractions in deposits; the correlation between volatile solids and the number of cultivable bacteria
suggests that bacteria use the organic matter as a source of nutrients, but it does not discriminate
between the possible origins of the organic matter.

The large number of cultivable bacteria regardless of the mineral composition of the deposits
suggests that the mineral nature of the deposits has little influence on the survival and
developments of microorganisms; only the aluminium fraction (which is always lower than 9%)
and volatile solids were positively correlated with the bacterial counts suggesting that the mineral
particulate fraction acts mainly as a support for bacteria, while the number of microorganisms is
driven by the organic matter concentration.

Insolubles are believed to get into the distribution system by external contamination during
pipe repairs or breaks, by erosion of concrete mains and reservoirs, and by the loss of sand fines,
algal skeletons, and other insoluble plant-released compounds. This last assumption could explain
the relatively high insoluble material content in the clearwells at the plant outlet (27 and 30%)
which is correlated with the many algae seen in microscopic examination of these samples. Astier
[18] found a low continuous flux of algae cells at the outlet of the same treatment plant.

The origin of the insoluble material (which cannot be fully attributed to algae) in other
reservoirs is not so clear, especially for reservoir HDBL, where the sampled sediment contained
51% of sand particles. The origin of this sandy sediment, so different from all the other ones
sampled from the same DWDS, remains unknown. External contamination of the DWDS with
insoluble material seems low, since small amounts of insoluble material (average 3%) were found
in samples of pipe deposits obtained by hydrant flushing.

The calcium content is the only fraction of the deposits which varies slightly between the
upstream/downstream locations in the system (from 0 to approx. 10-12%). This could be due to
changes in the mineral equilibrium of the water between the inlet and the outlet of the system: just
after remineralization, the water coming from the treatment plant is little agressive, so that the
calcium remains dissolved. Its passage through the distribution system (and especially reservoirs)
could lead to a precipitation of calcium carbonate from a displacement of the equilibrium between
HCO37/CO3 resulting from the loss of some of the dissolved CO2 {19]. This fits with the slight
increase in pH in this distribution system (0.1-0.3 pH units). The lack of correlation between the
calcium and mineral carbon content in the deposits indicates that carbonates are not exclusively
associated with calcium, or on the contrary, that calcium is not only under the form of carbonates,
which was the assumption made for the mass balance computation of the deposits composition.

Aluminium enters the distribution system mainly as a so-called “dissolved” element:
aluminium sulfate is used as a coagulant at the treatment plant, and Rosin found that aluminium
concentration in water from this treatment plant was 50 pg L-1, as dissolved (<0.45 pm) labil
complexes with molecular weights of 10,000-50,000 Daltons [20]. Similar aluminium profiles in
several distribution systems are found in litterature [21,22] with little difference between 0.45 pm
filtered samples and unfiltered samples, which indicates little particulate aluminium. Driscoll and
Letterman [22] examined the form of aluminium in treated water as a function of pH and
temperature, and confirmed that most Al is in a monomeric form. Nevertheless, some of this
dissolved aluminium is transfered to the deposits, which can contain up to 8.8% Al. This could be
due to slow flocculation along the network or deposition of the very small Al particulate fraction of
the treated water (50 pg L-1 is equivalent to a total annual mass of aluminium introduced into this
DWDS of approx. 1,350 kg).

Conclusions

The DWDS carries each year both water, and tons of minerals (iron, silicates, aluminium,
calcium, manganese, elc...), and organic matter. While many of them are dissolved elements

(suspended solids are sometimes as little as some pg L-1), a small fraction can settle out to form
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loose deposits in the distribution system. The relationship between the particulate and dissolved
phases is probably very dynamic, since biotransformation can produce particulate organisms from
dissolved matter, and pH changes can cause the precipitation or dissolution of calcium carbonates.

This study provided new insights on the composition of the deposits and the relationships
between the various fractions. The differences between deposits in the same network indicate that
several mechanisms (physical, chemical, and biological) govern the formation of deposits. All the
deposits were heavily colonized with microorganisms. The DWDS deposits provide a porous
medium that allows the attachment and growth of bacteria (high surface/volume ratio), especially
when the aluminium fraction is high. The deposits also provide organic nutrients (the organic
matter fraction is 2-22% of deposit dry weight) to the microorganisms, and thus can be considered
as a biomass reservoir inside the distribution system.

It is thus important to prevent the accumulation of deposits in DWDS by implementing
adequate cleaning. It is more difficult to identify the origins of the particulate matter in the system,
and so limit its deposition by preventive treatment at the plant, or changes in the operation of the
system. In the next future, mineralogical and crystallochemical analysis of the deposits should
provide detailed information on the oxides forms to be used for the mass balance computation, and
could also reveal the origin of some of the mineral particles found in the loose deposits of drinking
water distribution systems.
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I1.3 Organic matter as loose deposits in a drinking water distribution

system

L'analyse détaillée de la composition organique et microbiologique des dépdts de réservoir et
de canalisation présenté dans ce paragraphe compléte l'approche plus globale du chapitre IL2. La
matitre organique est en particulier caractérisée par les valeurs du rapport Corganique/N. par sa
signature spectrale en infrarouge, et pour quelques échantillons seulement en détaillant les fractions
humiques et fulviques dans les dépots. Les quantités de matiére organique observées sont
proportionnelles au nombre de bactéries, elles mémes 4 la base de la chaine trophique
particulierement développée qui a été trouvée dans les dépots. La consommation de chlore générée
par les dépOts remis en suspension a de plus été mesurée, et attribuée en quasi-totalité a la présence
de matiere organique azotée. Ainsi, les dépdts accumulent matiere organique et micro-organismes
et fournissent un environnement réducteur défavorable a la pénétration de désinfectants.

Ces résultats sont détaillés ci-apres sous forme d'article accepté pour publication dans la

revue Water Research (mai 1998).
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Abstract

The distribution of treated water of good quality can generate in many cases the formation of unwanted loose
deposilts in the reservoirs and pipework of distribution systems. The approach used in this study seeks o characterize
the organic component of deposits in a large distribution system, since organic matter is a key factor in controlling
the biostability of water and has not previously been described with relation (o these deposits.

Deposits were found to contain a variable, but minority fraction of organic matter: less than 11% as organic
carbon, 1.1% as nitrogen, or 28% as volatile solids, but the corresponding concentrations were much higher (g L-1
than those found in circulating water (ing L-1). The same ratio applies to bacterial counts. Proportions of Corganic
and N were linked through a linear relationship, which results in a consistent C/N ratio close to 7 irrespective of the
quantity of organic matter in the sediment. This low C/N value suggests that the in-situ biological activity has a
strong influence on the C and N fractions. This is confirmed by (i) the high heterotrophic plate counts (HPC) in the
deposits (up 10 5.8 108 CFU 14 d g'] of dry matter); (ii) the observation of a mature trophic chain in most samples
resulting in the presence of macro-organisms (Asellus, Gasteropodae), in some cases; and (iii) positive correlations
between the organic matter fractions (as Corganic and N) and the HPC. No relationship was found between the
organic characteristics of deposits and upstreamn/downsiream locations in the system. The deposits appear to contain
a reserve of organic matter capable of supporting the development of bacteria as well as bacterial predators, which is
likely to provide favourable conditions for the contamination of water carried by the distribution system. Chlorine
demand of loose deposits was high and would be predicted from nitrogen content, but inactivation of bacteria
associated with resuspended deposits appears unfeasible with current disinfection practices due (0 oxidant reduction

resulting from deposit resuspension.

Keyv-words

Drinking water; distribution system; organic matler; deposits: sediments: particulate matter; organic carbon:

C/N ratio; chlorine demand; bacteria
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Introduction

Distribution pipeworks are no longer considered inert systems suppling drinking water o
large areas, but as biological and chemical reactors that interact with the transported water. Thus,
water quality changes with time and space (Desjardins et al.,, 1991; Mathieu er al., 1995;
LeChevallier et al., 1996), and the observed microbial instability in these systems has been often
attributed to the consumption of dissolved organic matter by suspended and attached bacteria
(Mathieu et al., 1992; Servais et al., 1995; Van der Kooij, 1995; Block, 1998). In contrast, little is
known about the abundance and the role of particulate organic matter in distribution systems.

In distributed water, the number of suspended particles is usually quite low: for example,
Brazos and O’Connor (1990) counted between 293 and 1,116 particles larger than 3 pm per mL
which is in a range comparable with corresponding treated water concentrations (186 -1,229
particles per mL). The concentration of suspended particulate matter varies throughout the system,
and some authors (Goshko et al., 1983; Brazos and O’Connor, 1990; Cappelier er al., 1992)
reported an increase in turbidity with distance from the treatment plant, while others (Woodward et
al., 1995) measured a decrease in the number of particles coupled with changes in their size
distribution. Many of these suspended particles sediment and form loose deposits in parts of the
distribution system where hydraulic conditions are favourable (low flow at night, dead-ends,

reservoirs).

While the composition of suspended particles is seldom detailed due to their very low
concentration (e.g. 30 pg dry matter L 1), the composition of loose deposits has been determined
and shown varying proportions of iron and manganese oxides, sand, zinc flocs, algae siliceous
skeleton, detrital organic particles, and organic micropollutants (Ridgway and Olson, 1981;
LeChevallier et al., 1987; Sly et al., 1990; Lévi er al., 1992; De Rosa, 1993; Gauthier et al.,
1996). Quantitative data regarding particulate organic matter in drinking water systems is given
only by Sly er al., (1990) who found 23 % of volatile solids in deposits (after combustion at
550°C), and 21 to 32 % in suspended particles.

There are a number of origins for the formation or deposition of particulate matter in
distribution systems: incomplete removal of particles from raw water (Logdson and Rice, 1985;
Sabater, 1995), release of fine materials from treatment filters (Camper et al., 1986; Bucklin er al.,
1991; Stringfellow er al., 1993), precipitation of metal oxides (Sly er al., 1990) or calcium
carbonates (Mouchet et al., 1992), post-flocculation (Bourbigot et al., 1988; Brazos and
O’Connor, 1990), biological growth (Levy er al., 1984; Servais et al., 1995), or corrosion
(LeChevallier et al., 1993; Smith er al., 1997). External contamination in reservoirs or pipes, for
example fractures or replacement of pipes, can also lead to the introduction of particles into the
system. Nevertheless, such a large number of possible sources of particles, and the pipework
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complexity, prevent in most cases direct a identification of the origin of particles found in

distributed water.

Suspended particles generate at least two types of problem for distributed water quality:
firstly, they can carry bacteria fixed on their surface, which protect them from disinfection
(Ridgway and Olson, 1982; Camper et al., 1986; Herson er al., 1987), secondly, they contribute
to the formation of loose deposits in reservoirs and pipework, which are resuspended into the
water phase when a change occurs in the hydraulic properties of the system (direction, velocity,
water hammer, etc). Organic matter is suspected to greatly influence the activity of bacteria located
inside these loose deposits, even if it is not known to what extent these bacteria grow on dissolved
carbon diffusing from the water phase, or from accumulated material. After resuspension of
deposits, microbiological and chemical characteristics of water are not controlled (De Rosa, 1993),
and the resulting degradation of water quality is perceptible to the consumers (turbidity, colour),
and can generate complaints (Jones and Tuckwell, 1993).

To provide data on the distribution and nature of particulate organic matter in pipework
deposits, and with the ultimate goal of an improved understanding of parameters governing
biological stability in water distribution systems, the organic fraction of loose deposits from
reservoirs (n=13) and pipes (n=8) belonging to a large distribution system were characterized. by
measuring;

a) their content of organic carbon, total nitrogen, volatile solids and humic substances,

b) the resulting C/N ratio (which reflects the degree of “freshness” and the extent of
transformation of organic matter), and its changes over the residence time along the system,

¢) the presence of micro-/macro-organisms within different types of deposits, and the
corresponding density of heterotrophic bacteria with relation to the carbon and nitrogen
content,

d) the role of deposited organic matter in generation of chlorine demand was also evaluated.

One of the objectives was to contribute to the limited published information on: (i) the
organic composition of loose deposits that are susceptible to resuspension and able to affect
directly the quality of distributed water, (ii) the distribution of organic deposits accumulated in a
large system, (iii) the micro-and macro-organisms associated with these deposits. In this way,
accumulation/generation zones within the network can be identified and mechanisms to explain for
the origin of organic matter can be derived. Investigation on loose deposits can also help to reveal
the starting point for the establishment of trophic webs in distribution systems.
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Materials _and Methods

Distribution system

Loose deposit samples were obtained from the distribution system of the Communauté
Urbaine du Grand Nancy, which serves a population of 300,000 inhabitants. It was supplied with
raw water taken from the Moselle River and treated as follows: prechlorination, coagulation-
flocculation-settling, rapid sand filtration, ozonation, GAC filtration, chalk remineralization and
post-chlorination. Average characteristics of this treated water are presented in Table 1. This
distribution network is made of grey cast iron, cement-lined ductile iron, PVC and polyethylene

pipes and includes 30 covered reservoirs for gravity-pressurized distribution.

Table 1:  Average characteristics of treated water supplying the distribution system (October
1994 - August 1995).

PARAMETER UNIT n AVERAGE VALUE (S8.D.%)
Turbidity NTU 50 0.11 {0.03)
Temperature C 106 12.0 (5.8)
pH 97 8.15 (0.35)
Free chlorine mg Cl L-1 104 0.56 (0.19)
Total chlorine mg Cl L1 104 0.67 (0.20)
Resistivity €2.cm 50 4,028 (828)
Hardness meq.L-! 50 1.9 (0.5)
Nitrate mg L-! 50 5.2 (1.8)
Nitrite mg L-! 50 ND*
Ammonium mg L-! 50 ND*
KMnQy4 oxidability mg O; L-1 50 0.95 (0.24)
Alkalinity meq.L"! 50 0.9 (0.2)
Chloride mg L1 50 14.2 (3.3)
Sulfate mg L-! 50 50 (19)
HPC** CFU 3d mL-! 498 18 (35)

* ND = not detected; S.D. = standard deviation
** heterotrophic plate counts measured at the consumer's tap

The sediments from thirteen of these reservoirs (volume: 513 to 5,500 m3) were sampled
during the study period. Most of reservoirs were lined with cement mortar. Pipe deposits samples
(n=8) were obtained by flushing hydrants connected to PVC, cast iron or cement lined pipes, with
diameters ranging from 110 to 200 mm. Hydraulic residence times for each reservoir sampled,
computed from the average volumes and flow rates over one week, were between 1 to 48 hours.
The hydraulic residence times for mains linking different reservoirs were computed from their

dimensions and average flow rates, and were always less than 6 hours. The distances between
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sampled reservoirs and the treatment plant (in hours) were calculated by adding together the

average residence time in successive reservoirs with the residence times in the connecting mains.

Deposit sampling

Sediments at the bottom of drinking water reservoirs were sampled during the yearly
draining before cleaning. Depending on their thickness and the quantity of overlying water, they
were sampled by gently scraping or sucking the reservoir’s floor and transferring into sterile pots
(Polylabo, ref. 05186). One aliquot (2 mL) was used for bacterial counting, while most of the
sample was freeze-dried prior to chemical analysis (recovered quantity: 0.6-70 g according to the
reservoir). The concentration of dry material in fresh sediments was around 50-100 g L-1,
provided there was no dilution with overlying water during sampling. A fresh aliquot was also
examined and photographed under a phase-contrast microscope (Olympus BX 60, magnification
100 to 400x).

Loose deposits in pipes were sampled from hydrants flushed according to the following
procedure: the hydrant was equipped with a flowmeter and the pipe section between the hydrant
and the main was first purged. Then, a nylon net (mesh size: 1»()0 Um, to separate the larger
particles) was fixed on the outlet and the hydrant was flushed for 3 minutes at a 60 m3/h flow rate.
Filtered water was sampled in a 10 L glass bottle which was then returned to the laboratory and
placed at 4°C to sttle for five hours. Bacterial numbers were measured in the overlying water
(which was then discarded by siphonage) and in the settled fraction. The settled fraction (<100
pm) and the deposits >100 pm collected by rinsing the net were freeze-dried prior to further
chemical analysis. Filtered water was also sampled in a 500 mL brown-glass bottle (previously
treated at 550 °C) for analysis of chlorine residuals and chlorine demand of flushed water.
Depending on the sampling point, only 0.5 to 10 g of dry particles were obtained from the 100 um
net after the 3 m3 flushing, while the settled part of the filtrate provided only 0.1 to 1.1 g of freeze-
dried material. Thus, the quantity of material available for chemical or biological analyses varied
considerably depending on the location of the sampling point. Consequently, organic carbon was
not evaluated on the settled fraction <100 um for half the hydrant samples due to the low quantity
of freeze-dried material obtained.

Volatile solids

An aliquot of freeze-dried material was placed in a preweighed precombusted pot, weighed
and dried at 105°C to determine the residual humidity after freeze-drying. The pot was then
combusted at 550°C for 3 hours and placed at 105°C, and weighed again. The mass difference after
the combustion was attributed to volatile solids (VS) expressed as % of the 105°C-dried material.

Carbon and Nitrogen concentrations
Total nitrogen concentration of the freeze-dried deposits was measured with an elementary

analyser Carlo-Erba EA 1108: a weighed aliquot was combusted at 1080°C with ultrapure oxygen,
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and the N concentration was determined by gas chromatography. For the measurement of organic
carbon, an aliquot was weighed and acidified with hydrochloric acid at 40°C until no effervescence
was observed (removal of the carbonates). The organic carbon in the dried sample was then
measured by differential conductimetry after combustion at 940°C in an oxygen flux. Results were

expressed as percent of C or N in the freeze-dried material.

The organic carbon/nitrogen ratio was used to qualify organic matter. When high, this ratio
indicates a detrital nature of organic compounds, while low values are related to fresh material
associated to still active biological processes (Duchaufour, 1995). For example, C/N ratio of
planktonic bacteria from a natural environment is within the range of 3.8-8.6 (Nagata, 1986),
while for humic substances of lake sediments and surface waters, it ranges are respectively 10-16
and 16-100 (Steelink, 1985).

Organic compounds characterization

For infrared spectrophotometry, 1 mg of freeze-dried deposit was dried under a phosphoric
atmosphere (P2035), and pelleted at 10 tons pressure with 200 mg of KBr. Transmission spectra
obtained from a Beckman IR 4250 infrared spectrophotometer were used to qualify the organic

matter of the sample.

For a simple evaluation of humic/fulvic fractions, an aliquot of the freeze-dried sample was
weighed and decarbonated with hydrochloric acid. Humic substances were extracted in an alkaline
mixture of sodium pyrophosphate (1%) and sodium hydroxide (0.1 N). The humic/fulvic acids
separation was achieved by acidifying this extract at pH 2. Flocculated humic acids were then re-
dissolved in sodium hydroxide 0.1 N. Due to the limited quantity of dry materials sampled {rom

reservoirs and pipes, this analytical procedure was mostly qualitative.

Bacterial counts

Deposit samples were diluted 10 fold in sterile salted water (9 g NaCl L-1), and dispersed
with an ultrasonic probe (B-Braun, Labsonic U, 15 s, 20 W, 19 mm probe). Dispersed samples
(and their dilutions) were incorporated into glucose-free agar (AFNOR NF T 90-402).
Heterotrophic plate counts (HPC) were obtained after 3 and 14 days of incubation at 22°C, and
expressed as colony forming units (CFU) g-! of dried matter, or as CFU mL-1,

Chlorine demand

Free chlorine was measured using the DPD colorimetric method (Standard Methods, 1992),
and the intensity of colour was read with a Hitachi U-2000 spectrophotometer. Results were
expressed as mg Clp L-1L.

The chlorine demand of reservoir sediments was determined using 20 mg of freeze-dried
deposit diluted in 500 mL of Evian water, in a 500 mL chlorine demand-free brown-glass flask.
The suspension was spiked with 2 mg ClI2 L-1 of sodium hypochlorite (from a titrated bleach
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solution), and placed on a mixing table (120 rpm, 20°C) to limit sedimentation of particles during
the 72 hours of chlorine-decay kinetic monitoring. The chlorine demand of freshly sampled water
from hydrant flushing was measured without dilution. The suspended matter concentration thus
differed for the two types of sample, but this allows to evaluate the real chlorine demand during
abnormal flow: the water, which had been filtered through the 100 pm net at the hydrant, was
spiked with 2 mg Clp L-1, and placed on a mixing table (120 rpm, 20°C) to limit the sedimentation
of particles during the 24 hours chlorine-decay kinetic monitoring.

For these two types of chlorine demand, reference flasks containing only Evian water spiked
with chlorine were used to evaluate the amount of chlorine decay due to the dilution water demand,
to volatilization and to the dissociation of free chlorine molecules.

The chlorine-decay }'cinetics were fitted with a first order equation:

C=Cpekt

with C: chlorine concentration at time t (mg Clp L-1); Cy: initial chlorine concentration (mg

Clp L-1); k: chlorine decay kinetic constant (hour-1); r: time from the chlorine injection (hour).

Results

Loose deposit sampling was performed in reservoirs and pipes of a large distribution
system. Water from this system fully satisfies the European Community requirements for drinking
water quality (Table 1). Nevertheless, accumulated sediments were found in all reservoirs,
covering a very variable fraction of the floor (from a tew percent and 100%), with a thickness
never exceeding 2-3 mm. This cover represents from a few grams to several kilograms
accumulated during one year of operation of each reservoir, following the previous cleaning.
There was no evidence for any relationship between the amount of accumulated deposits and
reservoir size, reservoir hydraulic residence time or distance from the treatment plant. Particle
concentrations in hydrant flushing water ranged from 0.2 t0 3.5 mg L-1 (>100 pm fraction) and
from 10to 110 mg L-1 (<100 pum fraction).

Organic fraction characterization

The organic carbon and total nitrogen content of the different samples (reservoir sediments
and pipe deposits) are presented in Fig. 1. For all samples but one, the organic carbon and total
nitrogen concentrations were linked with a significant linear relationship, which indicates a
relatively constant proportion of Corganic and Nigial irrespective of the concentration of organic
matter in the deposits. For reservoir deposits, the organic carbon and nitrogen contents ranged
respectively from 2.0 to 11 % and from 0.17 to 1.1 % of the mass of the freeze-dried sample
(n=13). Proportions of organic carbon or nitrogen in deposits were not higher in reservoirs closer
to the treatment plant outlet nor in remote reservoirs, thus excluding any correlation with the

residence time in the distribution system.
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For samples from hydrant flushing, the carbon content was determined from both coarse
(>100 um) and fine fractions (<100 pm). The Cyrganic and N concentrations obtained for these
different fractions were comparable to those from the reservoirs irrespective of the size of the
fraction studied (<100 pm or >100 um) (Fig. 1). For these pipe deposits, computation of the C/N
ratio resulted in quite low values for the fine settleable fraction <100 pm (between 4.7 and 6.8;
n=4), while the range was wider for the coarse (>100 um) fraction retained by the net (between
4.6 and 11.2; n=8).

This ratio Corganic/Niotal, i$ indicative of the stage to which organic matter has evolved
microbiologically. It was found relatively constant for most reservoir samples and within the range
5.5-8.5 (average: 7.0 £1.0 ; n=11). These low values reflect the high biological imprint on organic
matter. Only two reservoir sediments had C/N ratios above 10, which indicates a higher level of
detrital organic matter. When the C/N ratio is plotted as a function of the distance from the
treatment plant expressed in hours (Fig. 2), no trend were observed reflecting no change of the
C/N ratio from upstream to downstream locations in the system: organic matter in deposits does
not seem "fresher” close to the plant than in remote locations which indicates that renewal of the
organic matter pool from flowing water was probably high enough to prevent significant
humification of sediments in most parts of the distribution system.
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Figure 2. C/N ratio of reservoir sediments as a function of the hydraulic residence time of water

in the system

The volatile solids (VS) measurement is often used as an overall evaluation of the quantity of
organic matter (Sly et al., 1990) as proposed in the Standard Methods (1992), while it is also
stated that organic carbon represents aproximately half of the organic matter (Duchaufour, 1995).
Here, VS were in the range 5.9-28 % (n=13) for reservoir sediments and in the range 11-20 %
(n=7) for the coarse fraction (>100 um) of the pipe deposits (data not shown). Volatile solids were
linearly correlated with the organic carbon fraction (VS (%) = 3.2 C(%) + 4.5; R2= 0.81; n=20;
p>99.9). The linear relationship between organic carbon and volatile solids observed has a slope
value of 3.2, while the expected value would be around 2 if volatile solids were mostly organic
matter. The assumption that volatile solids mostly represent organic matter can then be questioned.
The apparent overestimation of the organic matter fraction using the 550°C combustion technique
may partly result {from the volatilization of other compounds (especially immobilized water in
hydrated mineral precipitates) between 105 and 550°C.

Different types of organic matter were observed in the infrared absorption spectra from eight
of the reservoir sediments. Spectra were not fully resolved due to overlapping with absorption
bands resulting from the high mineral content of the deposits. Nevertheless, differences in
aliphaticity of the tested samples could be seen clearly: the spectrum of one reservoir sediment
(Fig. 3 - lower spectrum) showed two aliphatic bands at 2,920 and 2,880 nm, which are typical
from radicals CH3 and CH3CHp; these absorption bands were hardly detected in samples {rom
three other reservoirs (e.g.: middle spectrum), and undetected for four other reservoir samples
(e.g.: upper spectrum).

The evaluation of humic substances concentrations in reservoir sediments also revealed
significant differences, even if not systematically performed due to limited quantity of sampled
material. Only two out of the four analysed samples contained humic substances: humic acids
represented 13% of both samples, while fulvic acids represented 9 and 6% respectively. Since the

organic carbon fraction lost during the decarbonatation step (respectively 19 and 8%) is usually
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associated with the fulvic fraction, the resulting fulvic/humic ratio was about 2 for the first sample
and 1 for the second, indicating that the organic matter was mainly fulvic in the first sediment, and
mainly humic in the second. The later sediment also had the highest C/N ratio and high aliphaticity.
This shows that a whole range of organic sediments can be found inside a distribution system
supplied with one type of water. However it was not possible to explain these variations as a

function of the distance from the treatment plant.
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Figure 3 : IR absorption spectra of three reservoir deposits showing differences in the aliphatic

bands (spectrum baselines were shifted to facilitate comparison)
Biological features

Macro- and microscopic observations were used to detect which organisms colonize the
deposits of pipes and reservoirs. Bacterial numbers were determined by counting the culturable

bacteria (heterotrophic plate counts - HPC) on deposit samples.

Only two out of the thirteen sampled reservoirs sediments contained organisms (3-10 mm)
easily visible by the naked eves and these were identified as the crustacean Asellus, and
gastropods. These animals were associated with channels (width: 2-5 mm) visible at the surface of
the reservoir sediment before sampling. Some copepods (about 1 mm) were also observed in these
sediments (Fig. 4a). Microscopic observation of the samples revealed in most cases a high
diversity of the fauna. Nematodes, rotifers, ciliated.and flagellated protozoa were found almost
universally (Fig. 4b and 4c), and diatoms (Fig. 4d) were found mainly upstream in the
distribution system. Invertebrates were also found in most of the deposits obtained by hydrant
flushing: 6 out of § samples contained macroscopic crustaceans (often damaged by the sampling
procedure), and sometimes gastropods (Fig. 4e). Microscopic examination of flushed samples
confirmed the presence of this kind of detrital biological matter, and the existence of a trophic chain

associated to pipe deposits including also nematodes and protozoa.
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Figure 4 : Biomass from reservoir and pipe deposits : (a) Copepod; (b) Rotifer;
(c) Nematod; (d) diatom; (e) Asellus and Gasteropodae
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Bacteria counts in reservoir sediments were in a relatively narrow range, and were similar
throughout the distribution system (Fig. 5): all but one reservoir sediments (containing only 2.2
107 CFU 14 days g-1, a high proportion of sand and having the lowest organic carbon content)
contained on average of 2.7 + 1.3 108 CFU 14 days g-1 (n=11). Only 4% of the bacteria growing
on the agar plates could be counted after 3 days of incubation. Such high bacterial densities were
also found in the fine settleable fraction <100 pum of the pipe deposits, but for two out of eight of
these samples, the HPC's were about 50 times lower (2 and 4 106 CFU 14 days g-1) which
corresponded with the lowest organic carbon fraction (Gauthier et al.,1996). Such a relationship
between organic matter and bacterial densities is presented in Fig. 6: with the assumption of a
linear interpolation, a 1% increase in the organic carbon fraction corresponds to-1.2 108 additional
bacteria (CFU 14 days) per g of sediment, and also to an increase of 0.12% of the nitrogen

fraction.
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Figure 5 :  Cultivable bacteria in reservoir sediments as a function of the distance from the

treatment plant.

Based on these results, one of the questions is how the bacterial biomass influences the
organic content of the deposits ? This was addressed using the bacterial elementary formulation of
McCarty (1969): assuming that one bacterium is 0.1 10-12 g of organic C, and that only 1% of the
total number of bacteria were counted with the agar culture technique, it follows that bacterial
biomass could represent 1.1 to 12% of the organic carbon measured in reservoir sediments.
Moreover, biomass deposits were not limited to the presence of bacteria as discussed above, and a
complex trophic chain was established in deposits including protozoa and nematodes, and, in some
cases, macroscopic organisms. This suggests that the biomass represents a high fraction of the
organic matter found in the deposits, and correlates well with the low C/N measured in most

samples.

Bacterial counts in water sampled from hydrant flushing were also measured in the
supernatant after 5 hours settling. They ranged from 0 t0 4,900 CFU 3 days mL-1 (average: 870

Chapitre 1l : Caractérisation des particules en suspension et déposées dans les réseaux de distribution 62



CFU; n=8). In 5 cases out of 8, HPC's exceed the European Community's recommended value of
100 CFU 3d mL-1, which demonstrates that resuspended pipe deposits may result in microbial

contamination of water.
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Figure 6  Relationships between bacterial counts and organic matter composition in the different
deposits (linear fittings: HPC = 1.2 108 Corganic - 2.6 108; R2=0.45; p > 99%; HPC =
9.7 108 Nitrogen - 3.8 108; R2=0.46; p > 99.9%).

Chlorine demand of loose deposits

Different types of deposits were tested to evaluate their potential for chlorine consumption in
the case of a resuspension. It is also indicative of how reductive deposits can be, and of the extent
to which bacteria accumulated in deposits are protected from a water-borne oxidant. The chlorine
decay curves fitted well with a first order model (R2>0.94). Such models were then used to
interpolate the concentration curves, enabling comparison of decay values of all samples at the

times when concentrations were not measured.

Chlorine demand from reservoir sediments over 72 hours of contact time is presented in
Fig. 7 as a function of organic carbon and nitrogen concentrations. Even when tests were
performed with the same quantity of sediment (20 mg) and chlorine (2 mg ClI2 L~ 1), the 72 hours-
chlorine demand varied over a wide range from 21 to 91 mg Cl g-1. This corresponds to a first
order kinetic constant varying from 0.08 to 0.82 day-! under the test conditions. These different

values correlated well with nitrogen concentration of the sediment (Fig. 7), showing that organic
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matter was mainly responsible for chlorine consumption, and that nitrogen compounds were the
main reducing entities of the tested sediments (nitrogen content variations explain 89% of the
chlorine demand variations). Chlorine demand was proportional to the quantity of nitrogen in the
resuspended sediment, with an average 72 hours-demand of 10.3 + 1.5 (n=12) mg Clp per mg of
N. This result also shows that the mineral fraction of the deposits had little influence on their
reductive capacity, even if mineral compounds constitute the major fraction of the deposits.
Chlorine demand results were also examined as a function of the reservoir location within the
system, but did not reveal any peculiar trend: sediments exposed to chlorinated water (close to the
treatment plant outlet) did not have a lower reductive capacity than those located further into the
system, probably because both types of sediments were able to accumulate comparable quantities

of nitrogen compounds.
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Figure 7:  Relationships between the organic carbon and nitrogen concentration and the 72 h -
chlorine demand for resuspended sediments (linear fittings: AC12 = 11.2 Corganic +
7.5; R2=0.63; n=12; p > 99%; ACI2 = 90.9 Nitrogen + 5.4; R2=0.89; n=12; p >
99.9%).

The chlorine decay kinetic constants for the water sampled from hydrant flushing were
measured independently of the amount of suspended matter present. Thus, they were directly
representative of the chlorine decay in pipes as and when the deposits were resuspended at the
different sampling points. The k values were in the range of 0.52-2.2 day‘1 which corresponds to
a chlorine decay of 40 to 89 % within 24 hours for an initial dose of 2 mg L-1 Cly. Therefore, it is

unlikely that any chlorine residual will remain in drinking water following a resuspension event.

Discussion

The distribution of treated surface water of high quality can lead to the formation of
unwanted loose deposits in reservoirs and pipes of distribution systems. It is important to evaluate
to what extent the organic matter accumulates since it can play a major role in the biostability of
treated water during distribution. By analogy with freshwater and marine systems, accumulation of
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organic and biological matter in distribution system loose deposits can take place through (a)
sedimentation of particulate matter (DePinto et al., 1993; Roden and Tuttle, 1996), (b) diffusion
processes (Drury et al., 1993; Hendricks, 1996; Findlay and Sobczack, 1996), or even (c) capture
of planktonic prey by benthic organisms (LaBarbera, 1984; Schlacher and Wooldridge, 1996).
Benthic biological activity can also result in the accumulation of biogenic organic matter in
deposits, following biomass production (Lyche et al., 1996) and exopolymers and detrital material
excretion (Underwood et al., 1995). Some decay of organic matter in deposits can be attributed to
its mineralization, but also to losses by diffusion or resuspension processes (DePinto et al., 1993;
Valsaraj et al., 1993). Unfortunately, the relative importance of all these processes under drinking
water distribution system conditions has not been evaluated, since even the quantity of suspended
particulate organic matter (and deposits transfer rates) has not yet been studied under these

conditions.

Data regarding organic content in the distribution system loose deposits are scarce in
literature and the results of our study, expressed as volatile solids (range 5.9-28% of the dried
material) can only be compared with those obtained by Sly et al. (1990) who measured 7.4% of
volatile solids (VS) at 550°C in the sediments of a treated water reservoir, and 23.5% of VS in a
pipe deposit composed mainly from manganese oxides. Ridgway and Olson (1981) suggested that
the organic fraction of suspended particles can be higher than 20%. Even if differences in organic
content are a function of each distribution system, it appears that deposits found in pipe systems

are mainly composed of various types of minerals (Gauthier et al., 1996; Smith et al., 1997).

Organic carbon and nitrogen content in loose deposits vary a lot from one sampling point to
another (by a factor from 1 to 6); this can be partially explained because these concentrations are
expressed as percentages. The deposition rate of minerals appears to directly affect the organic
content of the deposits. For example, in reservoir sediments where iron or sand content is high
(Gauthier et al., 1996), the organic matter expressed as a % appears lower. Only a quantitative
approach expressing the concentration per unit area or per unit volume will enable comparison of
organic carbon and total nitrogen accumulation rates from different locations of distribution
systems. The use of the atomic C/N ratio does not require such quantitative measurements and
allows the type of organic matter in soils, sediments and waters to be qualified (Steelink, 1985;
Duchaufour, 1995). C/N values found in distribution system deposits were closer to those
observed for several biomass types (bacteria, algae, fungi) rather than to those of plants, humic
materials or soils, indicating a relatively “fresh” organic matter, strongly influenced by biological
activity (Hakanson, 1995; Rostad et al, 1997). This kind of signature was found in nearly all
sampled reservoirs and pipes, independent of their distance from the treatment plant. A more
detailed analysis of the organic compounds (IR spectrophotometry, humic substances extractions)
indicates differences in composition of the organic fraction of deposits (aliphaticity, humic/fulvic
acids) and demonstrates that the organic nature of deposits was not uniform even inside a

distribution system supplied with only one type of treated water.
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Organic matter as well as bacterial biomass were much more concentrated (200 to 2,000
times higher) in loose deposits of reservoirs than in the circulating water after a conversion from
mass to volumic concentration was performed. It appears that deposits constitute a reserve of
organic matter within the distribution system, that may be available for the growth of heterotrophic

bacteria.

It is interesting to note that bacterial densities found in pipe deposits (average 8.4 107 CFU
14 d g-1) were exactly of the same order of magnitude as those found by De Rosa (1993) in UK
distribution systems, while water origins and characteristics widely differ. Similar bacterial
densities were also found by Stringfellow et al. (1993) on fines from a GAC filter (about 4 108
CFU g-1), while only 5 106 CFU g-1 were recovered from colonized sand particles. Loose
deposits from pipes and reservoirs may therefore be comparable with GAC particles for bacterial

colonization.

Relationships between bacterial densities and protozoa have already been reported in
drinking water (Servais et al., 1995) and on pipe surfaces of an experimental distribution system
(Pedersen, 1990). Thus it is not surprising that high bacterial numbers in loose deposits lead to the
development of many predators as observed in this study (some of them may also originate from
the treatment plant (Léger and Boudouresque, 1992; Schreiber er al., 1997)). Presence of such
organisms has been reported in drinking water reservoirs (Léger and Boudouresque, 1992;
Amblard er al., 1996) and in pipes of distribution systems (Block er al., 1997; Van Lieverloo et
al., 1994; Aulicino et al., 1996; Sibille er al., 1998), but a detailed description of the
corresponding ecosystems is still lacking. In freshwater ecosystems, high numbers of micro-
organisms are usually associated with low flow regions (Robertson et al., 1995). Deposits
sampled in this study were also located in low flow areas of pipes or reservoirs, and they can
provide refuges for animals to escape being flushed by the drinking water flow. The motile
capacity of many of these animals and their frequent presence in our observations confirms that

deposits play a major role in contamination of water by such organisms.

The control of benthic biological populations using a water-borne biocide seems difficult to
achieve due to the high reducing capacity of the deposits: diluted to 40 mg L-1, i.e. 1250 fold from
their original concentration, reservoir sediments still generate a 0.14 to 1.1 mg CI2 L-1 decay
within 24 hours. Therefore, it is probable that residual chlorine from the water of distribution
system is readily reduced at the surface of the deposits and provide a limited disinfectant efficiency
against microrganisms from the deposits. DeBeer et al. (1994) who .measured chlorine
concentration gradient at the surface of a biofilm, and Parent er al. (1996) who measured chlorine
decay in a pipe section colonized with a biofilm, reported that the disinfectant is rapidly consumed
at the material-water interface, and thus is inefficient against attached biomass. It is reasonable to

assume that deposits exert a higher oxidant demand than a biofilm and thus provide the
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microorganisms with a protection zone against dissolved oxidants. Measurement of chlorine
demand of the deposits as performed in the present work is new and provides complementary data
for the challenge of modelling disinfectant decay in pipe systems (Biswas et al., 1993; Parent et
al., 1996).

The chlorine demand of resuspended loose deposits is controlled by organic matter, similar
to the chlorine demand of treated water (Jadas-Hécart et al., 1992, Dossier-Berne er al., 1997),
even if organic matter is present in much smaller quantities than mineral matter. However, contrary
to Martin-Mousset et al. (1997) who found a chlorine demand proportional to the dissolved
organic carbon content of surface waters, a better correlation was obtained for loose deposits with
the nitrogen fraction. This indicates that nitrogen compounds accumulate in sediments where they
are not exposed to oxidants, contrary to the water phase where they are easily oxidized during

treatment (Scully et al., 1996).

When deposit resuspension occurs due to hydraulic disturbance, the efficiency of the
disinfectant residual in the water phase is very limited: chlorine demand of resuspended deposits is
high (from 0.8 to 1.8 mg Cl2 L-1 within 24 hours) and far higher than the residuals usually found
in pipework. This results in a microbial contamination of circulating water which can be detected
even after a 5 hours settling period, as measured in these studies. In other networks, coliforms
were often associated with loose deposits resuspension (Oliver and Harbour, 1995). Moreover,
flushing experiments reveal the existence of a well developed trophic web in the pipework
deposits, while normal analytical procedures fail to detect such organisms. Microbial pollution of
water resulting from deposits resuspension is difficult to control due to the inefficiency od
disinfectants, and can be carried over long distances depending on flows in the pipes (De Rosa,
1993). The ability of the consumer to detect such a water quality problem is low since turbidity

quickly decreases after settlement of the largest particles.

Conclusions

Unwanted loose deposits are often found in reservoirs and pipes of drinking water
distribution systems. Such deposits were collected from a large distribution system where the
water fully complies with current regulations. The amount of deposits was determined and the
organic fraction characterized. Variable (but always minority) fractions of organic matter were
associated with mineral deposits. None of the measured parameters (C, N, C/N, HPC) showed a
correlation with the distance from the treatment plant. Organic matter contained significant fractions
of nitrogen indicating the presence of fresh biogenic material in most samples. Microbiological
analyses confirmed that bacterial biomass may represent 1 to 12% of the organic matter
accumulated in the deposits. Organic matter supports bacterial growth, 1% of organic carbon
corresponding to 1.2 108 CFU in the case of the studied deposits. A more detailed qualitative
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approach showed that different types of deposited organic matter were present in this system
despite being supplied by a single water source. Quantification of the chlorine demand of the
deposits revealed a linear dependency with the nitrogen fraction, providing important information
for the modelling of chlorine stability in pipework.

The role of organic matter appears crucial for growth of microorganisms in loose deposits
for at least two reasons: it enables survival and growth of micro- and macro-organisms inside
loose deposits; organic deposits also provide a favourable ecological niche through the high
surface/volume ratio and reduction of residual disinfectants. Understanding the dynamics of
biomass and organic matter at the deposit-water interface is then a key-point to explain and for the
control of bacterial and invertebrate contamination of drinking water systems. In particular, the
relative importance of dissolved organic matter versus particulate organic matter on the biomass
growth in the deposits can determine the choice of treatment to limit this type of contamination

inside distribution systems.
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II.4 How good are distribution systems for the transport of particulate

matter ?

Dans cette section sont en particulier caractérisées les particules en suspension dans l'eau
traitée et dans l'eau distribuée du réseau de Nancy. La méthode de récupération mise au point est
basée sur la séparation des particules par filtration. Les analyses gravimétriques et de la
composition élémentaire sont réalisées directement sur les filtres sans remise en suspension. Une
telle méthode permet de récupérer quelques mg de particules a partir d'une centaine de litres filtrés.
L'examen au microscopique révele la présence de nombreux organismes dans l'eau traitée et
distribuée, et une grande diversité de forme de particules. Les analyses chimiques mettent en
évidence la grande quantité de maticre organique associée aux particules en suspension,
contrairement aux dépots du méme réseau de distribution, et une différence de composition des
particules résultant de leur transit dans le réseau, méme si les concentrations massiques restent du
méme ordre de grandeur. Une tentative de bilan massique montre que le transport d'eau potable en
réseau de distribution induit une production de mati¢re particulaire a partir de la matiére dissoute et
des parois du réseau. Cette production est traduite par une accumulation de dépdts dans les
ouvrages de distribution, mais ne provoque pas d'augmentation spectaculaire de la concentration
particulaire de 'eau distribuée par rapport 4 l'eau traitée, tout du moins en dehors des phénomenes

de remise en suspension.

Ces résultats sont détaillés ci-apres dans le texte d'une communication a la "Water Quality
Technological Conference" de I'American Water Works Association (Denver, Co, USA, Nov.

1997) qui constitue le corps de cette section.
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Introduction

Drinking water systems are supposed to transport only dissolved matter: nobody likes to find
a few visible particles in his glass, or drink turbid water. Nevertheless, besides these organoleptic
aspects, water contains invisible particles, transparent or smaller than 50 m which can reveal a
deterioration of the water quality. One aspect of the microbial contamination of drinking water by
particles is the transport of attached bacteria: a few authors detected bacteria fixed on the surface of
particles suspended in drinking water [1], and such micro-organisms are supposed to be less
affected by the disinfectant residuals usually present in treated and distributed water [2]. For
example, GAC-particles attached bacteria could break through the disinfection barriers at the outlet
of treatment plants [3,4].

The presence of particulate matter in distribution systems is detected from the coloration and
clogging of point-of-use filters, and from the accumulation of loose deposits in drinking water
reservoirs and pipe systems [5]. Loose deposits are also responsible for severe drinking water
quality problems when they are resuspended: the bacterial concentration in water may then attain
values much higher than acceptable standards, and this is reinforced by the reductive capacity of
loose deposits which rapidly decreases the disinfectant concentration of water [6]. Moreover,
deposited particles are also suspected to accumulate organic molecules (pesticides, polycyclic
aromatic hydrocarbons), especially the ones with a low solubility [S]. The capability of particles to
transport microbial or organic contaminants highlights the importance of controlling the nature and
quantity of suspended particles.

Particles in the distribution systems may have several origins, and many hypotheses try to
explain the nature and quantity of suspended particles or deposits found in pipework. First of all,
treated water produced from surface water contains particles since the efficiency of
coagulation/flocculation/filtration processes is never 100%, especially for particle sizes around 1
wm [7]. Moreover, filter materials (sand, GAC, anthracite) include fines which can be released in
the treated water during the treatment [8]. In the pipework, dissolved material can be flocculated or
precipitated following changes in environmental conditions. Water dissolved organic matter also
results in particle production through the trophic web activity [9]. Contributions of the distribution
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systems components should not be forgotien: corrosion of metal surfaces [10] or erosion of
cement-lined pipes also results in the accumulation of loose deposits in the pipework. Transport
processes within the system - including exchanges between deposits and the water phase - are
dynamic processes not adequately described in the literature, since accumulation is a very slow
process dealing with very small quantities, and since resuspension is a very local (in time and
space) event.

The question here is to try to identify these processes affecting the nature and quantity of
particles in drinking water, i.e. to find which particles are transported in which part of a
distribution system. The interrogation is even more relevant at present when many utilities are
starting to count the number of particles in treated waler in order to monitor treatment efficiency:
what do they represent compared to what is produced/resuspended in the pipework ?

To address this question, the drinking water system of Nancy Metropolitan Area (France)
was investigated for characterising the quantity and nature of particulate matter both in treated and
distributed water. Particles were concentrated by filtration of tens to hundreds of litres on a2 5 um
membrane or glass fibre filters to obtain a few milligrams of dry matter, followed by detailed
elemental analysis. The particulate concentration and the corresponding organic and mineral
fractions can then be compared throughout the system and differences attributed to distribution
system effects. Moreover, these values are also compared with standard values and with the
composition found for loose deposits in a previous study of this network using the same analytical
techniques [11].

Material and methods
Distribution system

The distribution system of Nancy Urban Community serves a population of 300,000
inhabitants. It is supplied with water from the Moselle river treated by: prechlorination, aluminium
sulphate coagulation-flocculation-settling, rapid sand filtration, ozonation, GAC filtration, chalk
remineralisation and post-chlorination. The distribution system pipes are made of grey cast iron,
cement-lined ductile iron, PVC and polyethylene. The system includes 30 covered reservoirs for
gravity-fed distribution; they are cleaned annually.

Distribution system sampling points for this study were selected to cover a wide range of
distances from the treatment plant and to concentrate on the area where loose deposits had also
previously been sampled (Fig. 1). Special care was taken to minimise the distance between the
distribution mains and the sampling points, to reduce the specific impact of the private pipe system
on results. In any case distance from the main to the sampling point was smaller than 10 m.

Suspended particles sampling

Suspended particles were sampled and concentrated on 47 mm filters using a 3-lines
filtration system (Fig. 2). Each line consisted of a cascade-two filters-assemblage, the first filter
being the one retaining the "particulate matter" from the water while the second one is a reference
filter, exposed exactly to the same conditions (preparation, type and quantity of water, analysis).
This prevents problems such as confusion between particulate and adsorbed material when
analysing the filter, since the value of the reference filter is systematically deduced from the value
of the exposed filter.

The nature of filters is determined by their filtration capacity and the type of analysis to be
performed afterwards:

(a) Organic matter analysis requires filters free from organic matters so as to avoid
interference with the low quantities to be measured. Two 550°C-precombusted glass-fibre filter
pairs (Millipore, ref. AP40) were used in parallel for this study, one for the gravimetric analysis
(105°C dry matter, 550°C volatile fraction), and the other for elemental analysis (carbon and
nitrogen fractions);
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Figure 1:  Location of the reservoirs and the suspended particles sampling points
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Figure 2:  Principle of the particle sampling system

Chapitre Il : Caractérisation des particules en suspension et déposées dans les réseaux de distribution

74



(b) Metals analysis requires non-metallic acid-soluble filters allowing an easy recovering of
the sample after mineralisation (a non-soluble filter would prevent the determination of insoluble
material by gravimetry in such low-concentration conditions). 5 pm cellulose-acetate filters
(Millipore, ref. SMWP) were selected for this purpose. They were preweighed after drying at
37°C.

A fourth line of filtration (not represented on Fig. 2) consisted only of one 5 pm cellulose-
acetate filter which was used for visual examination of the retained particles.

Before each filtration experiment, the system (without filters) was thoroughly washed, and
rinsed with the tap water to be studied, for a period of 15 minutes. The filters were then placed into
the Swinnex filters holders (Millipore, ref. SX00). During the filtration process, the pressure
upstream to the filters varied from 0 to 1.5 bars depending on to the clogging of the filters, while
maximum flow rates were limited to 2 litres per minute. The total volume filtered for each line was
deduced from integration of the filtered flowrate measured at regular time interval.

After filtration, water in the filter holders was eliminated, and filters were transferred into
clean glass crucible and dried according to the type of analysis to be performed.
Suspended and volatile solids analysis _

Filters (n® 2 and 2' on Fig. 2) were weighed after successive drying at 37°C and 105°C for
48 hours each. They were then combusted in a muffle furnace at 550°C for 3 hours and weighed
again. The loss of mass due to the combustion was attributed to the volatile solids.

Reference filter mass values were subtracted from the ones of the exposed filter and the
suspended and volatile solids concentrations were expressed as pg.L-! after division by the filtered
volumes. The accuracy is estimated to be around 10% for 37°C- and 105°C-suspended solids, and
20% for volatile solids due to the small mass collected on filters (1 to 8 mg).

Carbon and Nitrogen concentrations analysis

Filters (n° 1 and 1' on Fig. 2) were weighed after drying at 37°C. Filters were then cut in
four to six parts, approximately equal. The total carbon and nitrogen contents of each of these parts
were measured with an element analyser (Carlo-Erba EA 1108): they were burned at 1080°C in a
stream of ultra-pure oxygen; corresponding C and N masses were then measured by gas
chromatography. Particulate C and N concentration in water were then computed as pgC (or N)
per litre by adding the measured mass of each part, subtracting the reference filter values and
dividing by the filtered volume.

Mineral elements analysis

Filters (n® 3 and 3' on Fig. 2) were weighed after drying at 37°C. They were then placed in a
Teflon pot containing 1.5 mL HNOj and 1.5 mL HyO, and 1 mL ultra-pure water, and digested in
a microwave oven (Milestone 1200 Mega). The sample was then filtered through a preweighed
glass-fibres filter (Whatman GF/C). Insoluble material was determined by weighing the 105°C
dried residue of the filter. The filtrate was analysed for Al, Mn, Cu, Zn, Ba, Pb by inductively-
coupled plasma+mass spectrometry (ICP-MS, Fisons PQ2%1), for Fe by graphite-furnace atomic
absorption spectrometry (GF-AAS, Varian Zeeman SpectrAA 400), and for Ca, Na and K by
flame photometry (Eppendorf Elex 6361). Results are expressed as pg per litre or as percentages
of the dry weight at 105°C (the 37°C-dry weight was corrected by a factor 0.93 to cope with the
weight loss between 37°C and 105°C. This 0.93 value was obtained from 37°C/105°C suspended
solids measurement mentioned above).

Visual examination

Filters were kept humid after sampling. Macroscopic characteristics (objects, colour) were
noted and the particles retained on filters were then described and photographed with a microscope
(Olympus BX 60, magnification 100 to 1000x). For a few samples, DAPI staining of the filter
was performed, which allowed a better visualisation of animals and particle-attached bacteria with
UV light. This fluorescent dye visualisation technique is derived from those described in [12] and
[13].
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Water analysis

Traditional water analyses techniques were used [14,15]: turbidity was measured using a
Hach laboratory turbidimeter; free and total chlorine were measured using the DPD colorimetric
method and a portable colorimeter (CIFEC Lovibond). TOC (Total Organic Carbon) content of
water was obtained with a Dohrmann DC80 TOC meter, after preliminary acidification of samples
(0.5% HNO3). For measuring the bacterial concentration of water, 1 ml of pure or diluted sample
was incorporated into agar without glucose (AFNOR NF T 90-402). The plates were incubated at
22°C, and the colony forming units (CFU) were counted after 3 and 14 days and expressed as

CFU 3-or 14-days.mL-1.

Results

Particle collection and examination

Sampling of suspended particles in drinking water was performed over a 5 months period: 5
samplings were performed at the treatment plant, and six at distribution points. Characteristics of
water at the sampling points are presented in Table 1. Treated water and distributed water have
very similar overall characteristics (temperature, pH, TOC, turbidity). Differences are noted mainly

for the free chlorine residual which is always greater than 0.3 mg Cl,.L-! for treated water and
lower than 0.03 mg Cl,.L-! for all distribution points except the closest to the treatment plant.

Table 1. Overall characteristics of the water sampled for particulate analysis in this study
Parameter Treated water Distributed water
min value max value | min value max value
Temperature 12 23 11.6 22.7
O
pH 7.65 7.90 7.70 7.85
Turbidity 0.08 0.21 0.10 0.25
(NTU)
TOC 1.12 1.72 1.11 2.03
(mgC.L'1
Free chlorine 0.32 0.89 0 0.3
(mg Cly.L-1)
Bacteria 0 3.5 0 23
(CFU-3 days.mL-1)
Bacteria 4 71 1 213
(CFU-14 days.mL-1)

During experiments, the particulate content of water led to rapid clogging of filters (after 30
to 80 L, i.e. less than 1 hour for cellulose-acetate membranes, after 120 to 250 L, i.e. 1.5t0 3
hours for glass-fibre filters). Macroscopic aspect of exposed filters changed according to the
sampling point and the time: for distribution points, the filter colour was generally red-brown with
some exceptions more greenish. At the treatment plant, first sampling provided black filters which
is probably linked to the release of GAC fines after renewal of GAC-filter material two months
earlier. Afterwards, sampling at Imbeaux Treatment Plant provided light-grey filters, except on 29
July when a significant pressure increase occurred during the sampling (water hammer), leading to
resuspension of deposits accumulated in pipes upstream from the sampling point: all filters clogged
instantaneously, and exhibited a black colour as mentioned before (this set of samples were not
included in the data processing).

Microscopic examination revealed a wide range of particle shapes, structure and colours,
mainly with a size lower than 20 um (the variety of particles collected on a filter during a filtration
experiment is amazing and should not be forgotten while examining the following analytical results
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presenting an average concentration for each filtration sample). It was not possible to observe the
filter-retained biological entities under phase-contrast microscopy, therefore DAPI staining was
used for that purpose. UV lighting allowed observing micro-organisms on filters both from
treatment plant and distribution system sampling. The most commonly observed organisms (100x
magnification) were probably nematodes, which were so numerous on some filters that some
quantification of their concentration was attempted (about 412 nematodes on one filter, i.e. 4
nematodes.L-1). Many rotifers and protozoa were also found, and it may be noted that most
organisms observations were performed with the 100 to 400x magnifications, dealing with
organisms between 20 and 200 pum. Even if not quantified, the number of DAPI-stainable particles
was important and reinforce the need to include biological entities in the pool of particulate matter
produced by the plant and transported by the system. Lastly, the examination of DAPI-stained
filters also revealed the presence of colonized particles: some mineral ones had isolates or patchy
bacteria on their surface, while other particles merely looked like a geometrical-shaped floc, with
bacteria "regularly-spaced" and included at any depth inside the particle. This last type of particle
was only found in distribution system samples.

Whatever the clogging of the filter, the quantity of material collected with this type of
filtration is small: less than 4.3 mg on 5 (m cellulose-acetate filters, and less than 9 mg on glass-
fibre filters. The capacity of filtration is probably larger with this second type of filter because it
relies on the "depth filtration" principle contrary to the 5 um filter which acts as a membrane.
Nevertheless, taking into account the larger volume filtered through fiber-glass filters, the
particulate matter concentration computed from the mass collected from the two types of filters
were very similar.

In all cases, reference filters mounted downstream from the exposed-filters revealed no
colour during macroscopic examination. Their mass variations never exceeded 15% of the mass
collected on exposed filters, mainly consisting in 550°C volatile products.

Analytical results

Suspended solids (defined as material collected on an exposed filter compared with a
reference filter located downstream) were measured using water from the treatment plant and from
distribution points. Even if the mass collected varied greatly between the ditferent samples (from
3.2 to 7.2 mg per filter), the resulting concentrations remained quite stable both at the plant and in
the distribution system during the five months (Table 2 and Fig. 3). These results are remarkable
since distribution sampling points cover a wide range of configurations where particulate
concentration stability was not a priori expected. Average values in treated and distributed waters
are also very close (Fig. 4): 34 + 8 pug.L-1 for treated water (n=4), and 44 * 14 pg.L-1 for
distributed water (n=6). This means that guantitatively, transport of water through this distribution
system does not affect drastically the total particulate load of water.

Average values are even closer between the treatment plant and distribution points where
volatile solid concentrations are considered: in treated water, 26 * 6 pg.L-1 of volatile solids are

found, while 27 + 7 pug.L-! are measured in tap water (Fig. 4). This results in proportions of
volatile solids which are slightly higher (76%) in treated water than in tap water (61%)(Fig. 5 and
6). C and N analysis yielded C/N ratio between 4.7 and 8.7 indicating a high proportion of
biogenic material in organic matter. Thus, it appears that suspended particles contain a very large
fraction of organic matter, much larger than that obtained for loose deposits sampled from pipes
and reservoirs in a previous study (fig.6 and [11]).

Indeed, mineral fractions are proportionately much smaller in suspended particles than in
deposits and comprised between 10 and 40%. Insoluble matter was never found after the
HNO3/H»0O, microwave mineralisation of cellulose-acetate filters, which indicates always less than

10% of insoluble material in particulate matter (and about less than 5 pg.L-1 expressed as
concentration of insoluble particulate material). This detection level is unfortunately quite high
because of the too low quantity of collected material combined with gravimetric technique. This
relative absence of insoluble material in transported particles is to be compared with the 18% found
in reservoir deposits particles on average (Fig. 6).
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Table 2:  Particulate concentration and composition in treated and distributed water (as Egi{l )
Type  Locatton §SS VS C N Fe Ca Al Mn Zn K Pb
code

treated | Imbeaux| 36 | 20 [12.5]1.4( 0.6 [0.42] 0.5 10.26] 0.09 1 0.00]0.00
water :

treated | Imbeaux| 26 | 23 |11.212.1}1 0.3 10.39] 0.6 10.17]10.04 10.00]0.02
water

treated | Imbeaux| 31 [ 31 [11.812.5] O [0.45] 0.6 ]10.08] 0.00 ] 0.00]0.00
walter

treated | Imbeaux| 177 | 106 | ND [ND| 23* [3.9%182*|4.5%10.85 [0.43 [0.17
water * * * * * %
treated | Imbeaux| 44 | 31 | ND |NDJ| 2.0 10.65] 1.4 0.36[0.00 ] 0.00 [ 0.02
water

treated | average | 34 | 26 0.7410.48[10.79]10.22| 0.06 | 0.00 { 0.01
water

treated SD 7.7 1 5.7 0.8910.1210.4410.121 0.05 1 0.00 | 0.01
water .
Type |Location] SSTVS] C [N Fe[Ca] Al [Mn] Zn | K | Pb

code

distributed CT 33 11517911338 1.26{ 1.1 {0.49}10.13]10.05]0.03
water pulnoy

distributed CT 69 | 33 [13.6]2.3] 6.2 10.45] 0.8 10.20]0.2410.09]0.10
water vand.

distributed| Pharma | 29 | 22 | 7.4 { 1.41 0.4 10.45] 0.4 [0.09] 0.04 { 0.03 ] 0.02
water

distributed | Nancie | 37 | 26 [ ND {ND{ 2.5 [0.36] 0.8 {0.10] 0.04 [ 0.06 | 0.04
water

distributed| Sance | 45 | 32 | ND |[ND| 3.3 [1.65{ 0.9 }]0.39]10.1110.1710.06
water

distributed | Mouzon| 52 | 35 | ND {NDJ{ 2.0 [0.95] 1.1 10.33]10.11 [0.09 ] 0.04
water

distributed | average | 44 | 27 3.010.8510.8410.2710.11 10.08]0.05
water

distributed SD 15174 2.0 10.5310.2610.16] 0.07 | 0.05 { 0.03
water

ND= not determined; SD = standard deviation; SS = suspended solids; VS = volatile solids
*These data were not taken into account for further analysis (loose deposits resuspension
problem due to pressure variation during sampling)

Table 3:  Metal particulate content in treated water with average values for total (dissolved +
particulate) metals in treated water, compared with European Community standards
Parameter Al Fe Cu Zn Mn
(el | el | el | uelh | ueLl
European 200 200 1000 5000 50
Standard
Treated water 58 <5 1 12 <l
(total)
Treated water 0.79 0.74 <0.01 0.06 0.22
(particulate)
Distributed 0.84 3.02 0.03 0.11 0.27
water
(particulate)
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Figure 3:  Suspended solids in treated and distributed water of the Nancy distribution system
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(n=4) and distributed (n=6) water
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Figure 5:  Comparison of volatile fractions in the different types of particles of the Nancy
distribution system (pipe deposits and reservoirs sediments data are from [11]
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Amongst mineral components, two groups can be separated as function of levels observed in
their concentration in treated and distribution water particles. First, calcium, aluminium,
manganese and zinc fractions are very similar in the particles of the two types of waters (distinction
is tested using the non-parametric U Mann-Whitney test). Moreover, the ratio Al/Mn remains quite
constant for particles along the network: it is on average 3.7 at the treatment plant and 4.0 at the
tap, which is also close to the 4.4 average value obtained for reservoirs [11].

On the contrary, the particulate concentrations of Fe, Pb, and K are significantly higher in
distributed water than in treated water (U Mann-Whitney test, p=0.05). Particulate Fe

concentration increases from 0.74 to 3.02 pg.L-! on average during transport in the system, while

Pb reaches at the same time from 0.01 to 0.05 pug.L-! on average. Particulate potassium is never
detected in treated water, while it is measured in all distribution system samples (average 0.08 *

0.05 pg.L-1). :

Calcium concentrations in distributed water is sometimes very close to (0.36 to 0.45 pg.L-1)
and sometimes quite higher than (0.95 to 1.65 pg.L-1) the one of treated water (0.48 + 0.12 pg.L-
1), This can be quite easily related to the distance of the sampling point from the treatment plant
(Fig. 1): increased concentration of particulate calcium are only found in remote locations and
could be explained by precipitation of calcium carbonates after modification of the equilibrium of
water during transit in pipes and reservoir. This observation correlates well with the higher calcium
content measured in loose deposits of most remote reservoirs during a previous study [11].

Principal component analysis (Fig. 7) confirms this first approach distinguishing these
parameters: this type of statistical analysis shows a similar behaviour inside three main groups of
parameters, which are not interrelated:

(a) Fe, Zn, Pb and the mineral fraction concentrations increase during transit in pipework
allowing an easy distinction between treated water samples and distribution samples (the mineral
fraction is computed as the complement to the volatile solids fraction);

(b) Al, Mn, and Ca have values in pipework close to the one at the plant;

(c) Volatile solids form the third kind of parameter showing an independent behaviour.

The potassium fraction has an intermediate behaviour between the three groups mentioned
above.

1 1 | { ! 1 | ]
’5 n K B
N Fe ¢
o~
§ Pb _
& vojlatile solids mineral fraction
-5 4 "
-1 T 1 I | T T
-1 -5 0 ,5 1

Factor 1

Figure 7:  Principal components analysis using particulate concentrations in treated and
distributed water (n=10)
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Discussion/Conclusions

The purpose of this study was to investigate the particulate content of water in distribution
systems, and to identify some of the mechanisms which lead to particulate contamination of tap
water. Particulate contamination can be of a biological type if animals (including pathogenic
protozoa or amoeba [16]) or bacteria-colonised particles arc transported throughout the system to
the consumer tap. This particulate contamination can also have a toxicological nature if for example
lead particles [17] or other particle-adsorbed molecules [5] are resuspended after
sedimentation/accumulation processes. The identification of the particle origin is a secondary step
of this study after the quantification and characterisation of particles both at treatment plant and at
distribution points.

Contrary to many authors [18-20], particle counting was not used here to describe the water
samples because this measurement technique - which is taking an increasing importance in the
management of treatment plant filters - does not allow determination of the nature of particles as a
function of the size range studied. Numbers obtained from particle counting are easy to compare
with previous or reference-data at.the same location but difficult to compare with other experiments
especially if the predefined-size classes are different. Lastly, the highest numbers of particles are
generally found in the smallest classes, which is generally at the detection limit of measurement
devices, resulting in a high dispersion of results as a function of instrument performance.

The approach chosen here is probably also simplistic: it does not discriminate particles sizes
and relies on an arbitrary definition of the smallest particle considered, which has the size of the
filter's porosity, a very theoretical value indeed. Nevertheless, it allows a quantification of
particulate concentration and composition in water, which helps a lot in defining how important is
the solid matter transport in pipework. A more detailed and expensive approach of the particulate
fraction characterization could include for example the coupling of electron X-ray microanalysis
with image analysis [21], but such a technique would be so much time-consuming that it would
limit the number of examined samples.

The release of particulate biomass by biofilters into the treated water has recently been
documented [22,23], especially concerning the nematode content, and these findings are confirmed
here by visual examination and by the high organic matter content (expressed as volatile solids)
found in treated water particles. The presence of GAC fines at this level is not excluded (fines were
visually identified on membranes); nevertheless particulate organic matter suspended in treated
water can not be only GAC because C/N ratio for new GAC was found to be more than 100 while
C/N values for our samples were in the range 4.7 - 8.7, much similar to some organic material
with biological origin (eventually adsorbed on GAC).

The importance of the organic fraction is not specitic to the treated water samples: volatile
solids are also always a majority fraction of particles downstream in this distribution system. This
is to be compared to the results of Ridgway and Olson [1], who indicated that the organic fraction
in the 10-50 um particles of another network was greater than 20%. In other studies, Sly et al.
[24] found 21 to 32% of volatile solids in suspended particles, Brazos and O'Connor [25] mainly
identified biological entities (bacterial rods, algal cells) in their system.

The predominance of organic matter in transported particles found here shall also be
compared to the low quantitics found in loose deposits inside the same system (<20%; [11]). An
explanation for this difference between suspended and deposited particles composition is the
lowest density of organic compounds compared to mineral ones, which enables a slower
sedimentation and an easier resuspension during water flow changes. Moreover, organic matter
accumulated in deposits is probably at least partially mineralised because of the high microbial
activity in this medium (about 2.5 108 CFU 14-days.g-1; [11]). Lastly, one should not neglect that
the loose deposits organic matter fraction can be underestimated due to methodological bias:
deposits sampling is performed after the annual reservoir emptying and loss of the finest fraction
of deposits could eventually have occurred at that time.

The apparent stability of volatile solids concentration between the plant (26 + 6 pg.L-1) and
the distribution system (27 + 7 pg.L-1) does not mean that the organic particles are the same in
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both types of water: biological growth, (bio)degradation, sedimentation, biofilm shearing and
loose deposits resuspension are probably the main processes which will modify the nature of the
organic matter fraction. Nevertheless the small quantities of suspended particles sampled in this
study do not allow performing a detailed analysis of its composition. An apparent stability of total
particulate concentration of water is also observed in the system: the treatment plant produces water
with a low particulate content, independently of the raw water quality variations during the period
of the study. The particulate concentration downstream in the distribution system is on average
about the same, but this does not mean that the nature of the particles is also the same. Results
presented above demonstrate that the iron and lead content of the particulate fraction increase
during the transport in pipework, probably as a consequence of corrosion inside the system;
particulate calcium occurrence may be attributed to the release of calcium hydroxides from cement
lining, or from precipitation of Ca2+ following pH increase [26] in the most remote parts of the
system; an opposite process (Ca-rich particles dissolution) was described by Alere and Haneus
[20] in another system, who also noted an unexplained apparition of particulate potassium, like in
this study.

Comparison of the values obtained for particulate matter with equivalent dissolved
concentrations show that dissolved concentrations are generally much higher than particulate ones:
for Nancy distribution system, about 40 pig.L-! of particulate matter have to be compared to about
200 mg.L-1 of dissolved compounds, and for example, about 10 pg.L-1 of particulate C to 1.5
mg.L-1 TOC. Details of this type of comparison for the elemental metal concentrations (Table 3)
reinforce this conclusion. Looking at the current European Community water quality standards
(Table 3), particulate metals concentrations found here seem negligible compared with the
authorised thresholds. Nevertheless one should not forget that particulate matter accumulates in
sedimentation area of the pipework: hydraulic disturbances will then produce very high
concentrations of these particles in water along with associated microbial contamination.

Treatment plant particles - particles :
900 kg/y 1200 kgly
78% organic 63% organic

deposits :
umperfect treatment 19% organic
filter fines release settling/resuspension
biological growth ;
flocculation -
precipitation o/
corrosion l

Figure 8:  Principles of the particulate matter dynamics in distribution systems

For example, from a rapid computation, we obtain that the particulate mass introduced yearly
in this distribution system is about 900 kg suspended solids (34 pg.L-1 - 74000 m3/day), which
would make a considerable amount of loose deposits in the case of a 100% sedimentation. Such a
total sedimentation does probably not occur, since about 1200 kg suspended solids would annually
come out of the network with tap water according to our measurements. But one has to consider
that particulate matter is produced inside the system (Fig. 8), from transformation of dissolved
matter (precipitation, biological growth) or from alteration of the solid surfaces
(corrosion/erosion). There is thus a wide potential for accumulating particles as loose deposits
contributing to the global deterioration of water quality in distribution systems, and the proportion
of organic matter found here to be associated with suspended solids, including biological entities
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(bacterial aggregates, particle-attached bacteria, animals) reinforce the need to control particulate
matter in treated and distributed water.

The transport of particulate matter by distribution systems is finally a very selective process,
since organic matter will be more easily transported than mineral one. The capacity of the system to
transport particles seems important (more particles are found at ihe outlet than released by treatment
plant), but one should not forget the internal reactivity of the system which can amplify any
particulate contamination problem through accumulation/resuspension cycles.
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I1.5 Caractérisations complémentaires

La caractérisation présentée plus haut (§ I1.2 a I1.4), associe principalement la gravimétrie,
I'analyse chimique élémentaire (organique et minérale) et le dénombrement des bactéries
cultivables. Malgré son intérét, cette approche fournit seulement une description sommaire des
dépbts et particules en suspension du réseau de distribution étudié, car elle ignore presque
totalement la spéciation des différents éléments ; c'est d'ailleurs pourquoi les essais de bilan
massiques nécessitent des hypotheses de statuts pour le fer et le calcium (oxydes et carbonates).
Seules quelques analyses complémentaires de la matiere organique ont été présentées (cf § 11.3),
elles pourront servir d'éléments de comparaison pour des études ultérieures, mais sont évidemment

trop fragmentaires pour autoriser une interprétation quantitative et qualitative complete.

Dans le méme ordre d'idée, on a analysé les micropolluants organiques associés aux dépdts
de réservoir et les fractions minérales des dépdts et particules en suspension. Ces résultats
complémentaires donnent le plus souvent une bonne "photographie" des dépdts étudiés, et
précisent la nature et les conditions d'une approche analytique plus globale dont I'ambition serait

de tracer l'origine des composés retrouvés dans les dépots.
I1.5.1 Micropolluants associés aux dépdts de réservoir

Les micropolluants organiques (pesticides et hydrocarbures) ont été recherchés dans quatre
échantillons de dépot. Ces substances peuvent tre peu solubles et s'accumuler dans les sédiments
des hydrosystemes (Zhou et al., 1995 ; Hegeman et al., 1996 ; McGroddy et al., 1996). En réseau
de distribution, le risque de contamination résulte alors du transfert dans la phase liquide a
I'occasion d'une remise en suspension éventuelle. La durée de contamination sera alors a priori
limitée au passage du pic de turbidité, et le dépassement des normes n'affectera pas forcément la
santé des consommateurs, puisque les limites fixées ne correspondent pas a des seuils de toxicité
aigué€, mais au risque sanitaire résultant de 'accumulation par consommation réguliére d'une eau
contaminée (Funari, 1995). Peu de données existent toutefois sur la présence et les risques

associés aux micropolluants dans les dépdts de réseau d'eau potable.

Dans le cas présent, les micropolluants ont été recherchés par le Laboratoire d'Hygiene et de
Recherche en Santé Publique (LHRSP) a partir de 0,5 g de dépdt lyophilisé selon la procédure en
vigueur dans ce laboratoire (extraction au dichlorométhane (5 mL) 2 froid, chromatographe en
phase gazeuse Varian 3400 couplé & un spectrometre de masse Varian Saturn 2, colonne JW
scientific (réf. DBSMF, longueur 30 m, @ 0,25 mm, film 0,25 pm), injection : 1 pL,
programmation de température de la colonne : 4°C/min de 40 a 300°C).

Les échantillons choisis correspondent a différents types de dépdts (cf 11.2) :
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STCHC?2 est un réservoir situé directement en sortie d'usine dont les dépots comprennent
proportionnellement beaucoup d'insolubles et de carbone organique,

HDBL, situé a quelques kilométres de 1'usine, dont les dépdts comprennent essentiellement
du sable et peu de matiere organique.

JUST, a I'extrémité d'un sous-réseau, dont les dépots étaient abondants et contenaient du
calcium, des insolubles et de I'aluminium, mais peu de mati¢re organique

GUDL, qui a une composition assez moyenne.

On note une quasi-absence de pesticides organo-chlorés, phosphorés, azotés, ou soufrés
(Tableau I1.5.1) : seules des traces de lindane sont détectées dans tous les échantillons, ce qui peut
étre expliqué (a) par la présence réguliere de ce composé dans l'eau brute (Moselle) alimentant le
réscau étudié d'une part, (b) par la relativement faible solubilit¢ de ce composé par rapport a
d'autres pesticides, qui favoriserait son pi¢geage par les sédiments d'autre part. Les seuils de
détection (0,1 2 1 mg kg-1) sont relativement élevés en raison de la faible quantité de sédiment
disponible pour I'analyse ; ils permettent cependant d'estimer que méme en cas d'importante
remise en suspension de dépot (100 mg L-1), 1a concentration dans l'eau serait inférieure 4 0,1 ug
L-1, ce qui est assez faible puisque voisin des recommandations actuelles pour la qualité de 1'eau
distribuée (0,03 2 0,1 pg L-1) ; de plus, une telle remise en suspension engendrerait une turbidité
facilement détectable par le consommateur, ce qui limite le risque de consommation d'eau
contaminée. Des résultats comparables ont été relevés en Grande Bretagne (De Rosa, 1993) ou de
faibles concentrations en pesticides (simazine, atrazine, furan) ont été détectées dans l'eau, lors de

la remise en suspension de dépdts par purge de canalisation.

Seuls les hydrocarbures polycycliques aromatiques (HPA) soumis a réglementation ont été
quantifiés, quelques autres font I'objet d'une semi-quantification par rapport au fluoranthéne (pas
d'étalon spécifique)(Tableau I1.5.1). Ces composés sont détectés a des teneurs toujours inférieure
a 17 mg/kg, avec des quantités nettement plus faibles en sortie d'usine (STCHC2) et dans le
réservoir JUST que dans les réservoirs GUDL et surtout HDBL. Ceci incite a incriminer des
sources "locales" d'HPA, plutdt qu'une introduction dans le réseau a partir de l'usine de
traitement. Ainsi, le composé bitumineux "ORKIT" appliqué sur les parois de certains réservoirs,
peut en contaminer les dépdts ; on note que le revétement du réservoir HDBL est encore en place et
apparemment en bon état (au fur et a mesure de leur dégradation, les revétements de type ORKIT
sont remplacés par des mortiers de ciment). La présence d'hydrocarbures dans1'eau & partir de la
remise en suspension de revétement de canalisation dégradé a d'ailleurs'déjz‘i été observée dans
d'autres réseaux (De Rosa, 1993, Maier er al., 1996). Comme pour les pesticides, les
concentrations mesurées peuvent provoquer un dépassement ponctuel des valeurs guides pour
I'eau potable (0,2 pug/L pour le total des 6 HPA réglementés), mais probablement sans dégrader

durablement la qualité de l'eau en réseau.
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Tableau I1.5.1 : Micropolluants organiques dans quatre dépots de réservoir

Composé recherché seuil de détection | Réservoir | Réservoir | Réservoir | Réservoir

(mg/kg) STCHC2 HDBL JUST GUDL

Pesticides organo-phosphorés-azotés-soufrés

Atrazine désisopropyl | ND ND ND ND
Atrazine déséthyl i ND ND ND ND
Simazine 1 ND ND ND ND
Atrazine 1 ND ND ND ND
Prométryne 1 ND ND ND ND
Malathion 1 ND ND ND ND
Parathion | ND ND ND ND
Pesticides organo-chlorés et apparentés

Trifluralin 0,1 ND ND ND ND
Alpha HCH 0,1 ND ND ND ND
Hexachlorobenzéne 0,1 ND ND ND ND
Beta HCH 0,1 ND ND ND ND
Gamma HCH (Lindane) 0,1 traces traces traces traces
Heptachlor 0,1 ND ND ND ND
Aldrin 0,1 ND ND ND ND
Heptachlore époxyde 0,1 ND ND ND ND
2-4' DDE 0,1 ND ND ND ND
Dieldrin 0,1 ND ND ND ND
4-4' DDE 0,1 ND ND ND ND
2-4'DDD 0,1 ND ND ND ND
Endrin 0,1 ND ND ND ND
4-4' DDD 0,1 ND ND ND ND
2-4' DDT 0,1 ND ND ND ND
4-4' DDT 0,1 ND ND ND ND
PCB - PCT 0,1 ND ND ND ND
Hydrocarbures Polycycliques Aromatiques

Fluoranthéne 0,1 1,7 17 3 15
Benzo (3-4)Fluoranthéne 0,1 (a) (a) (a) (a)
Benzo (11- 0,1 (b) (b) (b) (b)
12)Fluoranthéne (a+b=0,7) (a+b=6) | (a+b=0,8) | (a+b=34)
Benzo (3-4)Pyréne 0,1 0,5 6 2 3
Benzo (1-12)Pérylene 0,5 ND 15 ND 9
Indéno (1-2-3)Pyréne 1 ND ND ND 7
Semi-quantification par rapport au Fluoranthéne

Phénanthréne ou Anthracéne 1 9 2 10
Anthracéne méthyl | ND 1 ND 2
Benzo-fluoréne ou Pyréne 2-méthyl ND 5 traces ND
Benzo-anthracéne ] ND | traces ND ND
Benzo-phénanthréne ou Triphényléne ND traces ND 1

ND : non détecté
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I1.5.2 Classification des échantillons de dépdts par analyse en composante principale

Pour compléter 'approche statistique réalisée sur la composition élémentaire des dépdts de
réservoir et de canalisation (cf I1.2, Tableau 4 et 5), on a projeté la position des différents
échantillons dans le plan principal (Fig I1.5.1). Le plan factoriel principal indiquait (cf I1.2, Fig. 3)
que le facteur 1 correspond a de fortes teneur en matiére organique et bactéries, alors que le facteur
2 représente les fractions d'insolubles, les fortes teneurs en aluminium apparaissant alors dans ce
plan au nord-est, a I'opposé du fer (sud ouest). La représentation des individus (€chantillons de
dépots) révele :

* la distinction faite entre les dépots récupérés par purge de canalisation et qui contiennent

plus de fer (tous localisés ici dans le cadran sud-ouest) et les dépdts de 1éservoir ;

* la ressemblance des dépdts des deux réservoirs proches de la sortie de l'usine de
traitement (STCHC2 et STCHC4) a forte teneur en aluminium et matiére organique ;

* Il'importante fraction d'insolubles semble rapprocher HDBL d'une part avec JUST et
SCHPS d'autre part, méme si ces deux derniers dépdts de réservoirs contenaient
nettement plus d'aluminium, de matiére organique et surtout de calcium.

* les échantillons de MVXCG, TRIC2, TRIC! et GUDL spacialement et hydrauliquement
proches apparaissent assez groupés méme si I'abondance de matiére organique semble
tirer les deux derniers vers l'est du diagramme.

+ les dépdts des réservoirs CHCEXT et BLVCI contiennent une fraction importante de
manganese et peu d'insolubles et de calcium ; ils sont aussi proches hydrauliquement et

géographiquement.

Cette analyse discrimine nettement les dépdts en deux origines : les purges de canalisation et
les fonds de réservoirs, ce qui résulte des fractions de fer bien plus importantes dans les dépdts de
purge, et des teneurs en aluminium et matiére organique plus fortes dans les dépdts de réservoir.
Cette classification indique soit un mode de dépdt différent, soit une remise en suspension
impliquant un arrachage d'une partie des dépdts incrustés (tubercules de corrosion) non récupérés
dans les réservoirs du fait de la méthode "douce" et de la nature différente du matériau support.
Ces deux mécanismes sont probablement simultanés et leurs effets difficiles a séparer. Les dépdts
de réservoirs sont en effet accumulés dans les zones hydrauliquement calmes et ne subissent donc
pratiquement aucune remise en suspension a I'échelle annuelle d'un cycle de nettoyage, tandis que
les dépdts de canalisation sont a priori beaucoup plus exposés aux variations de flux, et
susceptibles de subir des cyc‘les remise en suspension/redéposition plus fréquents. En ce sens, les
réservoirs représentent probablement des puits (zone d'accumulation sans exportation de matiére)
pour les dépOts amenés lors des remises en suspension réguliéres (mise en route des groupes de

pompage) dans les canalisations d'amenée.

L'ACP discrimine aussi plusieurs sous-groupes de réservoirs comme décrits ci-dessus,

méme s'ils ne se présentent pas toujours se¢lon l'organisation hydraulique des sous-réseaux
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présentés sur la figure I1.5.1 : si certains réservoirs des sous-réseaux Haut de Blémont (HDBL et
JUST), Mainvaux (MVXCG, TRIC1, TRIC2, GUDL) et Bellevue (BLVCI1, CHU et CHDP)
apparaissent relativement groupées (Fig I1.5.1), ce n'est pas le cas pour d'autres réservoirs
(SCHPS, CHDP) ou l'accumulation de dépots est probablement contrdlée par des caractéristiques
locales du réseau de distribution. Le vieillissement de 1'eau dans le réseau de distribution ne se
traduit pas non plus de manicre uniforme sur cette représentation des dépots, puisqu'a partir de
l'usine de traitement (STCHC2 et STCHC4), les directions prises sont multiples pour arriver en
extrémité de réseau a des compositions de dépot treés différentes dans les réservoirs JUST,
SCHPS, CHDP, CHCEXT ou GUDL.

g T
3 énlont'
- L "Ha! de V!
3 ]
[ ]
2 [ ]
a 10 MVXCG 7]
2l -
£ ! |
= L .
o
& 0
o |
» | .
-]
F ANGLT Cipr R
- A STNSL l
I A J
L HLLC A :
2 PXRCT ]
=4 g
4|||1||
-4 -3 S22 -1 0 1 2 3 4

axe principal 1
Figure IL1.5.1 : Représentation dans le plan principal des échantillons de dépdts de réservoir

et de canalisations (les fleches représentent les connections hydrauliques entre réservoirs)
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I1.5.3 Fraction minérale des dépdts de réservoir et canalisation

11.5.3.1 Caractérisation de la fraction minérale des dépots par diffraction X et spectrométrie

infrarouge

Cette caractérisation a été réalisée par Mr J. Yvon et collaborateurs (Laboratoire

Environnement-Minéralurgie, ENSG, INPL). L'analyse par diffraction X est une technique semi-

quantitative qui a permis ici d'identifier les éléments cristallins principaux suivants a partir de 300

mg d'aliquote de chaque dépot lyophilisé (résultats en Annexe 1) :

quartz (Si02) : c'est I'élément cristallisé globalement dominant, retrouvé dans tous les
réservoirs et dans 7 dépdts de canalisation sur 9 ; les plus fortes teneurs en quartz sont
souvent associées aux fortes teneurs en insolubles, surtout en téte de réseau (STCHC2,
STCHC4, HDBL), alors qu'en extrémité de réseau (JUST, SCHPS), les teneurs en
insolubles mesurées ne sont pas liées & la présences de composés ordonnés, ce qui laisse
supposer qu'ils sont amorphes.

feldspath (Si3AlOg + K, Na, ou SipAl20gCa) : systématiquement identifié en
accompagnement des fortes teneurs en quartz, dans les dépots de réservoir et de
canalisation ;

mica (AlpSi3Al019(OH)2K): uniquement identifié en faible concentration dans quatre
réservoirs ou les quantités de quartz étaient importantes ; ces minéraux détritiques
(feldspath et mica) accompagnent classiquement les sables siliceux (quartz) ;

kaolinite (AlpSip0O5(OH)4): détectée une seule fois dans le réservoir HDBL,
relativement proche de la sortie usine ; ce minéral est en général dans l'exogangue des
sables siliceux.

calcite (CaCOa3): surtout dans les dépots récupérés par purges de canalisation en
extrémité de réseau ;

dolomie (Cag sMgp 5CO3): identifiée dans trois réservoirs et deux canalisations, surtout
en extrémité de réseau ;

sidérite (FeCO3) : dans un seul réservoir en extrémité de réseau

goethite (alpha-FeOOH): le plus présent des oxydes de fer, surtout au niveau des dépots
de canalisation, mais aussi dans un quart des réservoirs ; une goethite manganesifere
(Fep,67Mng 3300H) a éié détectée une seule fois dans un dépdt de réservoir directement
en sortie usine ; ‘ ,

Iépidocrocite, magnétite et hématite : détectée pratiquement uniquement dans les
dépots de canalisation remis en suspension, ils indiquent peut-étre l'arrachage de
tubercules de corrosion ol se présentent ces différentes especes chimiques (Smith et al.,
1996) . Il faut toutefois souligner que le protocole de prélevements n'empéchait pas

I'oxydation évenduelle des espéces par contact avec l'air.
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On note donc une tendance générale a trouver, en téte de réseau des fractions détritiques
issues de sables siliceux, et en extrémité de réseau des substances dont la précipitation est plus
probablement d'origine chimique. La plus grande abondance des carbonates en extrémité de réseau
est attribuable a trois phénomenes : (a) la non dilution par les fractions détritiques, (b) une perte de
CO, par contact avec l'air dans les réservoirs provoquant la précipitation des carbonates. La
présence de sidérite en extrémité de réseau peut indiquer (¢) une production de CO3 dans un milieu
ot il y a moins de calcium disponible et contenant du fer en solution. Ces conditions de formation

de précipités n'ont toutefois pas été caractérisées ici.

L'analyse par spectrométriec IR fait de plus ressortir quelques caractéristiques
supplémentaires : hormis 1'échantillon HDBL. (déja mentionné pour ses teneurs en insolubles,
quartz, feldspath, et kaolinite qui présente un spectre original), tous les spectres IR obtenus pour
les dépdts de réservoirs présentent des caractéristiques semblables indiquant une grande quantité
d'eau liée, une quantité variable de matiere organique aliphatique comme discuté au chapitre 11.3, et
une bande composite des carbonates plus ou moins développée. Les échantillons de dépdts de
réservoir TRICI, TRIC2, GUDL, JUST et SCHPS présentent globalement des caractéristiques de
gels de silice alumine. Dans les canalisations les carbonates sont moins hydratés, ce qui traduit
probablement des différences de conditions locales de cristallisation ; les régimes hydrauliques ne
sont en effet pas les mémes : en canalisation la précipitation s'effectue sur une surface, alors que

dans les réservoirs, elle s'effectue dans la masse liquide ou les dépdts.

Tout comme les résultats d'analyse élémentaire, les résultats des analyses spectroscopiques
présentés ci-dessus donnent des informations macroscopiques. Des informations a I'échelle de

particules individuelles sont maintenant présentées.
11.5.3.2 Caractérisation de la fraction minérale des dépots par microscopie électronique

Pour tenter d'affiner la caractérisation des particules composant les dépdts, et éventuellement
identifier les principaux types de particules, des analyses complémentaires ont été effectuées par
microscopie électronique a balayage sur un nombre limité de dépdts. Ces analyses renseignent sur
la distribution des éléments de masse atomique supérieure a 12. Les mesures ont été réalisées par le
Laboratoire de Microanalyse de I'Université de Nancy I a 1'aide d'un microscope électronique a
balayage Hitachi S 2500 associé a un spectrometre dispersif d'‘énergie Super Quantum Delta et a un

détecteur d'électrons rétrodiffusés K.E. Development.

Une caractéristique générale des échantillons est la présence des éléments minéraux sous
forme oxydée. Ceci complete les observations réalisées au sujet de la demande en chlore (cf 11.3)
indiquant que la mati¢re organique est responsable de la demande en oxydant, alors que la matiére
minérale, largement majoritaire en masse n'y participerait que peu ou pas. Ce point traduit

l'absence de zones anoxiques au sein des dépdts (ceux-ci ne forment jamais de zones plus épaisses
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que quelques mm dans les réservoirs). On pourrait objecter que les dépdts ont été oxydés a la suite
de leurs prélévement (mise a l'air, séchage, homogénéisation des échantillons). Il faut cependant
noter que l'oxydation rapide des formes sulfurées du fer conduirait a des sulfates, celle des formes
métalliques conduirait a des carbonates hydroxy-hydrates (dont des hydroxydes lamellaires
carbonatés), toutes formes aux signatures spectroscopiques sans équivogues et qui sont absentes
ici ; enfin, aucune voie d'oxydation rapide de ce type ne fournirait les formes ordonnées de
geethite, hématite et magnétite observées. Le seul doute possible quant aux formes du fer concerne
les oxy-hydroxydes ferriques amorphes qui pourraient dériver de formes réduites présentes dans
les dépdts et situeraient alors la tugacité de l'oxygeéne a la limite de 1'équilibre entre les oxydes
ferrique et ferreux, donc en milieu toujours oxydant.

Un type de particules fréquemment observées dans les réservoirs est de type “concrétion du
fer" (photo 1), avec toutefois un certain nombre de nuances : lorsqu'il est précipité sous forme de
concrétions bactériennes, le fer n'est pas associé a d'autres éléments (Zn, phosphates)
contrairement & certaines particules d'origine différente. Ceci est en particulier observé pour les
concrétions présentées sur les photos 2 et 4 en électrons secondaires (visualisation de I'ensemble
de la matiere), et sur les images d'électrons rétrodiffusés correspondantes (photos 3 et 5)
(localisation des porteurs d'élément lourds), qui ne contiennent que des oxy-hydroxyde de fer. Les
concrétions de la photo 2 présentent en particulier une structure hélicoidale typique de certaines
accumulations bactériennes du fer déja identifiée en réseau d'eau potable (Ridgway et Olson,
1981).

Les autres particules identifiées démontrent une grande diversité des particules prises
individuellement avec par exemple :

* des oxydes de fer a Mn, P et S (bille) dans une matrice de carbonate de calcium (photo 6)

* des sulfates de fer et de cuivre (photo 7) de formule Cuj.x)FexSOy4. Ce minéral

automorphe a poussé sans contraintes, et compte tenu de sa solubilité, ce composé ne peut
avoir germé que dans une zone assez confinée pour atteindre localement la saturation, ou
lors du séchage par épuisage des especes contenues dans le fluide interstitiel.

* des oxydes de fer sur du quartz (au centre), et du feldspath potassique (en haut a gauche)

(photo 8)

* de l'albite (feldspath sodique) (photo 9)

* des oxy-hydroxydes d'aluminiums (photo 10).

On peut au final classer les particules dans trois catégories : les débris & oxydes de fer seul
présentant une signature biologique ; les précipités a base d'oxyde de fer comptant du phosphore
(accessoirement du soufre) et des métaux de transition comme le zinc et le mangangse, analogues a
certains composés classiques structurant les sédiments de rivieéres polluées et dont l'origine
chimique suppose une capture d'éléments en solution ; des "mouches” (nanoparticules sphériques)
a forte teneur locale en zinc, fer, plomb, baryum, chrome ou molybdéne dont l'origine est a

chercher dans l'usure de certains composants du réseau.
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I1.5.4 Fraction minérale des particules en suspension

L'examen au microscope photonique des filtres chargés en particule en suspension révele
une grande diversité de forme, taille et couleur pour les particules retenues. Néanmoins, 'analyse
chimique des filtres ne permet que d'obtenir une composition moyenne de ces particules. Les
analyses complémentaires présentées ici ont été effectués sur un nombre limité de filtres par
microscopie électronique. Les informations complémentaires ainsi obtenues concernent la
répartition des porteurs d'éléments plus lourds que le carbone et ponctuellement, la composition de
particules homogenes. Ces analyses ont été effectuées comme décrit au paragraphe 11.5.3.2 ci-
dessus.

La microscopie électronique montre des différences entre les particules récupérées en sortie
d'usine de traitement (photo 12) et les particules récupérées en un point de consommation (CT
Pulnoy - photo 13) alimenté a partir du réservoir JUST, un filue vierge (acétate de cellulose 5 pm)
étant présenté a titre de référence (photo 11). De toute évidence. l'eau en sortie d'usine contient
nombre de cellules algales qui ne sont pas toutes retrouvées en aval dans le réseau, ce qui explique
les observations de plus fortes densité algales réalisées au niveau des dépdts. Des vues de détail
des particules biologiques en sortie de station (photos 14 a 17) et dans le réseau de distribution

(photos 18 et 19) sont aussi présentées.

A part ces particules biologiques, les particules retrouvées sur les filtres ont pour la plupart
une taille inférieure a 10 pum, et la maticre minérale n'apparait pas localisée sous forme de
particules minérales bien identifiable, a quelques exceptions pres : oxy-hydroxide de fer (photos 20
et 21), d'oxydes de Fe avec phosphates (photo 22). D'autres particules ont une signature spectrale
plus difficile & interpréter comme ce précipité de Mn, Al et Ca accolé a une chlorite (Mg, Al et
Si)(photo 23) et les particules des photos 24 et 25. Les informations récupérées dans le cadre de
ces analyses ne mettent pas en évidence un type de particules minérales majoritaire pour les
échantillons d'eau traitée ou distribuée, mais mettent en évidence la petite taille et la diversité des
structures, de maniére tout a fait complémentaire avec les observations réalisées en microscopie

photonique.
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I11.6 Discussion

La caractérisation de la mati¢re particulaire a été réalisée au niveau de I'eau et des dépdts du
réseau de la Communauté Urbaine du Grand Nancy. La complémentarité des approches
expérimentales et des outils analytiques employés ici (analyse gravimétrique, analyse chimique
élementaire organique et minérale, analyse microbiologique, analyse cristallographique et
spectrométrique, examen au microscope photonique et électronique), apportent un certain nombre
de réponses sur la dynamique des particules dans les résecaux de distribution qu'il convient de
resituer ici dans un contexte plus global. Les principaux biais et limitations des méthodes de

prélevement et d'analyse sont aussi discutées dans cette section.

Le nombre d'échantillons caractérisés, qu'il s'agisse de dépdts (13 réservoirs et 8 dépots de
canalisation ) ou de particules en suspension (5 en sortie d'usine et 6 en réseau de distribution) est
forcément limité et ne permet certainement pas de décrire un réseau alimentant pres de 300 000
habitants, méme si le choix des points de prélevement, en particulier les réservoirs, est réalisé pour
couvrir une large gamme de temps de séjour et de distances par rapport a l'usine de traitement. En
particulier les variations temporelles (journalieres a saisonni¢res) ne sont pas considérées dans
I'étude des particules en suspension. Pour ce qui est des dépdts de réservoir, cet aspect apparait
moins important, puisque les dépots récupérés inteégrent les mécanismes d'accumulation sur une
période d'environ un an, entre deux nettoyages de ces ouvrages. Les techniques d'analyse
chimique et microbiologique mises en ocuvre permettent d'obtenir des signaux clairs et
comparables entre les différents types d'échantillons. 1] faut toutefois noter la quantité souvent
limitée de matériel disponible pour 'ensemble de la caractérisation d'un échantillon (5 & 20 mg

pour les particules en suspension).
Meéthodologie de la caractérisation des particules des réseaux

La récupération des dépots de réservoir est relativemement aisée lorsqu'elle est effectuée
apres vidange de 'ouvrage. Ceci a été réalisé ici en profitant des vidanges annuelles préalables aux
opél‘ationé de nettoyage. Plusieurs points méritent d'étre soulignés concernant la représentativité de
tels échantillons. La quantification des dépdts accumulés (en g m-2) est difficile du fait de
I'hétérogenédité de la répartition des particules sur le fond du réservoir, résultant sans doute du
fonctionnement hydraulique particulier de chaque bassin de stockage (zones mortes, court-circuit,
etc). De plus, la perte d'une partie du dépot remis en suspension et entrainé lors de la vidange ne
peut jamais étre exclue, a moins de contrdler précisément les conditions opératoires de celle-ci.
Enfin, les dépdts des réservoirs d'eau potable ne représentent les dépdts que d'une partie
relativement amont du réseau de distribution : ils ne piegent par décantation que les particules
présentes dans l'eau traitée ou produites durant le transport dans des canalisations d'amenée de

diametre important (250 & 1400 mm dans le réseau considéré) avec des conditions hydrauliques
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précises définies par le fonctinonnement des pompes. En ce sens, les dépdts de réservoirs ne
reflétent pas les dépdts produits dans le "chevelu" des conduites de faibles diameétres (< 200 mm)

et desservies gravitairement 2 partir des réservoirs.

La récupération des dépots dans les conduites pourrait étre réalisée par extraction d'une
section de canalisation aprés congélation pour éviter les pertes par remise en suspension
(Ainsworth, 1978). Néanmoins cette technique est trés lourde a mettre en ocuvre et il est plus
souvent procédé a une purge de canalisation au travers d'un poteau a incendie pour récupérer les
dépots alors remis en suspension (Ridgway et Olson, 1981 ; Herson et al., 1987 ; LeChevallier et
al., 1987 ; De Rosa, 1993 ; cette étude). La technique de purge est peu quantitative car tous les
dépdts ne sont pas forcément remis en supension (Sakakibara, 1996) et de plus certains dépots
incrustés (corrosion, calcaire) peuvent &tre aussi arrachés par ces conditions hydrauliques
extrémes, ce qui expliquerait la présence d'oxydes de fer (magnétite, 1épidocrocite), habituellement
associés aux tubercules de corrosion (Smith er al., 1997), et retrouvés ici dans les dépdts récupérés

par purge plutdt que dans les dépdts de réservoir.

La caractérisation des particules dans les eaux de purge nécessite souvent leur concentration
et peut aussi induire des biais : la technique de filtration en ligne dans un filet 3 plancton provoque
probablement la perte des petites particules, flocs et autres structures fragiles fractionnées par
I'écoulement, et il parait a posteriori préférable de collecter directement I'intégralité des eaux de
purge dans une large citerne pour les concentrer ensuite dans des conditions directement fonction
des objectifs recherchés (granulométrie, mesure de vitesse de sédimentation, quantification des

microorganismes, analyse chimique, etc...).

Concernant les protocoles analytiques, notre étude a principalement mis en évidence la
difficulté de quantifier la matieére organique des dépdts via la mesure des solides volatils : la matiére
particulaire des dépdts est fortement hydratée, et peut inclure des composés carbonatés volatils en
dessous de 550°C (cas des carbonates de fer, plomb, zinc et cuivre - Mackenzie, 1957), ce qui
conduit & une forte surestimation de la matiére organique lorsqu'elle est assimilée aux solides
volatils : ainsi, dans notre étude, la fraction volatile des dépdts représente pres du double de la
fraction organique si 1'on accepte (autre approximation) que le carbone organique représente

environ la moitié de la matiere organique.

Les analyses réalisées par microscopie électronique permettent de caractériser
individuellement les particules récupérées sur filtre et dans les dépdts. Elles ont montré une grande
diversité dans la composition minérale de ces particules. Une telle diversité et la lourdeur relative
de la technique utilisée limitent toutefois la définition d'une typologie de la composition des
particules formant les dépots. On reste ici loin d'une approche quantificative permettant de
distinguer des différences de composition entre les dépdts de canalisation et de réservoir. Seules

des techniques de traitement d'image automatisé couplées & une microscopie électronique (Eisma
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1986) permettraient a terme d'obtenir une caractérisation plus objective de la nature des différentes

particules formant ces dépdts.
Particules en suspension

Les concentrations de matiere scche particulaire trouvée en réscaux de distribution sont de
'ordre de quelques dizaines de microgrammes par litre, valeurs notablement plus faibles que pour
la matiere dissoute qui est habituellement de l'ordre de 10 @ 1000 mg/L. Des concentrations de
particules en suspension semblables a celles mesurées ici en réseau de distribution ont été
retrouvées dans le milieu naturel dans les océans (Eisma, 1993) et en profondeur dans les lacs

(Hofmann et Dominik, 1995), avec des turbidités correspondant a celles observées ici en réseau.

- La maliére organique représente la fraction principale de ces particules, et les concentrations
de carbone mesurées (de l'ordre de 10 pg/L) confirment la relative pauvreté des eaux étudiées ici
par rapport aux eaux de lac et riviere dont les teneurs en carbone organique particulaire varient de
110 a 73000 pg/L (Striquer-Soares et Chevolot, 1996). Les concentrations de matiére organique
mesurées en sortie d'usine de traitement sont comparables a celles mesurées aux points de
consommation, ce qui indique une faible sédimentation des particules organiques (Perret et al.,
1994) et/ou une élimination/remise en suspension constante dans le réseau de distribution a partir
du biofilm (Stewart et al., 1993) ou des dépdts de canalisation et réservoir. Ces mécanismes sont
difficiles a distinguer et seule une approche réalisée a I'aide de molécules et de particules marquées
permettrait d'appréhender les temps de transport en suspension et de pi¢geage dans les dépdts des
différentes particules, en supposant qu'elles ne soient pas intégralement dégradées dans le réseau.
Une telle approche, réalisée au niveau du milieu naturel a mis en évidence des cycles de
dépdt/remise en suspension avec des pas de temps courts (quelques heures) pour la majorité des
particules (Cushing et al., 1993). Néanmoins, ces résultats ne peuvent étre directement transposées
ici en réseau de distribution en raison du fonctionnement hydraulique et des surfaces en contact

avec l'eau trés différentes dans ces deux types d'hydrosystemes.

La nature des particules en suspension, outre la proportion de matiére organique, présente
une grande diversité a la fois en sortie d'usine et dans le réseau, et il est difficile de définir la
composition d'une particule-type tout autant que sa taille ou sa forme. Ceci refléte (a) la diversité
des particules introduites dans le réseau a partir de la ressource, (b) des mécanismes de formation
de mati¢re particulaire probablement tres différents dans les réseaux, incluant la précipitation
chimique ou biologique, (c) la remise en suspension d'éléments constituant les canalisations ou les
revétements de réservoir, sans oublier (d) les contaminations externes impossibles a chiffrer, mais
qui sont une hypothése majeure (avec le relargage depuis 1'usine) en particulier pour expliquer la

présence de sable en réseau de distribution.
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Dépots de réservoir et canalisation.

Les dépOts sont majoritairement composés de matiere minérale (oxydes et hydroxydes de fer,
d'aluminium ou de manganeése, carbonates, insolubles). Une grande hétérogenéité est toutefois
observée au niveau des dépdts des réservoirs et canalisations étudiées : a part pour les deux
réservoirs situés en sortie d'usine, on peut dire qu'il n'y a pas eu deux dépdts identiques retrouvés
dans le réseau (A I'échelle des paramétres mesurés), ce qui indique que non seulement le facteur
"distance par rapport a l'usine de traitement” influence la nature des dépots (en particulier pour le
calcium), mais aussi de nombreux autres facteurs parmi lesquels sans doute la nature et I'dge des
canalisations amont, les vitesses de pompage, l'hydrauliQue du réservoir, etc... Une telle
indétermination est problématique car elle ne permet pas par exemple d'identifier 'origine des
macroorganismes retrouvés régulierement associés aux dépdts de deux des réservoirs étudiés,
alors que leur présence n'est pas détectée ailleurs. Les faibles quantités de matiere minérale en
suspension ne permettent pas de plus de corréler la nature des particules véhiculées par 'eau i celle

des dépots récupérés dans les réservoirs ou canalisations correspondantes.

Malgré cette diversité de composition minérale, plusieurs traits communs caractérisent les
dépdts, principalement au niveau organique et microbiologique, qui indiquent en particulier qu'une
forte activité microbiologique est associée aux dépots, et influence la composition de la matiére
organique benthique évaluée au travers du rapport Corganique/N (C/N = 7,0 pour les dépdts de
réservoir). Ainsi, pour les réservoirs, la quantité de bactéries cultivables par unité de masse est
quasiment constante (2,7 + 1,3 108 UFC/g), et les faibles variations observées autour de cette
valeur sont corrélées avec celles des teneurs en matiére organique et en aluminium des dépdts. Une
telle relation UFC/mati¢re organique avait déja été observée par Ainsworth (1978), avec des
teneurs relativement similaires compte tenu des techniques de récupération de dépdts et d'analyse
différentes. Les concentrations de bactéries cultivables obtenues par De Rosa (1993) sont dans la
gamme 7,8 107 - 2,1 109 UFC/g pour les dépdts des réseaux alimentés a partir d'eaux de surface
traitées (tout a fait comparables a celles mesurées ici), alors que les dépOts des réseau alimentés en
eau plus pauvre en matic¢re organique contiennent jusqu'a 100 fois moins d'UFC. Ainsi les
réseaux transportant des quantités suffisantes de mati¢re organique seraient capables d'accumuler
de T'ordre de 108-10° bactéries cultivables/g de dépots, indépendamment des autres paramétres
hydrauliques ou chimiques forcément différents entre ces trois études. Ceci signifierait que
l'accumulation de bactéries & ce niveau résulte plutdt de la consommation de matiere organique
dissoute (similairement au biofilm), et non pas de la sédimentation de matiére organique et
biologique. Méme si elle n'a pas été étudiée en tant que telle, l'influence du taux de chlore dans
l'eau ne devrait pas non plus influencer les densités bactériennes au sein du dépdt en raison de la
forte capacité réductrice de celui-ci résultant de I'accumulation de matiére organique, et inhibant

l'action des désinfectants véhiculés par I'eau lors de sa diffusion dans les dépots.
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Les résultats obtenus dans cette étude permettent donc d'avoir une vue d'ensemble inédite
sur la matiére particulaire d'un réseau de distribution d'eau potable. Certaines des observations
renforcent les résultats obtenus dans le cadre d'études plus partielles, d'autres appellent des études
complémentaires sur d'autres réseaux pour parfaire en particulier les résultats sur les relations
mati¢ére organique-microorganismes-demande en chlore. Des expériences ont d'ailleurs été
réalisées dans le cadre de ce travail pour mieux détailler les mécanismes d'accumulation de la
matiére organique et de la biomasse dans les réservoirs (chapitre III). L'image des particules en
suspension en réseau réel reste aussi incompléte vis a vis de certaines particules (aggrégats
bactériens, particules colonisées) dont la quantification mériterait d'étre réalisée afin de mieux

préciser I'impact des particules sur la qualité de I'eau, comme discuté au chapitre IV ci-aprés.
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Chapitre III : Accumulation de bactéries et de matiere
organique dans les dépots des réservoirs
d'eau potable

Ce chapitre est présenté sous forme de projet de publication a soumettre a Water Research.
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III.1 Introduction

La distribution d'eau potable induit dans de nombreux cas la formation de dépots dans les
ouvrages utilisés pour stocker et amener l'eau traitée jusqu'au point d'utilisation. Ces dépdts sont
soit solidaires des surfaces (entartrage, tubercules de corrosion), soit se présentent sous forme de
"boue" plus ou moins dense et transférable dans la phase eau lors d'une accélération soudaine de
I'écoulement. La qualité de 1'eau est fortement affectée par de telles remises en suspensions, qui se
traduisent par la dégradation de ses propriétés organoleptiques (couleur et turbidité), chimiques
(concentration de micro-polluants) ou microbiologiques (bactéries et autres organismes remis en
suspension)(De Rosa, 1993 ; van Lieverloo et al., 1997, Gauthier et al., accepté pour publication).
De tels événements sont quasi-impossibles a maitriser par le traiteur d'eau du fait de leur
localisation dans l'espace et le temps résultant du fonctionnement hydrodynamique complexe des

réseaux de distribution.

De plus, comme dans les milieux naturels , les dépdts constituent des sites d'accumulation de
la matiére organique et de colonisation par les bactéries (Ainsworth, 1978 ; LeChevallier et al.,
1987 ; Gauthier et al., accepté pour publication) fournissant alors au sein du réseau la base d'une
chaine trophique s'étendant jusqu'aux crustacés macroscopiques (Mouchet et Pourriot, 1992)
d'une maniére probablement similaire aux écosystemes des eaux souterraines (Creuzé des
Chatelliers et al., 1991). Similairement aux populations bactériennes formant un biofilm a la
surface des canalisations (Morin et al., 1998), les micro-organismes benthiques sont peu ou pas
exposés au désinfectant résiduel véhiculé par l'eau, du fait de la forte demande en oxydant des
dépdts (Kiéné et al., 1996) proportionnelle a leur teneur en matiére organique (Gauthier et al.,

accepté pour publication).
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Les taux et mécanismes d'accumulation de dép6ts, en particulier organiques, et leur
colonisation bactérienne ne sont pas décrits dans le cadre des réseaux de distribution. Par analogie
avec les hydrosystemes naturels, I'accumulation de matiere organique et biologique dans les dép6ts
des réseaux de distribution résulte (a) de la sédimentation de mati¢re organique particulaire
(DePinto er al., 1993 ; Roden and Tuttle, 1996), (b) de la diffusion de matiére colloidale ou
dissoute (Drury et al., 1993 ; Hendricks, 1996 ; Findlay and Sobczack, 1996), ou méme (c) de la
prédation d'organismes en suspension (LaBarbera, 1984 ; Schlacher and Wooldridge, 1996).
L'activité biologique dans les dépdts provoque aussi l'accumulation de matiére organique, par
production de ‘biomasse (Lyche er al., 1996), d'exopolymeéres et de détritus organiques
(Underwood et al., 1995). Enfin, la matiére organique des dépdts peut étre éliminée par
minéralisation, mais aussi exportée par diffusion ou remise en suspension (DePinto et al., 1993;
Valsaraj et al., 1993). L'importance relative de ces mécanismes n'est quasiment pas évaluée en
réseau ou seules quelques données sont disponibles sur la concentration de matiére organique
particulaire en suspension (Brazos et O'Connor, 1987 ; Gauthier et al., 1997) et dans les dépots
(Gauthier et al., 1996).

En pratique, I'élimination de la matiére particulaire en suspension est menée de maniére
préventive en amont du réseau de distribution via des unités de décantation et de filtration des
usines d'eau potable, et de maniere curative par des campagnes de nettoyage des ouvrages qui
nécessitent la mobilisation de moyens importants (Charpentier et Courcier, 1989 ; Vibert et al.,
1991), et ne sont pas toujours d'une efficacité avérée & moyen et long terme (De Rosa, 1993). La
présence de matiere particulaire principalement organique par la phase eau des réseaux de
distribution a été mesurée ponctuellement par Gauthier et al. (1997), mais seules quelques données
issues du milieu naturel sont disponibles sur le transport et le stockage de matiere organique
particulaire 2 l'interface eau-sédiment (Cushing et al., 1993). Les rdles respectifs de la matiére
organique dissoute et particulaire sur I'accumulation de bactéries dans les dépdts ne sont pas
toujours clairement identifiés (Finlay et Sobczak, 1996 ; Chafiq et Gibert, 1996) et dépendent
probablement de I'importance des échanges eau-sédiment gouvernée par I'hydrodynamique des

systemes (Claret et Fontvieille, 1997).

L'objectif de cette étude est d'évaluer les taux et mécanismes d'accumulation de la matiére
organique et des bactéries dans les dépots de réservoirs d'eau potable. Pour cela, des dispositifs
(réservoirs, pieges a sédiment) ont été mis en oeuvre & différentes échelles expérimentales (pilote
de 12 L et 15 m3, réservoir réel de 450 m3) permettant de mesurer :

a) la vitesse de formation de dépots par sédimentation "naturelle”,

b) la colonisation et I'accumulation de matiére organique dans deux types de sédiment
artificiels (billes de verre et flocs d'aluminium),

c¢) l'impact de la matiere organique particulaire/dissoute apportée par I'eau sur I'accumulation
des dépots et sur la qualité de 1'eau est aussi évalué en comparant des réservoirs pilotes alimentés

en eau filtrée ou non filtrée.
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Les résultats obtenus montrent que les particules en suspension dans I'eau sont peu ou pas
piégées lors du séjour de 'eau dans les réservoirs, et que leur élimination en amont n'a aucun effet
sur les concentrations en matic¢re organique et en bactéries dans les dépdts. Ceci démontre «
contrario 'utilisation principale de carbone organique dissous pour la croissance biologique a ce
niveau. Les densités de bactéries observées dans le fond des réservoirs apparaissent principalement
lides & la quantité et & la nature de matiére minérale accumulée, les flocs d'aluminium supportant

200 fois plus de bactéries cultivables que les billes de verre poreux a poids égal.

I11.2 Matériel et méthodes

IMI.2.1 Réservoirs étudiés
L'accumulation de mati¢re organique et de micro-organismes a été étudiée dans trois types de

réservoirs alimentés en eau du réseau de distribution de Nancy (Fig. 1) :

* quatre réservoirs pilotes petit volume (12 L),
« un réservoir pilote grand volume (15 m3),

« un réservoir réel (450 m3).

Réservoir réel (450 m3)

Sédiment naturel Sédiment artificiel 1 Sédiment artificiel

(accumulation SIRAN Flocs d'aluminium

progressive) (quantité fixe) (accumulation
progressive)

Figure 1 : Dispositifs d'étude de I'accumulation de matiére organique et bactéries au sein de

sédiments naturels ou artificiels.
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Les réservoirs pilotes petit volume sont construits en inox type 316 L et comprennent deux
compartiments principaux (Fig. 2) : le compartiment supérieur ou s'effectuent I'entrée et la sortie
d'eau, et qui est parfaitement mélangé grice A une agitation lente (50 tours min-1) ; le compartiment
inférieur n'est pas agité et permet la décantation des particules qui sont transférées depuis le
premier compartiment au travers d'une grille type "nid d'abeille” en aluminium 3003 (3 couches
d'épaisseur 20 mm ; maille 19,2 mm ; Eurocomposites Systems, Luxembourg). Les quatre
réservoirs pilotes de volume 12 L sont alimentés en parallele par des canalisations en Téflon
opacifié avec un débit constant de 3 L h-1. Les lignes d'alimentation de deux de ces réservoirs
comprennent de plus une unité de filtration (support Swinnex et filtre fibre de verre type AP40,
porosité indicative 0,8 um, Millipore) permettant la rétention des particules en suspension dans
l'eau (Fig. 2).

couvercle

support filtre
+ filtre

vanne 3 voies vanne 3 voics

:
yanne de réglage

‘autres réservoirs

régulateur 300 mn
de pression

eau réseau
s distribution

vidange
partielle

200 x 200 mm

Figure 2 : Alimentation et configuration hydraulique des réservoirs pilote 12 L.

Le réservoir pilote grand volume (15 m3) est aussi parallélipipédique et construit en tole
galvanisée recouverte de peinture époxy alimentaire, le sol étant couvert d'un revétement PVC. Ce
bassin expérimental a été décrit ailleurs (Collin ef al., 1991). L'eau d'alimentation ne subit pas de
filtration et est injectée par une buse conique encastrée dans le sol dans un coin du réservoir avec
une évacuation simultanée pér trop plein dans le coin opposé a I'injection. Le débit d'alimentation
est réglé a 800 L h-1 pour obtenir un flux surfacique (rapport débit/surface du fond) égal 3 75 L m-
2h-1, identique  celui des réservoirs pilote 12 L.

Le réservoir réel étudié (450 m3) est utilisé pour le stockage et la distribution gravitaire d'eau
potable, et les dépots ont été caractérisés dans une autre étude (Gauthier et al., 1996). Ce réservoir
est cylindrique, et ses parois sont couvertes de mortier de ciment. Son fonctionnement est
caractérisé par un marnage quotidien de 2,4 m entre 1,9 et 4,3 m, le remplissage par pompage étant
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effectué principalement entre 3 et 6 h chaque matin et le temps de séjour moyen est de 16 h. Une
unique canalisation assure le remplissage et la distribution d'eau a partir du réservoir.

L'eau de distribution de Nancy alimentant tous ces réservoirs est produite a partir d'eau de
surface traitée par préchloration, coagulation au sulfate d'alumine, décantation, filtration sur sable,
ozonation, filtration sur charbon actif, reminéralisation a la chaux et postchloration. Le réseau de
distribution est constitué de canalisations principalement en fonte revétue de ciment et PVC.

I11.2.2  Dépots et prélevements
Les accumulations de mati¢re organique.et de micro-organismes ont été comparées durant
137 & 145 jours pour trois types de dépdts dans les réservoirs (Tableau 1) :

- des dépots "artificiels” en verre macroporeux placés dans certains réservoirs deés le début
de I'expérience pour reconstituer un dépot préexistant ;

- des dépdts "artificiels" constitués de flocs d'aluminium accumulés progressivement dans
les réservoirs pilote 12 L ;

- les dépdts "naturels” résultant de la sédimentation de particules présentes dans l'eau

distribuée.

Les dépots artificiels en verre macroporeux sont réalisés a l'aide de billes de Siran de
diametre 0,4 2 1 mm (Schott, réf. 041/120/A) habituellement utilisées pour servir de support inerte
a la colonisation bactérienne dans les bioréacteurs (Ribas et al., 1991 ; Dubreuil ez al., 1997). 163
+ 2 mg de billes de Siran préalablement séchées a 105°C sont placés dans des tubes en verre a fond
plat (@ext 15 x 45 mm, ép. 1 mm, Polylabo, réf. 50950) et y forment une couche de 2 mm
environ, soit 123 mg cm-2. Ces tubes sont ensuite placés dans les réservoirs (Tableau 1) et utilisés
pour l'échantillonnage et la caractérisation des dépdts : ainsi, les fonds de deux des réservoirs
pilote 12 L sont couverts de tels tubes placés jointivement (Fig. 2), alors que pour le réservoir
pilote 15 m3 et pour le réservoir réel, les tubes sont placés dans un panier d'autoclavage (inox 316
L) immergé. Ce panier est reli€ a la surface par un filin permettant de le remonter pour prélever les
échantillons sans vider les réservoirs. De plus, le sol du réservoir pilote 15 m3 est couvert d'une
couche 2 mm de Siran (18 L) pour simuler la présence d'un dépdt préexistant dans I'ensemble du

réservoir au début de l'expérience.

Les dépdts artificiels constitués de flocs d'aluminium sont, contrairement au dépdts de Siran,
accumulés progressivement au cours des expériences en fonction du temps. Ils résultent de la
corrosion du nid d'abeille en aluminium exposé dans les réservoirs pilote 12 L (Fig. 2 et Tableau
1). La caractérisation de tels dépots par diffraction X et spectrophotométrie infrarouge ne montre
pas de structure cristalline et révele la présence de carbonate-hydrate d'aluminium associé a de
I'hydroxyde (ou oxy-hydroxyde ou hydroxy-hydrates) d'aluminium, plus un peu de calcite. La
quantité totale d'aluminium dans de tels dépdts apres 145 jours d'accumulation est de 1,3 mg Al

cm-2,
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Tableau 1 : Différentes configurations de taille de réservoir, type de dépdt et type d'eau

d'alimentation testées.

réservoir eau dépots dépots dépots
d'alimentation artificiels artificiels naturels
Siran flocs d'Al seuls
pilote 12 L non filtrée non oul
pilote 12 L non filtrée oui (182 tubes) oui
pilote 12 LL filtrée non oui
pilote 12 L filtée oui (182 tubes) oui
pilote 15 m3 non filtrée oui non
(85 tubes + 18 L)
réservoir réel non filtrée oui (45 tubes) non 40 tubes

Les dépdts naturels sont accumulés par sédimentation et mesurés uniquement dans le
réservoir réel ol des tubes vides sont exposés simultanément aux tubes contenant du Siran
(Tableau 1).

Les prélevements de dépots sont réalisés apres 7, 14, 28, 63, 89 126 et 145 jours pour les
réservoirs pilote 12 L contenant du Siran et pour le réservoir pilote 15 m3, et seulement apres 62 et
137 jours pour les tubes exposés en réservoir réel. Préalablement aux analyses microbiologiques,
le contenu d'un tube est transféré dans un pot stérile et le tube est rincé quatre fois avec de l'eau
physiologique stérile (9 g L-1 NaCl) projetée avec une seringue 2 mL pour récupérer 1'intégralité
du dépot. Préalablement aux analyses chimiques et gravimétriques, les tubes contenant les dépdots
sont congelés, puis lyophilisés & 1'aide d'un lyophilisateur a plateau. Ils sont ensuite stockés a
I'étuve & 37°C. Pour les pilotes 12 L ne contenant pas de Siran, l'ensemble des dépdts de type
"flocs d'aluminium" couvrant le fond est collecté aprés 145 jours dans un pot stérile. Un aliquote
est dilué au 1/108Me avec de I'eau physiologique pour l'analyse microbiologique, tandis que le
reste de 1'échantillon est congelé et lyophilisé¢ préalablement aux analyses chimiques et

gravimétriques.

II1.2.3 Analyses de l'eau

Les principales caractéristiques de l'eau en entrée/sortie des réservoirs pilotes ont été
mesurées quotidiennement ou de maniere bihebdomadaire durant 1'étude : température (°C), pH
(pH-rhétre Métrohm 558), turbidité (NTU)(Turbidimétre Hach Ratio XR 43900), chlore libre et
chlore total (mg Cly L-1)(méthode colorimétrique & 1a DPD, AFNOR T90-038, colorimétre CIFEC
Lovibond).

Le carbone organique et les densités de bactéries cultivables dans l'eau ont été mesurés le
jour du prélevement de dépdts. Les concentrations de carbone organique total (COT) dans I'eau
sont mesurées par la méthode persulfate-UV a l'aide d'un analyseur Dohrmann DC 80 aprés
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acidification des échantillons (0.5% HNO3) et exprimées en mg C L-1. La densité de bactéries
cultivables est obtenue par incorporation d'un mL d'échantillon pur ou dilué dans un milieu nutritif
sans glucose (AFNOR T90-402). Les boites de Pétri sont incubées a 22°C, et les unités formant
colonie sont comptées aprés 14 jours et exprimées en UFC mL-!. Le nombre total de cellules
bactériennes dans 1'eau est mesuré par comptage au microscope a épifluorescence apres marquage
des bactéries au DAPI (Saby er al., 1997).

II1.2.4 Particules en suspension

Les particules en suspension ont été quantifiées en duplicat & partir de leur rétention par les
filtres placés sur les circuits d'alimentation de deux des réservoirs pilote 12 L : ces filtres en fibre
de verre (Millipore, Réf. AP40), préalablement calcinés & 550°C pendant 3h et pesés, se chargent
de quelques milligrammes de matiere durant la filtration de 108 4 144 L (3 L h-! durant 36 2 48
heures). La masse mesurée aprés séchage a 105°C, rapportée au volume d'eau filtrée durant la
méme période, permet de calculer la concentration des particules en suspension (en pg L-1).
L'incinération ultéricure & 550°C durant 3 heures de chaque filtre permet de déterminer la fraction

de solides volatils dans les particules retenues sur filtre.

II1.2.5 Quantité de dépdts accumulés

Les tubes contenant les dépdts ont été séchés jusqu'a un poids constant & 105°C, placés au
dessicateur et pesés avec une précision de 0,5 mg. La masse de dépdts accumulés a été obtenue par
soustraction du poids original tube + Siran et exprimée en mg cm-2. Pour les pilotes 12 L ne
contenant pas de tubes de Siran (Tableau 1), la masse totale de dépdts lyophilisés a été pesée, puis
corrigée apres évaluation de la perte de poids par séchage a 105°C d'un aliquote d'environ 100 mg.
La masse obtenue est ramenée 4 la surface totale du réservoir et évaluée en mg cm2. Les analyses

sont réalisées en triplicat (3 tubes provenant du méme prélévement).

II1.2.6 Carbone et azote dans les dépdts

Les concentrations de carbone total et d'azote dans les dépdts lyophilisés ont été déterminées
a l'aide d'un analyseur élémentaire (Carlo Erba 1108) : des aliquotes (3 & 20 mg selon la teneur en
C) sont calcinés a 1080°C sous flux d'oxygene ultra pur ; les tencurs en C et N sont mesurées par
chromatographie gazeuse. Les analyses sont réalisées en triplicat (3 tubes provenant du méme

prélévement).

Le carbone organique a été¢ mesuré apres élimination des carbonates par acidification a chaud
de I'échantillon (HCI, 2M, 40°C) jusqu'a la fin de I'effervescence. L'échantillon est ensuite séché,
chauffé a 940°C sous flux d'oxygene et le carbone organique est mesuré par conductimétrie
différentielle. Les résultats sont exprimés en % ou en mg cm-2. Les analyses sont réalisées en
duplicat (2 x 8 tubes de Siran mélangés pour obtenir une quantité de carbone organique supérieure
au seuil de détection de 0,5 mg, soit 0,03 %) ; cette analyse a été réalisée uniquement pour le

dernier prélevement (j = 145).
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I11.2.7 Bactéries des dépots

Les échantillons de dépots, placés dans des pots en polycarbonate 40 mL stériles sont
dispersés a l'aide d'une sonde ultrasonique (Labsonic 2000 U ; sonde 19 mm ; 15 s ; 20 W).
L'échantillon dispersé et ses dilutions sont incorporés en milieu nutritif et les bactéries sont
dénombrées comme décrit ci-dessus (§ 11.3) pour l'analyse de l'eau. Les résultats sont exprimés en
UFC c¢m-2 sous forme de moyenne géométrique des triplicats (trois tubes analysés a chaque fois,

plus une double incorporation de chaque dilution).

111.3 Résultats
III.3.1 Caractéristiques des eaux d'alimentation des réservoirs

Les caractéristiques moyennes de l'eau potable utilisée pour l'alimentation des réservoirs
étudiés ici (Fig. 1) sont regroupées dans le Tableau 2 et montrent en particulier que la quantité de
désinfectant résiduel ainsi que la turbidité sont faibles dans le réseau de distribution étudié, comme
précédemment observé (Gauthier, 1997). La concentration de bactéries cultivables (UFC 3 jours)
est toujours inférieure au nombre-guide fixé par les autorités sanitaires (100 UFC mL-1), méme si

elle représente moins de 0,01% du nombre de cellules bactériennes présentes dans l'eau.

Tableau 2 : Caractéristiques principales de l'eau du réseau de distribution utilisée pour

l'alimentation des réservoir-pilotes.

Parametre Unité Moyenne | Ecart-type Min Max Nombre
d'analyses
Température T 20,5 2,2 17,0 247 87
Turbidit NTU 0,13 0,06 0,07 0,35 20
pH 7,73 0,12 7,45 7,85 13
Clplibre | mgClp L-1 0,01 0,02 0,00 0,05 22
Cl2 total mg Clp L-1 0,08 0,04 0,05 0,16 22
COT mg L 1,67 0,21 1,34 2,03 10
Bactéries | cellules mL-1| 6,59 104 7,46 104 | 1,85 104 | 2,01 105 7
totales
Bactéries |UFC 3 j mL-1 3,7 9,9 0 30 9
cultivables
Bactéries UFC 14 j 54* 61 10 185 9
cultivables mL-1

* .
: moyennes géométriques
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Les particules en suspension ont éié définies par leur rétention sur les filtres (0,8 pum) placés
sur 1'eau d'alimentation de deux des réservoirs pilote 12L. Elles ont été caractérisées par : (a) la
concentration de particules en suspension et leur fraction volatile évaluée par des mesures

gravimétriques sur le filtre ; (b) la mesure des densités bactériennes dans I'eau en amont et en aval

des filtres.

La concentration de particules en suspension varie d'un facteur 2,5 environ (entre 50,7 et
128 pg L-1) durant la période de 1'étude (Fig. 3 et Tableau 3). Il faut toutefois noter que ces
valeurs ne sont pas instantanées, mais moyennées sur les 36 & 48 h de filtration effective durant
lesquelles chaque filtre se charge en particules, ce qui implique que des concentrations plus fortes,
mais temporaires pourraient ne pas avoir été détectées. Les variations de concentration des
particules dans le temps n'apparaissent pas trés importantes et ne présentent pas de tendances
saisonni¢res remarquables durant la période considérée. La concentration de particules en
suspension mesurée ici en un point du réseau de distribution est bien moins importante que la plus
faible valeur (0,5 mg L-1) mentionnée par Eisma (1993) pour les particules en suspension des eaux

de riviere, et est plus proche des valeurs mesurées dans I'océan en dehors des zones cotiéres.
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Figure 3 : Concentration de particules en suspension et fraction volatile dans l'eau
d'alimentation des réservoirs pilote 12 L et 15 m3 (les filtres 1 et 2 correspondent aux deux unités

de filtration fonctionnant en parallele (duplicats) pour l'alimentation des réservoirs pilotes).

Ces particules en suspensions dans I'eau potable sont majoritairement composées de matiére
organique (63,9 %), comme l'indique leur importante fraction volatile relativement stable tout au
long de la période d'étude (Fig. 3 et Tableau 3). Ces valeurs sont d'ailleurs confirmées par les
analyses des teneurs en C et N (Tableau 3) qui montrent que la teneur en carbone représente une
fraction constante (27,1%) de la masse de particules en suspension, soit preés de la moiti€ de la
fraction volatile. La concentration de carbone particulaire est toutefois prés du centiéme de celle de

carbone dissous, par comparaison avec les valeurs de COT dans l'eau d'alimentation des

réservoirs pilotes (Tableau 2).
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carbone dissous, par comparaison avec les valeurs de COT dans l'eau d'alimentation des

réservoirs pilotes (Tableau 2).

Tableau 3 : Caractéristiques des particules en suspension retenues par les filtres (nota :
seules les valeurs de carbone total sont présentées, le carbone organique (mesuré une fois)

représentant environ 80% du carbone total de ces particules).

Moyenne | Ecart-type| Min Max | Nombre
Concentration pg L1 78,8 18,1 50,7 128 90
Fraction volatile | % en masse 63,9 6,9 49,5 82,2 131
Ciotal % en masse 27,1 2,4 23,7 31,8 9
Crotal pug CL-1 21,3 4,1 15,4 26,7 9
N pg L1 3,6 0,7 2,6 4,7 9
C/N 5,94 0,43 5,44 6,84 9

Cette apparente stabilité de la composition des particules en suspension retenues par le filtre
est aussi traduite par les valeurs du rapport C/N, plus faibles encore que celles mesurées dans les
dépdts de réservoir. La forte proportion de composés azotés observée implique que la maticre
organique particulaire transportée par l'eau est principalement composée de molécules biogéniques,
et que la biomasse joue un grand rle dans la masse de particules organiques véhiculées par l'eau et

retenue par le filtre.

Cet impact de la biomasse bactérienne sur la charge particulaire retenue par les filtres en fibre
de verre a été mieux évalué au travers d'une expérience mesurant la quantité de cellules
bactériennes en amont et en aval des deux unités de filtration, en fonction du volume filtré (Fig. 4)
: sur un cycle de filtration de 32 heures, et a partir d'une concentration bactérienne dans l'eau
d'alimentation de l'ordre de 109 cellules/mL, environ la moitié des bactéries sont éliminées par
rétention sur le filtre (le pourcentage de rétention varie de 33 2 65% du début a la fin du cycle). Le
seuil de coupure du filtre se situe donc au milieu de la gamme de taille des bactéries de l'eau
potable, et évolue 1égérement avec son colmatage. De plus, en utilisant la composition théorique
élémentaire d'une bactérie proposée par McCarthy (1969), indiquant qu'une bactérie représente
approximativement 10-13 g de carbone, et en considérant que 50% des 105 cellules/mL sont en
moyenne retenues par les filtres, on obtient que les bactéries représentent environ 5 pg L1 de
carbone particulaire, soit environ un quart de la masse de carbone retrouvée sur les filtres. Ceci
expliquerait la faible valeur de C/N obtenue, d'autant plus que la biomasse n'est pas limitée aux
bactéries et que d'autres organismes (protozoaires, rotiferes, nématodes) ont été systématiquement

observés sur les filtres.
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Figure 4 : Elimination des cellules bactériennes en suspension par rétention sur les filtres en
fibre de verre durant un cycle de filtration & débit constant (les filtres 1 et 2 correspondent aux deux

unités de filtration fonctionnant en paraliéle).
I11.3.2 Accumulation de dépdts dans les réservoirs

Les dépots des réservoirs alimentés en eau non filtrée sont susceptibles d'étre formés par
sédimentation des particules véhiculées par I'eau, ou & partir de la matiere dissoute, par croissance
biologique, précipitation ou adsorption sur les matériaux déja déposés. Les expériences menées ici
permettent d'estimer certaines de ces vitesses d'accumulation en fonction du type de dépdt étudié.
Ainsi la sédimentation naturelle est estimée a 8 ig cm2 jourl, par pesée de tubes de verre jouant le
role de piege a sédiments exposés en réservoir réel (Fig. 5). Cette valeur est a comparer au flux de
matiére sédimentable théorique (14 pg cm-2 jour'D, calculé en ramenant la concentration de
particules en suspension moyenne (78,8 pg L-1) au débit d'alimentation et A la surface au sol du
réservoir considéré. Cette valeur calculée est supéricure & la valeur mesurée, indiquant
probablement une sédimentation partielle de la population des particules en suspension durant le
transit dans le réservoir, ou bien une élimination des dépdts accumulés par remise en suspension

et/ou dissolution.

Lorsqu'un sédiment artificiel de type Siran est placé dans le méme réservoir ou bien dans le
réservoir pilote 15 m3, un phénomene parasite de dissolution du matériau provoque une perte
réguliere de masse bien plus importante que la sédimentation. Des expériences complémentaires
(non présentées) ont montré que cette perte-de masse était principalement attribuable 2 la libération
dans l'eau des éléments suivants & partir du Siran neuf : SiO2 (71% de la masse libérée), Na
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(19%), Ca (3.5%), chlorures (2,1%), ainsi que du bore et du baryum. A l'issue de 145 jours
d'expérience, cette dissolution continue aboutit a une perte en masse supérieure a 3,3% de la masse
initiale de Siran et cette instabilité du sédiment artificiel rend impossible la distinction des termes
d'accumulation de masse par croissance biologique et adsorption sur ce type de support, la masse
de référence du Siran n'étant pas stable. Seul, le terme global (dissolution+adsorption+croissance
biologique) a été estimée 2 -28 pg cm-2 jour~! (Tableau 4), et a ét€ systématiquement déduite pour

évaluer les taux d'accumulation de matiére en présence de Siran (Figure 5).

s Jen SCAdiment naturel (réservoir réel)
«««-0---- Siran (réservoir réel)
— o - Siran (pilote 15 m3)
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Figure 5 : Accumulation de dépdts (maticre séche & 105°C) en fonction du temps dans les
réservoirs alimentés en eau non filtrée et contenant différents types de sédiment (les données
concernant les masses de Siran ont été corrigées par le terme de
(dissolution+adsorption+croissance biologique) vgiss estimé au Tableau 5).

La vitesse d'accumulation de flocs d'aluminium dans les pilotes 12 L (Figure 5) s'éleve a 12
g cm2 jour-l, une fois soustraite la vitesse de sédimentation naturelle. Ces différentes vitesses
d'accumulation mesurées sont regroupées dans le Tableau 4 et permettent de prédire la variation de
masse au niveau des tubes contenant du Siran et accumulant simultanément des flocs d'aluminium
dans le réservoir pilote 12 L4 l'issue de 1'expérience. La valeur théorique obtenue ainsi est -8 g
cm2 jour-l, parfaitement comparable 2 la masse déterminée expérimentalement par pesée (-9 g
cm2 jour-l)(Tableau 4).

L'accumulation de dépdts dans les réservoirs d'eau potable est accompagnée d'une
accumulation de bactéries comme dans les milieux sédimentaires naturels. Cette colonisation est
difficile & évaluer au moyen des techniques a épifluorescence classiques du fait de la présence de

nombreuses particules organiques et minérales perturbant le dénombrement direct au microscope.
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Les techniques de culture ont é1é utilisées pour suivre 1'accumulation de bactéries revivifiables dans
les dépdts de type Siran et Siran + flocs d'aluminium en pilotes 12 L et 15 m3 équipés de tube de
prélevement (Fig. 6).

Tableau 4 : Détermination des différentes constantes d'accumulation de dépdts .

Réservoir étudié Vitesse mesurée Mécanismes Vitesse calculée
en g cm2 jour! d'accumulation en g cm? jour-!
Réservoir réel sans +8 () sédimentation naturelle Veed =(a)=+8
Siran '
Réservoir réel et 20et- 21 (b) sédimentation naturelle+ | vgiss = (b)-(a)
pilote 15 m3 avec (deux valeurs (dissolution+croissance =-28
Siran mesurées) biologique+adsorption)
Pilote 12 L sans Siran +20 (¢) sédimentation naturelle + | vfoe = (c)-(a)
et avec flocs d'Al accumulation flocs d'Al =+12
Pilote 12 L. avec Siran -9 (d) sédimentation naturelle+ | vigal =(a)+(b)+(c)
et flocs d'Al (dissolution+croissance =-8
biologique+adsorption)+
accumulation flocs d'Al

Pour les dépots formés de Siran, plus de 4,8 105 UEC cm-2 sont mesurées lors du
prélevement effectué apres une semaine de contact avec l'eau (Fig. 6). Néanmoins les densités
bactériennes sont bien plus faibles les semaines suivantes, ce qui peut résulter (a) soit de la
régulation des populations bactériennes fixées par la mise en place d'une chalne trophique décalée
de quelques jours par rapport a la colonisation bactérienne ; (b) soit plus probablement de la
présence de traces de substrat biodégradable associé au Siran, qui favoriserait la croissance des
bactéries au début d'expérience (la quantité de carbone total dans le Siran neuf était inférieure au

seuil de détection de la technique utilisée (0,03%) ce qui peut représenter tout de méme jusqu'a 37
-2
Hg cm™2).

Les quantités de bactéries associées aux différents types de dépdts divergent au bout de
quelques semaines (Fig. 6): pour le dépot de type Siran, la densité de bactéries reste pratiquement
constante entre le 14€ME e¢ e 1458Me jour (1,4 + 0,5 105 UFC cm2» n=6), alors qu'elle
augmente réguliérement pour les dépdts de type Siran + flocs d'aluminium, au fur et & mesure de
I'accumulation de flocs d'aluminium. Elle est cinq fois supérieure a celle obtenue sans flocs
d'aluminium au bout de 145 jours, ce qui démontre que la déposition de flocs d'aluminium est ici

déterminante vis-a-vis de l'accumulation des bactéries
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Figure 6 : Accumulation des bactéries cultivables dans deux types de dépdts (Siran et Siran +

flocs d'aluminium) (n=3).

A l'issue de I'expérience, les densités bactériennes par cm? sont identiques pour les dépdts
constitués de flocs d'aluminium en présence et en absence de Siran (Pilote 12 L) (Fig. 7). En
I'absence de flocs d'aluminium, les concentrations bactériennes sur Siran sont cing fois plus
faibles et semblables pour les tubes placés en pilote 15 m3 et en réservoir réel, indiquant une bonne
cohérence entre les différentes échelles expérimentales. Enfin, en l'absence de support artificiel, les

concentrations bactériennes par cm? sont 50 fois plus faibles qu'en présence de flocs d'aluminium.
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Figure 7 : Bactéries cultivables dans les différents types de dépdts (sédiment naturel, Siran et

Siran + flocs d'aluminium) aprés 137 ou 145 jours d'exposition dans les réservoirs (n=3).
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Les densités bactériennes rapportées i la masse de dépdt par cm? mesurées aprés 145 jours
(Tableau 5) illustrent mieux encore la capacité d'accumulation de bactéries pour chacun des
sédiments testés : les flocs d'aluminium constituant certains dépots sont vingt fois plus favorables
a l'accumulation de bactéries que les sédiments naturels, eux méme dix fois plus favorables que le
Siran. Ces différences sont probablement dues a la nature, aux propriétés texturales et aux densités
des dépdts. Ainsi, non seulement la quantité, mais aussi le type des dépdts gouvernent

I'accumulation de bactéries au niveau des dépots.

Tableau 5 : Quantités de dépots accumulées par unité de surface et densité de bactéries

cultivables correspondantes.

Sédiment naturel| Siran+ sédiment Flocs Al +
naturel sédiment naturel
Quantité totale de dépot 1,1 122 2,9
(mg cm2)
Densité bactérienne 2,15 107 1,6 106 3,5 108
(UFC 14 j g'1)

Les quantités de carbone organique associées aux dépoOts montrent le méme type de
hiérarchisation entre les matériaux testés (Fig. 8) : 50 pug cm-2 de carbone organique sont retrouvés
dans les dépdts incluant du flocs d'aluminium a l'issue de l'expérience, indépendamment de la
présence de Siran, alors que pour le Siran seul ces quantités sont environ deux fois plus faibles (13
429 pg cm2). La quantité de carbone organique n'a pu étre déterminée pour les échantillons de
sédiment naturel en raison de la trop faible quantité de matériau récupérée, et seul le carbone total a
été mesuré (40 pg cm-2). Le rapport Corganique/Ctotal dans une précédente étude des sédiments
naturels du méme réservoir était de 66% (Gauthier et al., 1996), ce qui situe la teneur en carbone
organique au voisinage de 26 g cm-2 pour le sédiment naturel, tout a fait comparable & celui

retrouvé dans les dépdts de Siran.

La teneur en azote des dépdts est inférieure au seuil de détection (0.01%) pour tous les
échantillons de dépdts composés de Siran, soit 10 pg cm-2, ce qui traduit que la masse de matiére
organique accumulée apres 145 jours reste trés faible par rapport a celle de Siran initialement
introduite (123 mg cm-2). Pour les dépdts composés de flocs d'aluminium sans Siran, la teneur en
azote est 0,20%, soit 6,9 pg cm-2. Ceci correspond & un rapport Corganique/N s'élevant & 7,0
indiquant une forte influence de I'activité biologique sur la composition de la matiére organique des
dépdts, comme observé précédemment pour la plupart des dépdts naturels de réservoir du méme

réseau de distribution (Gauthier et al., accepté pour publication).
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Figure 8 : Carbone organique dans les différents types de dépdts (Siran et Siran + flocs

d'aluminium) apres 137 ou 145 jours d'exposition dans les réservoirs (n=3).

Au final, le dépdt de type flocs d'aluminium favorise I'accumulation de mati¢re organique et
de bactéries cultivables, par rapport aux deux autres types de dépdts étudiés (Siran et dépots
naturels), sans qu'il soit possible de dire a priori si l'accumulation de matiére organique provoque

ou résulte de la plus forte concentration bactérienne.

III.3.3 Impact de la filtration de l'eau sur l'accumulation de matiére organique et de

bactéries dans les dépdts

Pour évaluer l'importance du flux de particules apportées par l'eau par rapport a
I'accumulation de mati¢re organique et de bactéries au niveau des dépdts, deux des réservoirs
pilotes 12 L ont été alimentés durant 145 jours avec une eau contenant en moyenne 78,8 pg L1 de
particules en suspension, alors qu'une telle charge était éliminée de I'eau d'alimentation des deux
autres pilotes 12 L. De plus, la concentration de cellules bactériennes était deux fois plus faible

dans 'eau d'alimentation filtrée que dans celle non-filtrée.

Aucune différence significative de masse de dépdts accumulés n'a été observée entre les
réservoirs pilotes alimentés en eau filtrée et en eau non filtrée (Tableau 1). Ceci s'explique par deux
hypotheéses : (a) les particules ont en partie un comportement colloidal dans le réservoir et
sédimentent peu ou pas dans la configuration étudiée (forme de I'écoulement, temps de séjour) ;

(b) les techniques gravimétriques employées ne sont pas assez précises pour apprécier ce facteur
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"sédimentation naturelle”, dans le cas ou les masses de Siran et de flocs d'aluminium pesées sont

bien plus conséquentes.

L'accumulation des bactéries dans les dépots de réservoirs alimentés en eau filtrée/non filtrée
est présentée a la figure 9. Outre un pic de densité en début d'expérience, le nombre de bactéries
cultivables par cm? croit réguliérement avec I'accumulation de flocs d'aluminium et aucune
différence statistiquement significative n'est observée en fonction de 1'alimentation filtrée ou non
du réservoir, que le dépdt soit constitué de Siran + flocs d'aluminium (environ 122 mg cm2) ou de
flocs d'aluminium seulement (2,8 mg cm-2). L'élimination des particules et de 50% des cellules
bactériennes dans l'eau d'alimentation n'affecte pas la densité de bactéries cultivables au niveau des

dépots.
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Figure 9 : Cinétique d'accumulation de bactéries cultivables dans les dépdts de réservoir

alimentés avec de l'eau filtrée ou non filtrée (n=3).

Ceci est aussi observé pour la mati¢re organique, aucune différence significative n'étant
mesurée au niveau des dépdts en fonction de la filtration de 1'eau d'alimentation (Fig. 10). De toute
évidence, la matiere organique particulaire de l'eau (environ 20 pig L-1 de carbone organique) n'est
pas transférée dans les dépdts car elle représenterait une masse accumulée de 520 pg cm=2 au bout
de 145 jours pour les réservoirs alimentés en eau non filtrée, bien au dela des valeurs effectivement
mesurées qui sont plus de dix fois plus faibles. La sédimentation de la matiére organique
particulaire apparait faible ce qui résulte potentiellement (a) de la configuration hydrodynamique
testée (b) d'une faible différence de densité par rapport a I'eau des particules organiques et (c) de la
capacité motrice de certains organismes biologiques. De plus, I'élimination continue de la matiére

organique sédimentée par biodégradation ne peut étre exclue méme si elle n'est probablement pas
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un mécanisme important ici puisque les dépdts des réservoirs alimentés en eau filtrée ont un

comportement identique a ceux alimentés en eau non filuée.

eau filtrée (flocs Al seuls)

eau non filtrée (flocs Al seuls)

eau filtrée (Siran +flocs Al)

eau non filtrée (Siran+flocs Al)

I A 1 I i I

0 20 40 60 80 100
Carbone organique accumulé dans les dépots
(g em?)

Figure 10 : Carbone organique en fonction du type d'eau d'alimentation (filtré ou non filtré)
dans deux dépots de réservoir (Siran et Siran + flocs d'aluminium) aprés 145 jours d'exposition

dans les réservoirs (n=2).
II1.3.4 Impact de la filtration sur la qualité de I'eau en sortie de réservoir

La qualité de l'eau en sortie des réservoirs pilote 12 L a été suivie tout au long de
I'accumulation des dépbts et de leur colonisation, et est décrite en fonction de la filtration préalable
de I'eau d'alimentation. La turbidité de I'eau en sortie de réservoir n'est pas significativement
différente de celle de 'eau d'entrée, que celle-ci ait été filurée (Aturbidité = 0,01 £ 0,11, n=22) ou
non filtrée (Aturbidité = 0,03 £ 0,07, n=22). Un tel résultat est confirmé a 1'échelle du réservoir
pilote 15 m3 (Atrbidité = 0,00 £ 0,06, n=10). Par rapport aux concentrations particulaires
présentes initialement dans l'eau, les réservoirs étudiés ne modifient donc pas sensiblement la
charge particulaire de l'eau pour de faibles valeurs de turbidité. Le mauvais rendement de
sédimentation des particules mesuré au niveau des dépdts est ainsi confirmé au niveau de la phase

cau.

Ces conclusions ne sont pas valables en ce qui concerne les concentrations en bactéries
cultivables (Fig. 11) : dans l'eau d'alimentation, les teneurs en bactéries cultivables sont comprises
entre 10 et 200 UFC 14j mL-1, variant a l'inverse de la teneur en chlore (de 0 4 0,05 mg L-1). Dans
I'eau de sortie des réservoirs pilotes 12 L, la teneur en chlore est nulle et les concentrations en
bactéries revivifiables varient de 300 & 5400 UFC mL-! (Fig. 11), soit 0,5 & 2 log10 de plus que
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dans l'eau d'alimentation, ce qui traduit une dégradation des caractéristiques microbiologiques de

l'eau durant son séjour dans le réservoir, qu'elle soit ou non filtrée préalablement.
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Figure 11 : Concentration de bactéries cultivables dans 1'eau en entrée et sortie des réservoirs

temps (jours)

pilote 12 L alimentés en eau filtrée ou non filtrée, et chlore libre dans l'ean d'alimentation en

fonction du temps.

Durant les premiers 30 jours de l'expérimentation, les densités de bactéries cultivables sont
légerement plus élevées (facteur 5 a 2) a la sortie des réservoirs alimentés en eau filtrée que non
filtrée, ce qui peut étre interprété comme un phénomene de croissance dans l'eau faisant suite a
I'élimination de la moitié de la population bactérienne planctonique et des organismes prédateurs
lors de la filtration. Les dénombrements de cellules totales (DAPI) ont d'ailleurs confirmé que les
concentrations en cellules mL-! étaient durant cette période deux fois plus faibles en sortie de
réservoir alimenté en eau filtrée qu'en eau non filtrée (résultats non présentés). Ainsi placée en
amont des réservoirs et en l'absence de chlore, la filtration provoque donc au moins
temporairement une diminution du nombre total de cellules dans 1'eau en aval qui est aussi traduite
par une plus grande cultivabilité de la fraction de population bactérienne restant en suspension.

Une telle différence n'est toutefois sensible que pendant quelques semaines.

II1.4 Discussion/conclusion

Dans un réservoir de distribution d'eau potable, I'accumulation de dépdts résulte a priori
principalement de deux mécanismes principaux : (i) la sédimentation de particules en suspension
introduites avec l'eau d'alimentation, et (ii) la précipitation, adsorption, ou croissance biologique

qui permettent le transfert de matiére de la phase dissoute & la phase particulaire. Les concentrations
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de mati¢re organique et de bactéries observées dans de tels dépdts (Gauthier 1996) permettent
I'établissement d'une chaine trophique benthique (van Lieverloo er al., 1997 ; Gauthier er al.,
accepté pour publication), qui est probablement en partie responsable des concentrations plus
fortes en micro-organismes en sortie de réservoir que dans leur eau d'alimentation (Amblard et al.,
1996). Des dégradations d'origine biologique des matériaux de réservoirs ont d'ailleurs été
observées a plusieurs reprises (Schoenen, 1994 ; Herb et al., 1995).

Les concentrations de particules en suspension véhiculées par l'eau, caractérisées par leur
rétention sur un filtre de seuil de coupure 0,8 pm, sont toujours inférieures & 130 pg L-1, soit mille
fois moins que les matieres dissoutes évaluées par la mesure du résidu sec, et aussi bien plus faible
que les concentrations mesurées pour la plupart des eaux douces superficielles (Eisma, 1993). Ceci
indique que les larges variations de turbidité de la ressource en eau brute sont bien écrétées par
l'usine de traitement et ne sont pas répercutées en aval dans le réseau de distribution. D'autre part,
les remises en suspension éventuelles en amont du point de mesures ne sont pas détectées avec le
protocole de mesure utilisé qui moyenne la charge particulaire sur 48 heures. Les concentrations
particulaires obtenues sont supérieures a celles de l'usine de traitement et d'autres points de
consommation du méme réseau de distribution mesurées dans une autre étude (Gauthier et al.,
97)(moyennes : 78,8 versus 39 pig L-1), mais ceci résulte sans doute de la vitesse de filoration mise
en ocuvre pour la récupération des particules qui était moins importante lors la présente étude. La
fraction de matiere organique des particules du réscau de distribution (évaluée via la fraction
volatile) est par contre parfaitement cohérente avec la précédente étude (64 versus 63 %) et
confirme que les particules transportées en réseau en régime hydraulique "normal” comprennent
grosso modo 2/3 de matiere organique. Cette relative richesse des particules en suspension en
matiere organique résulte d'ailleurs probablement d'une sédimentation plus rapide des particules
minérales plus denses (De Rosa, 1993). Néanmoins, un biais de la technique de filtration mise en
oeuvre ici pour sélectionner les particules en suspension est la rétention de la moitié de la
population bactérienne par le filtre, alors que les bactéries sont en général considérées comme
faisant partie de la fraction colloidale, donc non décantable (Gustafsson et Gschwend, 1997). Ceci
met en évidence la difficulté de définir une limite entre la fraction décantable et celle soumise au
mouvement Brownien, d'autant plus que bon nombre de particules-organismes biologiques ont
des capacités motrices propres. Il est donc relativement normal qu'une plus forte quantité de
matiere organique d'un certain type (faible C/N, origine bactérienne, métabolites...) soit associée
aux plus petites particules, et ceci a d'ailleurs été mesuré récemment par Rostad et al. (1997) pour

les particules et colloides d'une eau de riviére.

Les quantités de dép0ts résultant de la sédimentation naturelle sur une surface de verre vierge
a été évaluée 2 8 ug cm-2 jour-1 au niveau d'un réservoir réel. Méme si cela correspond 2 une
masse (1,1 mg cm-2) 10 fois plus importante que celle obtenue pour un biofilm établi sur une
surface inerte exposée 4 l'eau potable au bout de quelques mois (63 4 109 pg cm-2)(Percival et al.,
1997), une telle accumulation correspond 2 un taux de capture des particules en suspension
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relativement faible : si l'on calcule le flux de particules sédimentables correspondant & parur de la
concentration de particules en suspension (78 pg L-1), du débit journalier dans le réservoir (675
m3) et de la surface de ce dernier (100 m2), on obtient un flux potentiel de 53 pg cm-2 jour-1, soit
environ 7 fois plus que la masse de dépdts effectivement mesurée. Néanmoins, comme observé
précédemment, l'intégralité de la matiere en suspension n'est pas décantable et de plus
l'exportation de matiére organique particulaire déposée par diffusion ou remise en suspension
(Valsaraj et al., 1993 ; De Pinto et al., 1993) ou par biodégradation n'est pas exclue. La
configuration hydraulique des réservoirs (Clark ez al., 1996 ; Lindeborg et al., 1996 ; Gatel et al.,
1996) peut aussi favoriser l'accumulation de dépdts au niveau de certaines zones mortes et

provoquer une hétérogénéité dans la répartition spatiale des dépdts au sein d'un méme réservoir.

Les densités bactériennes mesurées pour le sédiment naturel et les flocs d'aluminium (2,2
107 2 3,5 108 UFC 14j g-1) sont tout a fait comparables 2 celles rapportées par De Rosa (1993) et
Gauthier et al. (1996) pour des dép0ts naturels de réservoir et des dépots de canalisation récupérés
par purge. De plus, les quantités de bactéries par unité de surface de réservoir sont liées a la
quantité de solides accumulés : De Rosa (1993) observait une corrélation positive entre la quantité
de dépdts récupérés par purge et le nombre de bactéries, et nous avons observé, directement au
niveau du dépdt, une augmentation réguliere des bactéries cultivables au fur et a mesure de
l'accumulation artificielle de flocs d'aluminium. La présence d'aluminium sous forme de floc
favorise de toute évidence l'accumulation de bactéries, puisqu'une corrélation positive avait déja
été établic par Gauthier et al. (1996) entre la concentration de bactéries cultivables et la teneur en
aluminium des dépdts naturels récupérés dans plusieurs réservoirs du méme réseau. A l'opposé,
les structures plus denses et moins poreuses (Siran - cette étude ; sable - Gauthier et al., accepté
pour publication) conduisent a des densités bactériennes par gramme de sédiment 10 a 100 fois

plus faibles.

Les concentrations de matiere organique des dépdts refletent cette méme tendance (plus forte
accumulation liée au floc d'aluminium}), ce qui peut étre lié aux capacités d'adsorption des flocs ou
résulter de I'accumulation de bactéries. La biomasse bactérienne représente en effet environ 10 pig
cm-2 dans les dépdts formés de flocs d'aluminium (hypothéses : 1% de bactéries cultivables et 10-
13 g de carbone organique /cellule bactérienne (McCarthy, 1969)), ce qui indique une forte
proportion de biomasse dans les 40 g cm-2 de carbone organique mesurés. La croissance
biologique in situ & partir de matiére organique dissoute représenterait d'ailleurs le principal
mécanisme d'accumulation, puisque l'élimination de la matiere particulaire par filtration n'a aucun
effet sur les quantités de bactéries cultivables et de carbone organique retrouvées dans les
sédiments. En ce sens, le fonctionnement des dépdts des réseaux de distribution recoupe largement
celui de certains dépdts des eaux de surfaces ou marines ou la mati¢re organique dissoute a un role
prépondérant par rapport a la matiére particulaire sur le fonctionnement des écosystémes
benthiques (Marmonier et al., 1995 ; Chafiq et Gibert, 1996 ; Findlay et Sobczak, 1996 ; Ritzrau et
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Thomsen, 1997), en particulier lorsque le renouvellement de 1'eau en contact avec le sédiment est
important (Claret et Fontvieille, 1997).

Dans les configurations de réservoir étudiées, la mati¢re particulaire en suspension n'est
donc pas un facteur déterminant pour I'accumulation de bactéries et de matiére organique dans les
dépots, et une élimination des particules en suspension par filtration n'a d'effet a long terme ni sur
la qualité de l'eau distribuée en aval, ni sur la formation de dépdts. L'élimination des cellules en
suspension dans l'eau peut provoquer une amélioration sensible de la qualité microbiologique de
l'eau si elle est accompagnée d'une élimination de la matiére organique dissoute (Sibille e al.,
1997). Ce n'est pas le cas du type de filtration étudiée ici, et la recroissance dans I'eau et les dépots
des réservoirs a partir de la matiere organique dissoute ne permet pas de distinguer les effets
bénéfiques de cette filtration aprés un temps de séjour de quelques heures seulement dans les

réservoirs étudiés.

I1 parait nécessaire de mieux identifier les mécanismes de formation des dépots minéraux
dans les réservoirs puisque ceux-ci servent de support & une colonisation bactérienne importante et
permettent I'accumulation de matiére organique, tous deux facteurs importants de la stabilité

biologique dans les réseaux de distribution.
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Chapitre IV : Inactivation des bactéries associées aux
particules en réseau de distribution

IV.1 Introduction

Les particules organiques et minérales en suspension dans l'eau potable peuvent étre
colonisées a leur surface par des bactéries, comme dans la plupart des systemes aquatiques
(Pedros-Alio et al., 1983, Irriberi et al. 1990, etc), et quelques observations réalisées en sortie
d'usine de traitement de potabilisation (Camper et al., 1987) ou en réseau de distribution (Brazos et
O'Connor, 1990) ont démontré le bien-fondé de cette hypothese. De plus, d'autres bactéries
peuvent étre considérées comme associées & la fraction particulaire dans l'eau, comme (i) les
bactéries agrégées (McMath er al., 1997), (ii) les bactéries transitant par l'appareil digestif des
micro-invertébrés (Levy et al., 1984) ou des protozoaires (King et al., 1988), ou (iii) les bactéries
associées a une gangue de composés minéraux (Ridgway et al., 1981 ; Sly et al., 1989). Toutes
ces bactéries forment une sous-population particuliere des réseaux de distribution, et peuvent étre
comparées, suivant les phénomenes étudiés, d'autres sous-populations présentes en réseau :

- les bactéries 1solées en suspension avec lesquelles elles sont transportées,

- les bactéries fixées des biofilms et des dépdts (fixation a une surface, proximité d'autres

cellules bactériennes).

Comme les biofilms, ces bactéries associées aux particules sont susceptibles de présenter une
résistance apparente a la désinfection par rapport aux populations en suspension expliquée par (a)
une exposition moindre au désinfectant résultant d'une limitation des transferts aux interfaces, (b)
une résistance cellulaire, ce terme recouvrant a la fois les caractéristiques intrinseéques de la cellule

et des mécanismes de résistance génétique induits.

La présence de telles bactéries pose le probléme de 'efficacit€ des traitements de désinfection
en particulier ceux appliqués au niveau des usines de traitement : dans quelle mesure des bactéries
pathogénes ou opportunistes associées a des particules provenant de la ressource en eau brute ou
d'ouvrages de traitement sont-elles capables d'atteindre le réseau de distribution et de le
contaminer, remettant ainsi en cause la notion de barriére de désinfection ? Dans le réseau de
distribution, la présence de bactéries associées aux particules peut impliquer une sous-évaluation
des populations bactériennes véhiculées par I'eau lors des analyses de routine, et une surévaluation

de l'efficacité de ladésinfection.

L'objectif de ce chapitre est de mieux identifier les facteurs responsables de la résistance
apparente des populations bactériennes fixées sur les particules. Ceci est réalisé ci-aprés au travers

de deux approches différentes :
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- une étude bibliographique sur la résistance a la désinfection des biofilms et des bactéries
associées aux particules (la prise en compte des populations fixées de type biofilm permet de
distinguer le rdle de l'attachement aux surfaces souvent non identifiables dans les études
spécifiques des particules colonisées).

- une étude expérimentale visant & déterminer les influence respectives de l'attachement a une
surface et de I'agrégation sur la résistance  la désinfection par le chlore d'une souche bactérienne

isolée a partir d'un réseau d'eau potable.

Ces deux études font l'objet de communications internationales ou de projets de publication,

et sont présentées en Anglais.

IV.2 Bacterial Resistance to Chlorine through Attachment to Particles and

Pipe Surfaces in Drinking Water Distribution Systems

Ce chapitre présente (a) les populations bactériennes fixées aux surfaces des canalisations et
des particules, et (b) I'impact sur ces populations des techniques de désinfection mises en oeuvre
dans le cas de la distribution d'eau potable. Dans la plupart des cas, les désinfectants véhiculés par
I'eau ont pour but de limiter le nombre de bactéries cultivables en suspension dans l'eau. Ils ne
sont pas ou peu efficaces pour limiter les populations fixées aux parois des conduites qui jouissent
d'une relative protection résultant de leur moindre exposition a I'oxydant. Cette moindre exposition
résulte d'une limitation du transport de molécules oxydantes par advection ou diffusion, couplée a
leur réduction au contact de la surface ou des molécules organiques accumulées dans le biofilm. De
plus, les populations fixées peuvent s'adapter aux conditions environnementales des réseaux de
distribution en modifiant leur taille, leur forme, ou en produisant des molécules réductrices

susceptibles de neutraliser les oxydants.

Ces différents points ont fait I'objet d'une communication dont le texte constitue le corps du
Chapitre IV.2. Cette communication a été présentée a la conférence internationale "Biofilms in
Aquatic Systems" organisée par la Royal Society of Chemistry a ['Université¢ de Warwick,
Grande-Bretagne, du 14 au 16 avril 1997. Elle est en cours de publication dans un livre coordonné
par C.W. Keevil.
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Université H. Poincaré-Nancy I, 5 rue A. Lebrun, B. P. 403, 54001 Nancy cedex, France. Tél.:
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1 - Introduction

The recurrent contamination of drinking water distribution systems by autochthonous
microbial populations has been extensively described in the past.®-60.9 This active biomass is
remarkable by its diversity (bacteria, fungi, protozoan, ...). It is frequently attached in the form of
heterogeneous and dispersed biofilms,*60 in association with particles present in the bulk flow and
the sediments,33 or as bacterial aggregates pulled out from the biofilm (Maier et al., this book).
This population of microorganisms is evidently finding in the distribution networks a favorable
environment for its multiplication and survival. Through the combination of the presence of
biodegradable organic carbon® (BDOC from 0.1 to 10 mg L-!) and of electron acceptors?3
(dissolved oxygen, nitrates, ferric ions) a large number of heterotrophic microorganisms can
multiply and be the starting point of a diversified trophic chain.” The use of post-disinfectants
(sodium hypochlorite, monochloramine, chlorine dioxide) was considered until the 80’s as a
quasi-unique solution to control biological instability of water (unstable water results in bacterial
proliferation - so-called aftergrowth or regrowth - above the maximum values allowed by the
European Union standards of 100 CFU 3 days mL-!, 20°C). An alternative to disinfection is to
limit growth by eliminating the organic matter in water. Nowadays, in most of the cases the
solution is a compromise between the chlorination of distributed water and a treatment line only
allowing the partial removal of organic matter.

Distribution network chlorination is not meant to be a water treatment but a way to limit
microorganism proliferation (including opportunistic pathogens) and accidental contamination. The
use of chlorine has beneficial and detrimental effects that are poorly understood (Table 1).

The efficacy of chlorine to disinfect water has been known for decades, and the dose-effect

relationship is generally log-linear. However, it appeared that even with concentrations up to
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several mgl-! (too high for human consumption), fixed bacteria are more difficult to inactivate than
single bacteria in suspension in the bulk phase.!3.83.7034 Therefore, it is customary to admit that
adhesion is a factor of protection for bacteria, even if the generalized concept of protection covers
very different mechanisms related to (i), the limitation of the transport of chlorine to the water-
substrate interface and, (ii) the bacterial species and the cell activity. These two groups of
parameters are discussed in this paper following the presentation of the bacterial populations in

chlorinated and un-chlorinated distribution systems.

Table 1: Beneficial and detrimental effects of the chlorination of distributed water.

Beneficial effects Potentially detrimental effects
. Inactivation of free suspended e Release of bacteria and soluble organic matter from
and fixed bacteria the biofilm
. Persistent action o Chlorination by-products formation

. Adaptation of surviving bacteria to higher
disinfectant concentrations
. Possible inhibition of the protozoan grazing

2 - Attachement of bacteria in drinking water distribution systems

Bacterial populations are here distinguished by their mode of attachment and by the type of
support they attach to. Bacteria can attach to a solid support, which can be the surface area of a
pipe or of a particle, or to each other in clumps. The first organizational form is constitutive of
biofilms and the second of bacterial aggregates. However, in the literature colonized particles and
aggregates may be found under the single global term “particles”, in reference to their presence in
the bulk phase or loose sediments and by opposition to the biofilm fixed on immobile surfaces.

Because of the difficulty to reach and to sample pipe surfaces of actual drinking water
distribution systems, very few studies have been published precisely describing biofilms in such
systems. In most cases, mere visual observations, or destructive sample techniques that made
impossible the collection of certain data (thickness of the biofilm....) were used. In actual drinking
water distribution systems as they could be observed, biofilms appeared constituted of
microcolonies sparsely distributed on pipe wall surfaces,3%99 with a large microbial diversity
comprising heterotrophic, chemolithotrophic as well as nitrogen-fixing bacteria.®® Biofilms are
dynamic systems where deposition, growth, mortality and detachment of bacteria intricately
coexist!®19 and are difficult to separate. The maximum bacterial densities are in the order of 105-
108 cells/cm?, depending on the study and on what was measured0.96.23 (HPC, active or total
bacteria). Apparent growth rates were calculated in the biofilm between 0.002 and 0.014 hr! by
Servais er al. 96 The biofilm bacterial population was found to be greater than the suspended one.
The ratio of biofilm/bulk phase calculated from total bacteria data was between 50 and 60 in actual

distribution systems (pipe section of 100 mm) in absence of free chlorine residual.’0.53
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The data concerning the presence of particles in actual drinking water distribution systems
are even more sparse than for biofilms. Nevertheless, we know diverse origins for these particles.
First of all, the presence of particles in drinking water distribution systems may be due to
insufficient removal from raw water during the treatment train; they also can originate within the
treatment train,!2 as sand and carbon particles from the filtration step,!4.194 or precipitates of
chemicals used in the treatment?8. Second, particles come from the corrosion of the distribution
pipe walls and the suspension in the bulk liquid of corrosion particles,’” from solute
precipitation,” or even from outside the system with introduction of dirt during work on the pipes.
Part of the planktonic particles found in the distribution network contributes to the creation of
sediments that can be resuspended by the way of hydraulic changes,33 therefore forming a
sedimentation-resuspension cycle breakable only by extensive cleaning of the system.

Ridgway and Olson® found between 100 and 1,000 particles in a diameter range of 10-50
wm per mL in a drinking water distribution systems, in the same order of magnitude as the
concentrations of particles larger than 3 pm sampled by Brazos and O’Connor!? (290 to 1100 mL-
1). The particles found in distribution systems can be colonized with bacteria.89.90.6! Between 10
and 100 bacteria were counted per particles by Ridgway and Olson,® with around 17% of particles
bearing attached bacteria. In another study Ridgway and Olson®® observed that only 1% of the
particles had between 5-10 to several hundred attached bacteria. Brazos and O’Connor!? recovered
between 1.8 and 3.5 (depending on the season) particles > 3um having more than 5 bacteria
attached per mL from a distribution system. In this study, the authors observed the disappearance
of particle-associated bacteria throughout the treatment line, and their quasi-absence in the eftluent
of the plant, without distinguishing between bacteria attached to particles and bacterial clumps.

Aggregates are thought to originate from the release of bacterial clumps from the biofilms on
the pipe walls or from resuspension of deposits in the distribution networks. Also, under certain
conditions, bacteria have a tendency toward the formation of aggregates.”87 McCoy and Olson’4
observed cell aggregates to be the most predominant particles in their study of a drinking water
distribution systems, with an average number of nine cells per aggregate. However, for aggregates
as well as for particles colonized with bacteria, the published studies do not present data allowing
the quantification of such a phenomenon and its comparison with the bacteria in biofilm or with the
single suspended bacterial population. This lack of information is due in part to the methodological
difficulties in isolating bacterial aggregates and attached bacteria. Numeration techniques generally
induce detachment and dispersion of these structures. As a consequence, while it was shown that
bacteria present in finished water come from breakthrough in the final disinfection step?®7! and
from detachment of bacteria from the biofilm existing on the pipe walls, and that bacterial growth
in the bulk phase is negligible in comparison with those in the biofilm,!09.8.60.53.96 we do not know
about the importance of the aggregates and the colonized particles in the contamination of the
distribution systems. ‘

Figure 1 summarizes the different forms of organization under which bacteria are found in

the drinking water distribution systems as presented here above.
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Figure 1: Summary of the different types of bacterial populations (microscopic counting)
Sfound in drinking water distribution systems (adapted from Brazos and O’Connor, 1990; Donlan
and Pipes, 1988; LeChevallier et al., 1987; Ridgway and Olson, 1981; Servais et al., 1992a).

The difficulty of such a classification is that it is hard to observe and itemize the various
classes. This is why no estimations are presented for the free planktonic and the aggregated
bacterial populations; these populations are extremely hard to separate. Instead, we have numbers
for the total number of bacteria found in water flow (by opposition to biofilm) that incorporate
these two sub-populations as well as the bacteria attached to particulate matter. A knowledge of the
global bacterial population divided into these categories in water would give us tools to perform

water disinfection with increased efficiency.

3 - Bacterial occurences in disinfected drinking water distribution systems

The goal of raw water treatment for consumption purposes is to produce water that is
aesthetically pleasant (no color, tastes, or odors) and without danger from a public health
viewpoint. Drinking water must meet regulations, which are the product of historical, economical
and political influences that are not necessarily universal. For example, the North American
regulations for drinking water require the control of the coliform bacteria potentially by using high
concentration of disinfectant, while the European Community regulations include standards on
coliforms, HPC bacteria and a maximal chlorine concentration at the consumer tap. But in every
case, the presence of disinfectant, along with the concentration of biodegradable dissolved organic
carbon (BDOC) in water and the water temperature, are major parameters in maintaining water
quality by controlling bacterial load in the plant effluent and by limiting bacterial regrowth in the
distribution system. The presence of disinfectant in the distribution network is ensured by the final

disinfection, and sometimes in large systems also by disinfectant boosters, where the disinfectant
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generally used is chlorine, as chlorine hydroxide, sodium hypochlorite, monochloramines, and
chlorine dioxide.

It has been shown that a bacterial population can develop and persist in the distribution
system in spite of the disinfectant applied at the outlet of the plant and at booster locations.” As for
the development of biofilm in presence of disinfectant, Hermanowicz and Filho39 used a parameter
characterizing bacterial attachment on a rotating disc (o show that chlorine (0.2 and 0.6 mgL-!) and
monochloramine (1 and 4 mgL-!) affected bacterial attachment without avoiding it. Mathieu et al.”!
showed that a biofilm could develop on concrete surface in presence of disinfectant residuals (0.43
mgL-! chlorine and 1.06 mgL-! monochloramine) with concentrations of fixed bacteria between
3.7 x 105 and 14 x 105 total cell/cm?, respectively, after chlorination and monochloramination.
Paquin et al. 82 also reported that biofilm development occurs on plastic or concrete new surfaces in
a simulated distribution system despite the presence of residual chlorine. The extrapolation of
results presented by Mathieu et al.70 showed that a theoretical concentration of residual chlorine of
1.8 mgl-t and of residual monochloramine of 8.8 mglL-! would be needed to control biofilm
formation. Lund and Ormerod®® presented surprising results showing that biofilm development
could be prevented on new plastic pipes by a free chlorine residual of 0.05 mgL-L. The authors
pointed out that biofilm would eventually occur in a long distribution system.

All these results show that the development of biofilms in drinking water distribution
systems cannot generally be prevented by the mere application of disinfectants. Table 2 presents
observations of biofilms in actual or simulated drinking water distribution systems in the presence

of disinfectants.

The continuous presence of bacteria in the distribution system in spite of relatively high
concentrations of disinfectants, as shown in Table 2, is explained by the biofilm growth, but also
by the survival of subgroups of heterotrophic plate count (HPC) bacteria resistant to
disinfection,?>!1! and by cell aggregation and bacterial attachment to suspended particulate
matter.440.90.61.18 Herson et al.4° showed the increasing resistance of bacteria with increasing
attachment time to particles. In a study of actual drinking water distribution systems, Ridgway and
Olson% proved that suspended aggregated and particle-bound cells treated with 10 mgL-! Cl,
exhibited more than ten-fold better survival than single suspended bacteria. Redercher8? found
similar results but pointed out the importance of aggregation compared to cell attachment on
goethite particles (exerting low Cl; demand) in the resistance to chlorine disinfection. Bacteria
attached to high-chlorine demand material (activated carbon) were shown to be very resistant to
chlorine and monochloramine.103.58.78 Camper et al.!3 demonstrated that bacteria attached to large

carbon fines survived to 2 mgL-t Cl; for 30 minutes.
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Table 2: Examples of biofilms observed in presence of disinfectant. Disinfectant used in the
study: * chlorine, ** monochloramine. DWDS = drinking water distribution system; PVC =

polyvinylchloride; PE = polyethylene.

Total residual | Biofilm density Nature
Authors Tem. disinfectant (cm?) of the Experimental
(°C) (mgCL L) | CFU cells | substratum system
Donlan and | 22.8 0.89* 3.7 107 sample device
Pipes, 1988 | 4.7 1.20* 1.0 102 cast-iron | on DWDS
Mathieu et 0.5* 6.7 102 10°
al., 1992 | 19-23 0.5%* 5.9 104 2105| cement pilot plant
Neden ez al., 0.2-0.5%* 3.2-5.7 10° unlined
1992 5-15 210 | 14-1.7 10° castiron | actual DWDS
Paquin et PVC, PE,
al., 1992 20 1.28* 4.6 104 8.6 10°] cement pilot plant
Van der annular
Wende et 21 > (0.05% 100-108 PVC reactors in
al., 1989 > ().5% 104107 serie

The mechanisms of apparent resistance of attached bacteria to disinfection are extensively
presented and discussed in part 4 - Apparent Resistance Mechanisms of Attached
Bacteria to Disinfection.

The disinfectants have two effects on attached bacteria. One is the inactivation of the bacteria,
and the second is the detachment of the bacteria from the support, which is a slower effect. What
we observe in disinfection experiments is a global effect resulting from the action of the
disinfectant on the biofilm growth rate, the mortality and removal rates of the attached bacteria, as
well as on the deposit rate of the bacteria in the biofilm.

As pointed out by Srinivasan et al.199, disinfection and detachment are independent
processes, and disinfection can occur without detachment of the bacteria from the surface. That
also can depend on the employed disinfectant: working with pure Klebsiella pneumoniae biofilms
grown in reactors, Yu et al.!'z showed that bacterial viability was more affected by chlorine than
by monochloramine, but that the latter detached three times more bacteria than the former. In
contrast, Morin ez al.7¢ showed a greater effect of chlorine compared to monochloramine for the
disinfection of mixed bacterial biofilms as well as for their detachment.

In conclusion, bacterial populations are abundant in drinking water distribution systems in
spite of the use of disinfectants meant to control their proliferation. The attachment of bacteria to
pipe walls and particles, and their aggregation in clumps appear to be the major reason for the
survival of the microorganisms in disinfecting conditions. As described in the next section, the
bacterial resistance we observe is the apparent result of complex mechanisms that only begin to be

discovered and understood.
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4 - Apparent resistance mechanisms of attached bacteria to disinfection

The apparent resistance of attached bacteria to disinfection is difficult to study because of the
general lack of adequate techniques and of the intricate interactions between all the involved
processes. For instance, in the theoretical relationship between the bacterial density and the
disinfectant dose used against fixed bacterial populations presented in Figure 2, we observe three
distinct phases.

In the first phase, the low disinfectant doses take care of the chlorine demand of the system
and have an oxidative action that is too weak to inactivate or kill the bacteria. The second phase
shows the log-linear relationship existing between the bacterial density and the disinfectant dose,

- for colony forming unit (CFU) results as well as for total bacterial results as shown by Mathieu ez
al.’0 and Servais et al.9¢ At high disinfectant dosage (phase 3), LeChevallier et al.55 observed a
platcau where greater dose did not result in greater bacterial inactivation. However, the
concentrations used in this experiment to attain the maximum efficacy of the disinfectant and to see
the plateau would have been too high (in the order of tens of mgL-!) to be tolerated for human

consumption.

bacteria concentration
(mL'1 or cm'2)

L L L
| T L § L |

Cly concentration

Figure 2: Theoretical relationship between the bacterial concentration and the disinfectant
dose used against fixed and planktonic bacterial populations (adapted from Mathieu et al., 1992;
Servais er al., 1992b; LeChevallier et al., 1988b).

Practically, the inactivation curve of bacteria is different for each population. Because many
of bacterial sub-populations coexist in water (free and attached bacteria, biofilm and colonized
particles, single and aggregated bacteria), the disinfection kinetic observed for a given global
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bacterial population is the resultant of several first order kinetics that are not distinguished from
each other. Under-exposure of bacterial cells to disinfectant and intrinsic and gene mediated cell
resistance mechanisms are participating phenomena in this response of attached bacteria to
disinfection. They are successively presented and discussed in this chapter, in order to propose a
tentative global explanation of the apparent resistance mechanisms of attached bacteria to

disinfection.
4.1 Exposition of Attached or Clumped Bacteria to Disinfectant

The exposure of attached bacteria to disinfectant depends on the physical/thermodynamic
capacity of the flow to transport the disinfectant to the reactive sites,225 and on the disinfectant
demand of the attached bacterial environment (i.e. substratum surface, biofilm and water). The
under-exposure of bacterial cells to disinfectant is the result of a combination of mass transfer
limitations and from concurrent reduction of the oxidant by chemical species other than the
bacterial cells.

Very little information exists that weights the respective contribution of these two
mechanisms on the local "efficient" disinfectant concentration. The mechanisms are not
independent because transport due to molecular diffusion to reactive sites directly results from the
establishment of concentration gradients related to the reduction of the oxidant in the biofilm and at
surfaces!?. Additional difficulties to compute the mass transfer/reactivity limitations result from the
heterogeneity of data defining water, biofilim and surface reactivity in literature, due to the fact that
the measure of the parameters affecting the kinetic of oxidation/reduction reactions are not
standardized#4, This results in a great variability in the form of the presented data (order of the

reaction, kinetic constants, consumption rates for different times and initial concentration ratio...).

4.1.1 Transport of Disinfectant to Attached Bacteria

The transport of dissolved substances from bulk liquid to surfaces can be separated in
several zones reflecting different hydraulic regimes. Schematically, the reactive system is
composed of a core of water (the bulk liquid), of a layer (continuous or not) of organic and
inorganic material (the biofilm), and of a solid substratum. Transport in the bulk liquid is
controlled by the flow hydrodynamics, while several different approaches have been used to

describe the transport of materials within biofilms.

The quantity of disinfectant transported to the bulk/biofilm interface86 (according to mass
balance equations) is function of the disinfectant concentration in the bulk, of its effective
diffusivity in the system, and of its consumption inside the water phase. Disinfectant consumption
in the water phase results mainly from the reduction of dissolved organic matter4424, When the
flow is laminar, radial mass transport is only governed by the molecular diffusion, while in the
case of turbulent flow, three main zones are characterized by different hydraulic regimes?* (Figure
3): ’
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- a turbulent zone where the transport is mainly controlled by the eddy diffusivity De,

- a viscous sub-layer including the biofilm, where laminar advection and molecular diffusion
(Dm) are the major mechanisms,

- an intermediate zone where both mechanisms are combined (De and Dy of the same
order).

In the turbulent zone, high velocities enhance the transport of reactant towards surfaces
because the resulting eddy diffusivities are often much higher than the molecular diffusivity. For
example, Lu et al.%8 reports an eddy diffusivity De=2.15 104 m?%/s to be compared to a molecular
diffusivity Dip=1.25 102 m?%/s for a 0.35 m/s flow in a 5 cm radius pipe. Inside the viscous sub-
layer, as for laminar flows, the transversal flux of disinfectant can be described according to Fick's
law, and the flux of disinfectant reaching the biofilm layer can be increased by increasing the
molecular diffusivity (that means to increase water temperature, resulting in other water quality
problems), or by increasing the disinfectant concentration in the bulk liquid. This can only be
achieved by augmenting the water velocity in turbulent conditions or the disinfectant dosage

injected in the system.

|
Umax Umax
-
turbulent core
A Pt >
molecular lu.rbullent{\' é_)
diffusion 4 diffusion
+ o >
intermediate zone

viscous sublayer

(a) ()

Figure 3: (a) laminar velocity profile; (b) turbulent velocity profile (adapted from
Schlichting, 1968 and De Beer et al., 1994).

Thus, mass transport limitations from the bulk to the biofilm should be considered important
mainly in a few unfavorable configurations: low disinfectant dosages and/or laminar hydraulic
conditions. This can lead to limited disinfection efficacy from limited transport, as was observed
by Chen et al.l? ‘

Biofilms are located on the pipe walls of distribution systems and therefore are a priori
implicitly included in the viscous hydrodynamic boundary layer.46:2.5 Therefore, the transport is
dominated by molecular or viscous forces, and not by inertia-driven forces. To detail the transport

phenomena in that zone, the definition of the term "biofilm" is fundamental.
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The description of the biofilm as an homogeneous gel matrix was used by Lu et al.%8 to
model the transport and reactivity of chlorine. Transport was described as a transversal molecular
diffusion/reaction process and longitudinal effects were neglected. In that model, the biofilm was
considered as a very porous structure that only slightly affects the diffusion of chemical species,
with a molecular diffusivity estimated to be 80% of the one of water. Chen et al.!7 detailed the
computation of such a corrected molecular diffusivity in biofilm compared to water, assessing that
this correction was only function of the volume fraction of polymers and cells in the biofilm. The
obtained result (82% of the water value) was similar to Lu’s, for a biofilm estimated to be 30 um
thick. These two approaches considered pure molecular diffusion in the biofilm and neglected
advective transports of disinfectant in that layer. However, tracer studies combined with
microscopy techniques recently revealed that biofilms were composed of a complex structure of
clusters and voids (or channels). Water velocities were measured up to 15 mm/s in the biofilm
voids?? (for a bulk flow velocity of 165 mm s!), but no flow inside these cell clusters was
detected, suggesting that the molecular diffusion was the dominating force inside them (molecular
diffusion velocities were of the order of 0.01 mm/s). In such a case, the transport of chemical
species in biofilms as a whole resulted both from laminar advection in voids and from molecular

diffusion in clusters.

The apparent porosity of biofilms enhances the flux of disinfectant that can be transferred to
the surface supporting the biofilm or to the clusters containing the cells to disinfect. The role of
diffusion is therefore very important and direct quantification of the diffusion coefficient was
necessary in the new context of this specific porous medium configuration: De Beer er al.20
measured coefficients in voids and clusters of biofilms using a combination of
microprobe/confocal microscopy techniques. They found that small molecular weight compounds
had identical molecular diffusivity in clusters and in the water phase, meaning that a unique type of

coefficient can be used for transport models in several zones of the flow.

The transport of disinfectant from the bulk liquid to the attached cells is thus composed of a
succession of stages (Figure 4) that combine turbulent and laminar advection, and molecular
diffusion. The disinfection of attached bacteria can be mainly limited in two non-exclusive
configurations:

a) when the conditions are unsteady (for example, when a higher concentration of
disinfectant is injected in the bulk, a time period is necessary before the disinfectant concentration
increases at the surface);

b) when there is a higher disinfectant demand at the pipe wall than can be transferred through

hydrodynamic/thermodynamic processes.

Chapitre IV : Inactivation des bactéries associées aux particules 147



| | ‘turbulen”t tf,éi_"vspvortv S

. intermediate ‘ laminar + turbulent transport
zone : ’

laminar boundary:layer

/diffusion laminar transport
- : (advection+diffusio‘n) ’

ston voids

b,of,/m[ayer

diffusion

o 0

Figure 4: Successive stages of the transport of the disinfectant from the bulk liquid to the

attached cells organized in biofilm.

Trans‘port of the disinfectant does not end at the surface of the attached bacteria, but
continues inside the cells through the bacterial envelope. Consequently, the oxidant will not only
react with superficial sites of the cell wall and cytoplasmic membranes, but also more deeply with
internal structures. Such an effect is indirectly shown by the fact that chlorinated bacteria stained
with a fluorochrome as DAPI (4’6-diamino-2-phenylindole) poorly fluoresce,”® and can be related
to an oxidation of DNA and the damage of DAPI binding sites in the cells. The capacity of bacteria
to be cultivated (CFU counting) can be lost for low concentrations of chlorine!!? and in a faster
manner than the apparition of DNA damages.®* The process of penetration inside the cells is poorly
described, but it appears to be controlled in some cases not only by the standard redox potential of
the oxidant, but also by its size and charge. As an example, the dissociated form of chlorine ClO"
diffuses less efficiently through the hydrophobic membranes than HCIO does.31:92

True disinfection of bacteria in water and biofilm requires full penetration of the chlorine
through the multilayer of attached cells and into the bacteria, leading to some irreversible damages

(DNA oxidation, repair system destruction).

4.1.2 Disinfectant Reactivity with Biofilms and Surfaces

In areas close to surfaces (including the biofilm) and inside aggregates, where the flow is
laminar (or null) and molecular processes predominant, the flux is directly proportional to the
concentration gradient. Therefore it is function of the reactivity of the different elements (surface
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substratum, accumulated exopolymers and inorganic materials, bacterial cells) with the
disinfectant. The respective contributions of these elements to the reactivity of the system to
disinfectant are important to know, because this information partially explains the efficacy of the
disinfection of attached bacteria and the disinfectant decay through the whole system. Using new
procedures for independent determination of the disinfectant consumption by each reactive
compartment (water phase, material, deposits and biofilms) in stable flow conditions, Parent et
al.®# and Kiéné er al.*® demonstrated the high reactivity of the biofilm and deposit compartments.
Also, Thogersen and Dahil® measured a chlorine decay rate constant 16-fold higher in a
polyethylene pipe system including biofilm than in the supply water alone, demonstrating that both
surfaces and deposits were important disinfectant reducers. Full understanding of the oxidant
demand phenomenon in the distribution network would be definitively useful to ameliorate
disinfection practices and efficacy.

The reduction of oxidant-by substratum surface molecules can deplete the local chorine
concentration and result in an inefficient disinfection of surfaces, while less reactive surfaces can
be more easily disinfected. The reactivity of disinfectant with pipe materials has only been recently
considered to explain the decay of oxidant concentration in pipe systems.$435 A recent study 107
compared the consumption of 7 different materials in identical simulated pipe-tflow conditions, and
emphasized the consumption differences between the ferrous (very reactive) pipes and the lined or
plastic pipes, especially for never-used materials. The testing of materials is nevertheless not
standardized, and the definition of representative procedure (mass transfer, test duration...) is

necessary to provide information for the comparison of materials.

On the pipe wall, several deposits can reduce the oxidant, which can be arbitrarily separated
in (i) biofilms, including the exopolymer matrix, and (ii) particles and other sediments. Distinction
between these elements is not easy because materials exposed to water for realistic tests are
covered with biofilm and particles, and thus the disinfectant demand is generally not measured
independently in drinking water distribution systems configurations. LeChevallier et al.5¢
specifically measured biofilms for their oxidant demand atter their resuspension by scraping. One
advantage of this method is that it allows an absolute determination of the demand without
interference from the transport mechanisms, even if such a disruption process could modify the
biofilm reactivity and does not permits distinction between the particles and the hosting biofilm.

Biswas et al. invoked the presence of chlorine-consuming biofilms in specific areas of the
distribution network to explain the differences observed between computed predictions and field
measurements of chlorine concentrations. They have been able to quantify this biofilm demand
through model constant optimization a posteriori (chlorine consumption rate at the pipe wall with
biofilm from 1.15 106 to 2.2 1075 m/s instead of 107 m/s without biofilm). In a laboratory
experiment, biofilm disinfectant demand was first determined by Chen er al.!'7 who globally
measured steady state monochloramine fluxes to a biofilm-colonized stainless steel slide from 20.8
to 37.9 mg h'! m-2 for bulk concentrations between 2 and 4 mgL-!. Detailing this approach, De
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Beer et al.?* measured the corresponding concentration profile, and revealed that the disinfectant
penetrated only slowly inside the cell clusters due to the progressive saturation of the reactive sites.

Inorganic particles from corrosion of metal pipes can generate a high disinfectant demand as
shown by LeChevallier et al.¢ Srinivasan et al.'% demonstrated that the inclusion of inorganic
particulate matter in the biofilm resulted in a decrease of biocide efficiency, what was not observed
by Morin et al.7%x However, it was shown’7 that simulated drinking water distribution system
biofilms contaminated with colonized carbon fines retained residual concentration of fines and
transported bacteria in spite of continuous chlorination. In the same manner, many authors
suggested that bacteria fixed on carbon fines were protected from disinfection, probably because of
the dechlorination capacity of activated carbon,!4.103.78.104

Gauthier et al.3? found that the high reactivity of resuspended loose deposits was linked to
the organic matter content even if inorganic particles constituted the major fraction (more than 80%
as dry weight) of the deposits.

Because of the presence of disinfectant reducing deposits and the oxidant demand exerted by
the pipe material of networks transporting disinfected water, there are an abundant of reactive sites

and disinfecting efficacy is reduced.

4.1.3 Conclusion

Disinfection strategies should take into consideration both the hydraulic conditions and the
disinfectant demand of the treated system. High water speed (turbulent flow) locally enhances the
transport of disinfectant to the pipe wall, which will not be transported downstream in the system.
Therefore, the choice of having laminar flow regime corresponds to a bulk water disinfection
target, while turbulent flow, that requires a greater disinfectant dosage to obtain a similar residual
at the end of the network, is more efficient against attached biomass. Nevertheless, for most part
of distribution systems, the hydraulic conditions are more dependent on the fluctuations of the
consumer water demand or on pumping costs than on disinfectant concentration purposes. The
problem is that a distribution system demand is probably caused by the biofilm before the
disinfectant can reach and disinfect the cells. The residual disinfectant concentration, also depleted
by the demand exerted by the water and the pipe wall surface, is therefore not sufficient to have an
effective and massive killing action on the attached bacteria. What is actually seen by most of the
attached and aggregated bacteria is a sublethal concentration of disinfectant that may in fact induce

physiological cell resistance, as explained in the next part.

4.2 Physiological Cell Resistance

Despite the fact that chlorination is the most widely used -and studied- method for the
disinfection of water, the mechanisms by which HOCI, and a fortiori other less-employed
disinfectants, exert their lethal effects on microorganisms are not fully elucidated. However,
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numerous observations of the resistance of bacterial cells to disinfection have been made. Two
main groups of examples about the variations of bacterial sensibility to disinfectants are abundantly
reported in the literature. They are related to:

e the growth conditions of the microorganism;

e the previous exposure to the disinfectant.

Since the work of Berg et al.3 showing the increased chlorine sensibility of E. coli grown at
high growth rate, there is a general consensus on the effect of growth conditions: bacteria
cultivated in low-nutriment media (like drinking water) are more difficult to disinfect.!3.101,102.54
Also, the previous exposition of bacteria to disinfectants showed that the surviving
microorganisms had a resistance that was clearly higher than those of the initial population.6450

In addition, the specie and the origin of the microorganisms were shown to be factors in the
resistance of bacteria to disinfection. Several studies’ 39 demonstrated that the Gram-positive
strains were more resistant to chlorine than Gram-negative strains. Hiraishi er 4! proved that
among 84 strains of Methylobacterium, none of the laboratory ones were resistant to chlorine (0.1
mglL-l, 5 minutes), while all the environmental strains were resistant in the same conditions. In
other words, there is a selection of bacteria under environmental pressure that leads to the
development of bacterial populations particularly resistant to detrimental conditions like
disinfection.$2

The resistance of bacteria to disinfection can therefore be understood by the history and the
living conditions of the microorganisms and can be explained through a global model of

genetically-mediated response to oxidants.

4.2.1 Genetic Systems of Bacterial Resistance to Disinfection

The phenomenon of bacterial resistance to bactericides in distribution systems can be
ascribed to a process of adaptation!! (i.e. induction of genetic mechanisms) and not only to
selection of resistant bacteria (i.e. intrinsic cell resistance by organization and composition of
bacteria). Procaryote cells respond to environmental stresses by induction of a large range of
specific proteins.3¢ The specific set of genes activated by an environmental stress constitutes a
stimulon'08.49 such as the heat shock regulation system, the SOS genetic system and the oxidative
stress regulation system. Table 3 presents a succinct synthesis of the current knowledge on the

resistant mechanisms of bacteria to different stresses.

These studies clearly show the complexity of the genetic systems involved in bacterial stress
response, due to the fact that the genetic mechanisms of cell reparation and resistance can be

induced by different stresses that may overlap.
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Table 3: Examples of genetic systems involved in bacterial responses to stress

Genetic system Principal effects Authors
Factor of or
stress regulation system
DNA damage SOS system * Double-stand break repair | Walker, 1996
LexA/RecA * Inhibition of cell division
regulation
Temperature | Heat shock system | ¢ Protein stability Lepock, 1997
+ Chaperon protein Muftler et al., 1997
Yura et al., 1993
Ion SoxR and SoxS |+ Elimination of O, |Tsaneva and Weiss,
superoxide regulation (superoxide dismutase) 1990
* Repairs oxidative sugar|{Greenberg et al.,
damages in DNA| 1991
(exonuclease IV)
Hydrogen | Oxy Rregulation {* DNA protection (Dps) Altuvia et al., 1994
peroxide and * Elimination of H,O,|Farreral, 1988
SOS system (catalase) Goerlich et al., 1989
* Recovery of membrane|Loewen et al., 1985
fransport
* Glutathion (gorA), redox
potential
* DNA protection (Dps) Almiron et al., 1992
Starvation oS regulation « Elimination of oxidant] Koltereral., 1993
(catalase) Loewen and
* Increased resistance to|Hengge-Aronis,
autolysis 1994
« Cell morphology]|Siegele and Kolter,
(bolA,ficA) 1992

4.2.2 Bacterial Stress Responses to Starving and Disinfecting Conditions

Within the genetic systems presented in Table 3, the o regulation system is particularly
interesting because it is related to the growth conditions of the microorganisms, and because
several authors observed that a nutritive stress decreased the sensitivity of bacteria to
chlorination.3:15:101.8654 This system is induced by the starvation as for bacteria in stationary phase,
and for many free living and biofilm bacteria in distribution systems.

Starvation of E. coli activated about thirty genes regulated by the ¢ factor.’3:38.51.52 The
proteins coded by these genes are involved in diverse regulations; and some of them lead to
increased bacterial protection against disinfectants. The protein Dps was shown in vitro to coat the

DNA,! and is therefore in a position to reduce the access of the oxidant to the nucleic acid and its
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efficacy. Second, the gene bolA is recognized to code for proteins involved in the shape of the
cell,* thus explaining the diminishing size of the cells in starving conditions.9!:42:45 This
diminution in bacterial size can be a mechanism of resistance to disinfection, a smaller cell having
less surface area in contact with the disinfectant. A third gene activated under starving conditions is
katE, coding for a catalase that will eliminate the oxidant, as shown for the hydrogen peroxide.®
The gene osmB is also induced when the bacteria are starving;#49 coding for a lipoprotein, it could
be involved in bacterial aggregation that leads to bacterial survival to disinfection (see 3-Bacterial
Occurrences in Disinfected Drinking Water Distribution Systems).

One generally assumes that under starving conditions the genetic systems involved in the
response to the stress are permanently activated. The constant production of a low level of proteins
by the bacteria is, from an energetic viewpoint, the best solution when the metabolic activity of the
cell is not sufficient to quickly react to an aggressor. In contrast, cells in exponential phase are able
to rapidly express the genes necessary to their protection. However, these cells would not resist to
a high chlorine slug dose as successfully as the cells with already induced defense sysiems

(starving cells).

Another detrimental condition met by the bacteria during water treatment and distribution is
the exposure to sublethal doses of disinfectants. Dukan er al.2 and Dukan and Touati?’ showed
that the genes induced by ékposure of E. coli to sublethal chlorine doses belonged to the heat
shock and SoxR systems and that the previously exposed bacteria presented enhanced resistance to
chlorine. These systems are involved in the response of bacteria to temperature stress and exposure
to the superoxide ion. The authors also observed in these conditions -previous chlorine exposure-
an increased resistance of the bacteria to hydrogen peroxide, without the expression of the genetic
systems specific of this stress (SOS system and OxyR regulation). This illustrates once again the
complexity of the mechanisms involved in the resistance of bacteria to disinfection, and the fact
that even if the genetic systems presented in Table 3 are individually studied, they are most

probably functioning as a global system in order to preserve the bacteria in difficult environments.

The study of the genetic mechanisms of resistance gives us a better understanding of the
problems of drinking water and biofilm disinfection. To take this last case, the biofilms developing
on the pipe walls of the distribution systems contain bacteria that are in part coming from the
treatment plant through the final disinfection barrier and that also are in limited nutrient
conditions.?>26 The conditions met by the bacteria -exposure to sublethal doses of disinfectant and
removal of bacterial nutrients throughout the treatment line- lead to the induction of genetic systems
that help ensuring the currently observed survival of these bacteria to disinfection. It therefore
appears that, in opposition to the current disinfection practices which favor successive disinfection
steps throughout the treatment line and the distribution network, the solution to actually kill

bacteria may be the use of one single high slug dose of disinfectant.
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5 - Conclusions

The purpose of this paper was to present a global picture of the problem related to the

survival of bacteria in disinfecting conditions through their attachment to particles and pipe

surfaces in drinking water distribution systems.

Several conclusions and points can be made:

While the biofilm bacterial population of drinking water distribution systems may be
quantified, the actual proportion of the aggregated and particle-bound bacteria to the total
suspended bacterial counts is not known.

Therefore, we do not really know what we are disinfecting in the drinking water delivered in
the distribution systems. The bacteriological controls performed on bulk water detect a small
and perhaps unrepresentative portion of the bacterial populations, and the study of
potentially important sub-populations like bacterial aggregates and bacteria attached to
floating particles is, at best, still in its infancy.

The disinfection of potable water, following the current industrial practices, is always
incomplete. Some bacteria survive and are therefore able to inoculate the distribution
system.

The reactivity of the disinfectant with pipe surface substratum, biofilm materials, particulate
matter, and other organic and inorganic materials present in the distribution systems reduce
the impact of the disinfection.

Attachment is a factor of protection when (1) the attached bacteria are organized in
aggregates or in biofilm on surfaces and particles, and/or (2) the support material exerts a
chlorine demand. In these conditions, bacteria resist doses of disinfectant as high as it can
be use in treatment of drinking water.

Beside the existence of a potential intrinsic resistance, bacteria have genetic systems
allowing them to induce resistance mechanisms to disinfection. Low growth rates
(starvation) and previous sublethal exposures to chlorine provide conditions for adaptive
response to oxidants. Unfortunately, these conditions are generally those of drinking water
distribution systems.

We do not have much reliable information on the detrimental effect of distribution system
disinfection practices on protozoa. However, one may assume that these bacterial predators
are more sensitive to disinfectants than their prey, may be eliminated, and therefore not
contribute to the limitation of bacterial populations.

A truly effective disinfection practices (i.e. a perfect murder) comprises a single high dose
of chlorine to avoid the adaptive response of bacteria to a second trial. Therefore, the
usefulness of the successive disinfection steps throughout the water treatment train and the

network (boosters) is questionable.
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IV.3 Chlorine inactivation of bacteria attached to goethite particles in

drinking water

Les facteurs déterminant la résistance apparente des populations fixées aux canalisations et
aux particules ont été identifiés au chapitre IV.2. Dans le cas des bactéries associées aux particules
en suspension, il apparait que l'ordre de grandeur de leur concentration est quasi-inconnu du fait
de la difficulté a distinguer, lors des analyses réglementaires classiques par culture sur gélose, les
bactéries isolées des bactéries associées & la matiere particulaire (particule colonisée, agrégats,
bactéries associées aux autres entités biologiques). L'inactivation des bactéries associées aux
particules en suspension a été principalement étudiée pour des modeles de particules susceptibles
d'étre relarguées par les usines de traitement, et la résistance a la désinfection de ces bactéries est
classiquement attribuée a la fixation sur une surface (Herson et al., 1987 ; Berman et al., 1988 ;
Stewart et al., 1990 ; Stringfellow er al., 1993 ; Morin, 1997), sans que le mécanisme principal de
résistance soit identifié (moindre exposition au désinfectant, ou résistance cellulaire

induite/intrinseéque).

Nous avons voulu ici identifier ce mécanisme dans un cas particulier et simple de bactéries
fixées (ou non) sur un type de particule peu réactive avec le chlore, la goethite (oxy-hydroxyde de
fer).

Des suspensions (a) de bactéries et (b) de particules colonisées sont désinfectées a l'aide de
1,1 mg L-1 de chlore pendant 30 minutes, et les bactéries survivantes sont dénombrées par culture
sur gélose. L'évaluation de la fixation ou de I'agrégation des cellules est obtenue par comparaison

d'échantillons dispersés (ou non) par sonication.

La résistance a la désinfection par le chlore n'apparait pas favorisée par l'adhésion sur les
particules de goethite, puisque les abattements obtenus sont les mémes pour les bactéries fixées et
en suspension. Ceci n'est toutefois observable que si l'efficacité désinfectante est mesurée apres
dispersion des échantillons, ce qui est indispensable dans le cas d'un dénombrement bactérien
d'agrégats ou de bactéries fixées par la technique des unités formant colonies.

Dans l'eau, les particules survivant a la chloration sont présentes sous forme d'agrégats
comprenant 200 UFC en moyenne et la résistance résulte alors probablement de la diffusion limitée
et de la réduction des désinfectants au sein de l'agrégat. Pour les particules colonisées, la notion
d'agrégats fixés a la surface des particules et observés en microscopie joue probablement aussi un
r6le comparable a celui des agrégats en suspension dans la résistance des bactéries a l'inactivation.

Ainsi, dans le cas d'un support particulaire non consommateur de chlore, c'est l'agrégation 2
la surface de la particule plutdt que la fixation elle méme qui expliquerait la résistance apparente des

bactéries fixées.

Ces résultats sont détaillés dans le projet de publication présenté ci-aprés et soumis a la revue

Applied and Environmental Microbiology.
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Abstract:

Suspensions of tap-water bacteria, attached or not attached to goethite particles, were
disinfected with chlorine. No additional protection was provided to the bacteria by their attachment
to particles, and the limited efficiency of inactivation by chlorine was attributed to the presence of

bacterial aggregates in both types of suspension.
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Transport of drinking water in distribution systems generally requires the addition of
disinfectants to water in order to limit regrowth of bacteria. The bacteria found in the distribution
water may occur as single, aggregated or particle-attached bacteria (Fig. 1). Such bacteria may
originate from treatment plants (2), biofilm shearing (18, 21, 25) or resuspension of deposits (9,
14, 19). Concerns about the limited efficiency of the disinfection of particle-attached bacteria have
resulted from the observation of colonized particles in treatment plant filter eftluents (3, 12, 15-17,
24, 26) or in distribution system water (20). By analogy to biofilms (4, 8), survival of particle-
attached bacteria has been mainly attributed to (i) high disinfectant reactivity of the particle
surfaces, coupled with (ii) limited mass transfer at the interface, which could lead to low quantities
of oxidant available for inactivation of bacterial cells. Thus, it is generally assumed that particle-

attached bacteria are more resistant to disinfection than freely suspended bacteria (15, 24).

(a) (b)

Figure 1: Different types of bacteria in suspension in drinking water: (a) isolated suspended
cells; (b) aggregated suspended cells; (c) isolated and aggregated attached cells.

We have shown that this concept is not extrapolable to the case of single bacteria attached to
goethite (alpha-FeOOH) particles, which may represent classical corrosion particles with a low
disinfectant demand. Experiments were performed with a bacterial strain isolated from tap water
(Sphingomonas sp.) which is slightly resistant to chlorine. We compared the results for attached
bacteria with the results obtained by disinfecting a particle-free suspension ((c) versus (a) and (b),
Figure 1). The number of attached and or aggregated bacteria was evaluated by culture of both

sonicated and unsonicated subsamples of chlorinated and control samples.

A Sphingomonas sp. bacterial strain was isolated from the Nancy distribution system tap
water (after a 1 hour exposui‘e to 1 mg Cl2 L-1 free chlorine). Suspensions of this pure strain were
prepared by growing it in nutrient broth (Biomérieux, ref. 51016; 24 h; 30°C), harvesting cells by
centrifugation (15,000 g; 20 minutes; 20°C), washing with Evian water, and centrifuging again to
eliminate broth nutrients. Filter-sterilized glass-bottled Evian mineral water was used for all
experiments to ensure a constant mineral composition of water and low organic content (TOC =
0.3 mgC L-1). Then cells were resugspended in Evian water and incubated (24 h; 20°C) to

acclimate them to low nutrient conditions. Polymers released by the organisms during incubation
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were eliminated by a double centrifugation/Evian water resuspension as above. The final cell
resuspension in Evian water was used for inactivation and particle colonization experiments.
Particle colonization was achieved by mixing for 24 h (20°C; 220 rpm) in a chlorine-demand-
free flask (a) 200 mL of a suspension containing 625 mg L-1» i.e. about 107 goethite particles L1
(Aldrich Chemical Co, Inc., ref. 37,125-4, size range 10-50 um), and (b) 200 mL of a suspension
of bacteria acclimated to low nutrient conditions. Particles with firmly attached bacteria were
washed by repeating the following cycle 6 times: (i) vigorous hand-shaking for 10 s; (i) 5-minutes
sedimentation; (iii) siphon and discard of the supernatant (350 mL); (iv) resuspension of the

remaining 50 mL in 350 mL Evian water.

Inactivation experiments were performed by dosing freely suspended or particle-attached
Sphingomonas suspensions with chlorine (1.1 mg Cl2 L-1) in chlorine demand-free flasks. After
30 minutes, biocide action was stopped by adding sodium thiosulfate (10 mg L-1). Free chlorine
measurements were performed by the DPD-colorimetric method (AFNOR T90-038) using a
Hitachi U-2000 spectrophotometer. The enumeration of culturable bacteria was performed by
inoculating 1 mL of appropriate dilutions into 15 mL of glucose-free nutrient agar (AFNOR T90-
402). Plates were incubated at 30°C for 15 days to allow enumeration of slow growing bacteria
adapted to oligotrophic conditions. Results were expressed as colony forming units (CFU) with
one CFU representing a single cell, an aggregate or a colonized particle. Dispersion of attached or
aggregated bacteria was performed by sonicating subsamples (sonicator Labsonic 2000 U; 19 mm
probe; 20 W; 60 s; ice cooling). Average numbers of culturable bacteria per particle or aggregate

were obtained by computing the ratio of CFU mL-1 for sonicated and non-sonicated samples.

During inactivation experiments with freely suspended bacteria, the concentration of free
chlorine decreased regularly from 1.1 to 0.2 mg Clp L-! after 30 minutes with an apparent 6.4
log1( decrease in CFU measured without dispersion by sonication (Fig. 2). The actual disinfection
efficiency was limited to only 4.0 log]( if bacteria were counted after dispersion by sonication
following the chlorination. This revealed that some of the bacteria that survived disinfection were
forming aggregates. The observed difference between the CFU numbers with and without
sonication showed an average concentration of 20 aggregates per mL., each aggregate being
composed of 200 CFU. For unchlorinated samples, sonication did not reveal aggregated bacteria
in the original Sphingomonas suspension (Fig. 2). Nevertheless, the presence of aggregates up to
1% of total CFU numbers could have remained undetected in such samples due to the high number

of unaggregated cells.

For inactivation experiments with bacteria attached to goethite particles, evidence of bacterial
attachment was determined by epifluorescence microscopic examination of the samples: particles
were colonized both with single bacteria and with aggregates (as represented in Fig. 1). This was
confirmed by a drastic increase in the bacterial density of unchlorinated samples after sonication
- (from 3.7 x 104 10 2.0 x 107)(Fig. 3); the difference was attributable to the number of bacteria

Chapitre IV : Inactivation des bactéries associées aux particules 161



attached per particle (about 550 CFU/colonized particle). Goethite particles generated little free
chlorine demand which resulted in a final concentration of 0.94 mg Cla L-1 for uncolonized
particles after 30 minutes; contact with colonized particles resulted in a final concentration of 0.74
mg Clp L-L. Disinfection of colonized particles resulted in an identical 3.4 log]() reduction for both
the number of CFU counted prior to sonication and after sonication (Fig. 3). This corresponded to

an average of 645 CFU/particle after chlorination, very close to that observed prior to chlorination.
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Figure 2: Effect of sonication on chlorinated and unchlorinated suspended Sphingomonas in
Evian water (]: unchlorinated samples; fd: chlorinated samples; n=3; note: sonication was

performed after chlorine exposure).

For inactivation experiments with bacteria attached to goethite particles, evidence of bacterial
attachment was determined by epifluorescence microscopic examination of the samples: particles
were colonized both with single bacteria and with aggregates (as represented in Fig. 1). This was
confirmed by a drastic increase in the bacterial density of unchlorinated samples after sonication
(from 3.7 x 104 t0 2.0 x 107)(Fig. 3); the difference was attributable to the number of bacteria
attached per particle (about 550 CFU/colonized particle). Goethite particles generated little free
chlorine demand which resulted in a final concentration of 0.94 mg Clp L-1 for uncolonized
particles after 30 minutes; contact with colonized particles resulted in a final concentration of (.74
mg Clp L-1. Disinfection of colonized particles resulted in an identical 3.4 log1() reduction for both
the number of CFU counted prior to sonication and after sonication (Fig. 3). This corresponded to
an average of 645 CFU/particle after chlorination, very close to that observed prior to chlorination.

Chapitre IV : Inactivation des bactéries associées aux particules 162



- .
; o
3 chlorination 3
[ effect 1

8.3 10°]

chlorination
eftect

1.3 10!

0.

not sonicated sonicated

T T

culturable bacteria (CFU g'l)

e L T O O ]
LR R R RS

e |

w

~3

[a—y

=

FS

AL L e

s
/j

Z

IETTTT SR EITTC BNETTITY BEET)

~
S
>

Figure 3: Effect of sonication on chlorinated and unchlorinated Sphingomonas attached on

goethite particles in Evian water (E: unchlorinated samples; [4: chlorinated samples; n=3; note:

sonication was performed after chlorine exposure).

The comparison of results obtained for freely suspended and attached bacteria (Fig. 2 and 3)
showed a similar disinfection efficiency after exposure to 1.1 mg Clp L-1 (4 versus 3.4 log10
reduction). Thus attachment to goethite particles did not provide bacteria with significant protection

to disinfection.

These results are contrary to those obtained for inactivation experiments with GAC particles
(12, 24), iron and manganese resuspended deposits (10) or waste-water-particles (1).
Nevertheless, all of these particles may exert a non-negligible disinfectant demand thus reducing
the quantity of oxidant available for bacterial inactivation. This may also explain why Stringfellow
et al. (26) and Pernitsky et al. (17) measured a lower disinfection efficiency for high GAC particle
concentrations, and why Berman et al. (1) observed better disinfection for bacteria fixed on small
particles. In our case, a very low disinfectant reduction by the particles was measured (about 10%
after 30 minutes), and mass transfer was also enhanced by continuous agitation during
experiments. Most of the surviving bacteria appeared within aggregates for suspended bacteria
inactivation experiments. On the other hand, only a few particles bore several hundred culturable
bacteria on their surfaces, probably in the form of microcolonies or clumps as such formations
were observed during microscopic examination of samples. In such a configuration, protection
from disinfection resulted from limited diffusion (7, 13) coupled with disinfectant reduction inside

bacterial aggregates (8, 23), and resistance due to exopolymers coating aggregated bacterial cells
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cannot be excluded (5). The protection of single bacteria gained from attachment to goethite
particles was probably negligible, as long as this material which is often found in distribution
system corrosion deposits (22) is not coated with organic matter (6, 11) which creates some

oxidant demand.

Thus, the general concern about inactivation of particle-attached bacteria should be resolved
on the whole without forgetting the simultaneous presence of bacterial clumps in water which are
not systematically detected by particle counters. Both clumps and particles can transport culturable

bacteria throughout the water system despite the presence of a disinfectant residual in the water.

This work was conducted as part of a larger research program entitled “Biofilm®, co-
ordinated by the Centre International de I'Eau de Nancy (NANCIE, France). It was funded by:
Agence de I’Eau Seine-Normandie (AESN, France), Anjou-Recherche (CGE, France),
Communauté Urbaine du Grand Nancy (France), Office National de I’Eau Potable (ONEP,
Morocco), Syndicat des Eaux d’lle de France (SEDIF, France), Pont-a-Mousson S.A. (France),
and NANCIE.
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1V.4 Discussion

Les bactéries associées aux particules en suspension méritent d'étre distinguées des autres
populations bactériennes des réseaux d'eau potable, car :

- elles bénéficient, comme les bactéries des biofilms, d'une certaine protection par rapport
aux désinfectants présents dans l'eau,

- elles sont, comme les bactéries isolées en suspension dans I'eau, susceptibles d'éure
transportées rapidement d'un point a 'autre du réseau et d'atteindre les consommateurs.

Il importe donc d'évaluer leur présence et leur capacité de survie dans les conditions

d'exposition a un désinfectant représentatives des réseaux de distribution d'eau potable.
Quantité de bactéries associées aux particules en suspension

La présence de telles bactéries a ét€ mise en évidence par plusieurs auteurs, mais ces données
sont fragmentaires et ne permettent pas de se faire une idée précise de I'importance de ces bactéries
“particulaires" vis & vis de la contamination microbienne des réseaux. On suppose que le risque
existe, un point c'est tout ! En effet, quelques auteurs seulement ont recherché et trouvé des
bactéries associées aux particules en réseau de distribution d'eau potable, avec des méthodologies

et résultats forts différents ;

- Rigway et Olson (1981) ont observé que la majorité des particules [10-50 pm] de leurs
échantillons n'étaient pas colonisées. Seules 17% d'entre elles portaient a leur surface 10
a 100 bactéries, habituellement toutes avec la méme morphologie. Néanmoins, les
conditions de prélevement (purge d'un poteau 2 incendie 2 48 m3 h-1 pendant une minute
avant récupération des particules par filtration d'un aliquote) correspondent plus a une
remise en suspension de dépdts qu'a une récupération de particules habituellement en
suspension dans l'eau et ne refletent done pas le transport de bactéries par des particules
peu sédimentables.

- Brazos et O'Connor (1990) ont filtré 1'eau en réseau de distribution sans remise en
suspension de dépots, et différentes fractions particulaires et bactériennes ont été évaluées
(Tableau IV.4.1). Les quantités de particules colonisées sont faibles par rapport aux
autres particules biologiques, et la fraction bactérienne fixée correspond toujours a moins
de 0,01 % du nombre total de cellules en suspension. Le nombre de particules colonisées
trouvées ici illustre la difficulté de repérer ces dernieres lors d'une numération des
bactéries par microscopie a épifluorescence classique (si le volume d'eau filtré est tel
qu'un champ de microscope comprend environ 30 cellules bactériennes, il faudra compter
1800 champs avant de tomber sur une particule colonisée !). De méme, la dispersion de
I'échantillon pour décrocher les bactéries fixées (par sonication par exemple) augmentera
le nombre de bactéries isolées d'une fraction <0,01%, indétectable par les techniques

microbiologiques classiques.
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Tableau IV.4.1 : Types de particules et cellules bactériennes en réseau de distribution (d'apres
Brazos et O'Connor, 1990)

moyenne moyenne
y y

campagne de février | campagne de septembre

Particules > 3 pum (n=17) (n=16)
Bactéries allongées (bacilles) mL-1 405 97
Cellules algales mL-! 542 25
Particules >3 pum colonisées par| mL-! 1,87 3,51
plus de 5 bactéries

Total particules > 3 um ml."! 1116 293
Bactéries

Nombre total de cellules mL-] 9,1 105 1,9 103
Fraction associée aux particules % <0,01 <0,01

Toutefois, on ne peut exclure que les chiftres présentés par Brazos et O'Connors soient
aussi sous estimés du fait de la dislocation d'agrégats bactériens (dont rien n'est dit) ou du

décrochage de bactéries des particules durant la filtration sur membrane de 3 pm.

- les données McMath er al. (1997) donnent une vision différente de la répartition des
populations bactériennes associés aux particules (quantifiées aussi par microscopie a
épifluorescence) dans l'eau d'un réseau de distribution pilote soumis a des variations de
vitesse d'écoulement. Les différents types de bactéries "particulaires” et les proportions
correspondantes en régime hydraulique stationnaire et en 'absence de désinfectant sont

présentés dans le tableau IV.4.2

Tableau IV.4.2 : Nombre total de cellules bactériennes et fractions associées aux particules dans un
réseau de distribution pilote fonctionnant en régime hydraulique stationnaire et sans désinfectant
résiduel (d'aprés McMath et al., 1997)

Nombre total de cellules mL-! approx. 2 105 a 106
Amas ("clumps") organiques incluant plus de 10 bactéries 0a30%
Microcolonies résultant de la divison cellulaire jusqu'a 11%
Bactéries fixées a la surface d'une particule minérale inféricur 3 4%

La fraction de bactéries associée a la maticre particulaire en suspension est ici bien plus
importante que dans I'étude de Brazos et O'Connor (1990), mais ceux-ci n'identifiaient
pas explicitement d'amas dans I'eau de leur réseau. La relativement forte proportion
d'amas de plus de 10 bactéries peut étre ici expliquée par 1'érosion permanente du biofilm
(Stewart et al., 1993). Elle est encore plus importante en cas d'augmentation de la vitesse,

pouvant alors atteindre 60% du nombre total de bactéries : ceci est attribué a l'arrachage et
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a la mise en suspension de "morceaux” de biofilm développé dans des conditions
hydrauliques stables et soumis brusquement a une force de cisaillement plus importante.
Les mémes auteurs observent aussi une augmentation de la fraction de bactéries présentes
dans l'eau sous forme d'amas lors d'une chloration : ceci peut résulter (a) de l'oxydation
de molécules organiques du biofilm provoquant le détachement des cellules fixées
(Griebe, 1994), ou d'un moins bon marquage par le fluorochrome des bactéries isolées
préalablement exposées au chlore (Saby er al., 1997). Le jeu de données présenté ne

permet toutefois pas de trancher par rapport a ces deux hypotheses.

- la filtration d'eau de réseau de distribution couplée a l'observation microscopique réalisées
dans le cadre de notre étude ont aussi permis de détecter la présence d'amas ct de
particules colonisées (Fig. IV.4 (a) a (d)) apres marquage des bactéries au DAPI (Porter et
Feig (1980) adaptée par Saby er al. (1997)). Les tentatives de dénombrement (non
détaillées ici) ont principalement mis en évidence les points suivants : (a) les densités de
particules colonisées sont faibles, comparables a celles mesurées par Brazos et O'Connor
(1990) ; (b) les quantifications apparaissent peu fiables du fait de I'hérogénéité de la
répartition des quelques particules colonisées sur les filtres ; (¢) le nombre et la taille des
amas diminuent en fonction du volume d'eau filtré pour les récuperer sur membrane,

indiquant la destruction de certains amas durant la procédure de filtration.

Au final, le nombre de bactéries associées aux particules en suspension dans I'eau n'est donc
que peu évalué en réscau de distribution d'eau potable, ce qui est un corollaire du manque
d'informations disponibles sur la nature des particules en suspension dans l'eau déja noté au
chapitre 1. Les fortes proportions de bactéries agrégées retrouvées par McMath et al. (1997)
résultent peut-&tre du régime hydraulique parfaitement contrdlé dans le réseau expérimental étudié,
alors qu'en réseau réel, le régime hydraulique instationnaire et turbulent dans certaines sections de
canalisation provoquerait le détachement de cellules du biofilm sous forme d'agrégats de plus petite
taille, ou de cellules individuelles. Ceci expliquerait les faibles proportions de bactéries

"particulaires” retrouvées par Brazos et O'Connor (1990) et observées dans notre étude.

Le détachement de cellules du biofilm sous forme d'agrégats de plus petite taille en réseau
réel serait de toute évidence un facteur favorable  l'inactivation de ces bactéries par un désinfectant
présent dans la phase eau. Par contre, les zones mortes ou surdimensionnées des réseaux de
distribution seraient plus favorables au relarguage dans l'eau d'amas bactériens de grande taille, en

cas d'augmentation rapide de la vitesse de 1'écoulement.
Inactivation des bactéries associées aux particules

La question de l'inactivation des bactéries "particulaires" en réseau de distribution se pose

donc tout autant pour les particules colonisées que pour les agrégats bactériens. Pourtant, c'est
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I'efficacité de la désinfection vis & vis de bactéries associées aux particules en suspension qui a été
principalement étudiée, soit sur des particules de charbon actif récupérées en sortie de filiere de
traitement (pilote ou usine)(Camper et al., 1986, Stewart et al., 1990 ; Stringfellow er al., 1993 ;
Pernitsky, 1997), soit sur des particules colonisées par contact entre une souche bactérienne et des
particules-modeles (LeChevallier ez al., 1984 ; Herson er al., 1987, Morin, 1997, chapitre IV.3 ci
dessus). Les résultats concernent pour la plupart des particules de charbon actif colonisées, et la
résistance des bactéries fixées a la désinfection généralement observée résulte probablement de
I'accessibilité réduite des bactéries dans les pores du matériau support, et du fort pouvoir réducteur
du charbon actif (ce matériau est parfois utilisé pour déchlorer I'eau). Néanmoins, les observations
les plus récentes montrent que si la quantité de particules de charbon actif est faible, la désinfection
est facilitée probablement du fait d'une moindre réduction de l'oxydant (Stringfellow er al., 1993 ;
Pernitsky et al., 1997).

Dans le cas de particules de goethite, lIe désinfectant réagit peu avec la surface et reste
disponible pour inactiver une grande partie des bactéries cultivables (chapitre IV.3). Les bactéries
survivantes proviendraient alors d'agrégats dont la matrice organique (1) serait fortement
réductrice, (ii) limiterait la diffusion du chlore. Par analogie avec des mesures obtenues sur
biofilm, la diffusion de I'oxydant ne devrait toutefois pas étre freinée par la structure des agrégats
en suspension, puisque Lawrence er al. (1994) et DeBeer er al. (1997) n'ont pas mis en évidence
de différence de coefficient de diffusion entre I'cau et le biofilm pour les petites molécules.
D'ailleurs, McMath ez al. (sous presse, J. CIWEM) ne signalent pas de probleme de marquage des

bactéries des amas organiques qui résulterait d'une mauvaise diffusion du fluorochrome.

L'inactivation des populations bactériennes "particulaires” et de celles provenant du biofilm
mettent donc probablement en ocuvre des mécanismes similaires, avec une résistance résultant
principalement d'une moindre exposition au désinfectant qui est réduit rapidement au contact de la
matiere organique associée a la structure du biofilm (DeBeer er al., 1994 ; Parent et al., 1996).
Cette analogie est encore renforcée si l'on considére avec McMath et al. (1997) que les particules
colonisées et les agrégats en suspension dans l'eau proviennent principalement de la remise en
suspension de dépdts colonisés et de l'arrachage de biofilm. La survie des populations
bactériennes peut aussi reposer sur des mécanismes de résistance cellulaires intrins¢que ou induite,
résultant d'une sélection et d'une adaptation des populations aux conditions environnementales des
réseaux d'eau potable. Toutefois, on ne dispose pas de démonstration directe de cette derniere
hypothese pour les populations agrégées ou fixées parce qu'il est difficile de mesurer leur
exposition réelle au désinfectant. Néanmoins, pour micux évaluer le risque de contamination
microbiologique li€ aux bactéries associées aux particules, il parait dans un premier temps plus
important de quantifier ces populations au niveau du réscau de distribution et de mieux estimer

ensuite les besoins de désinfection.
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Figure IV.4 a et b : Amas bactériens récupérés par filtration d'eau distribuée (les bactéries sont dans
la masse de ces particules transparentes) : (a) en lumiere visible ; (b) en lumiere U.V.
(épifluorescence) apres coloration au DAPI.
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Figure IV.4 c et d : Particule colonisée par des bactéries et récupérée par filtration d'eau distribuée :
(¢) vue d'ensemble en lumiére visible ; (d) vue de détail en épifluorescence aprés coloration au
DAPL
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Conclusions générales

Le transport de particules dans les réseaux d'eau potable est un phénomene en général discret
pour les distributeurs et les consommateurs d'eau.

Toutefois, la capacité de la matieére particulaire & s'accumuler sous forme de dépdts a
l'intérieur du réseau de distribution est a priori inquiétante, car de tels dépdts favorisent
I'accumulation de matiére organique, qui servent de point de départ a I'établissement d'une chaine
trophique riche et diversifiée, susceptible d'étre remise en suspension de maniére incontrolée. Lors
de tels événements, le consommateur est directement exposé, et si la turbidité le dissuade
heureusement de consommer I'eau contaminée dans la plupart des cas, sa confiance dans la qualité

de l'eau distribuée en est fortement affectée.

Les données bibliographiques sur les particules en réseau d'eau potable sont rares et souvent
fragmentaires, ce qui refléte la difficulté (a) d'échantillonnage de tels matériaux et (b)

d'appréciation de leur nature et répartition au sein du réseau.

L'étude présentée ici fournit une vision globale des compositions, flux, et origines de la

maticre particulaire a I'échelle d'un grand réseau de distribution.
Quantité et nature des particules en suspension

. un flux constant de particules (définies par leur rétention sur filtre de porosité 0,8 pum)
est admis dans le réseau a partir de I'usine de traitement dans les conditions normales
de fonctionnement. Méme si les concentrations sont faibles (de I'ordre de 25 a 50
ng/L), ces particules, qui incluent une large fraction organique et méme biologique,
représentent pres d'une tonne de mati¢re introduite annuellement dans le réseau pour

une usine produisant 74 000 m3 par jour.

. les concentrations de particules en suspension de I'eau distribuée sont faibles par
rapport a la matiere dissoute (30 a 130 pg/L) et relativement stables en l'absence de
perturbation hydraulique. Néanmoins, comme en sortie des usines de traitement, il est
frappant d'opposer cette faible concentration a la coloration et au colmatage d'unités de
filtration (@ 47 mm) au bout de quelques dizaines de litres seulement. Les particules
véhiculées par I'eau sont constitués majoritairement (63%) de matiere organique dont
l'origine biologique est indiquée par les faibles valeurs du rapport carbone/azote. Elles
contiennent aussi plus de fer, potassium, plomb, que les particules introduites dans le
réseau a partir des ouvrages de traitement. La résistance a la désinfection des bactéries
associées aux particules en suspension dans l'eau potable s'explique principalement
par une moindre exposition au désinfectang, résultant (i) de la consommation de chlore

par les particules, (ii) de I'état d'agrégation des cellules.
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Accumulation des particules sous forme de dépots

. le transport de l'eau dans le réseau de distribution "produit” des particules qui sont -
retrouvées au niveau des dépdts, principalement minéraux, des réservoirs et
canalisations sous forme d'hydroxydes ou carbonates (fer, aluminium, calcium,
manganese, sables). L'accumulation de ces composés résulte non seulement de la
sédimentation des particules en suspension, mais aussi de la transformation de mati¢re
dissoute en mati¢re particulaire par précipitation/floculation et de la dégradation des
matériaux constituant les réseaux. Une vitesse d'accumulation des dépdts de 8 g par
cm? et par jour a été mesurée en réservoir réel. Les différents mécanismes
d'accumulation de dépots sont toutefois fortement dépendant des conditions locales
(hydraulique, composition de l'eau, nature des matériaux, distance de l'usine de
traitement, etc...). De ce fait, la composition et la répartition des dépdts ne sont pas

uniformes au sein du réseau étudié pourtant alimenté par un seul type d'eau.

. la mati¢re organique est accumulée dans les dépdts plutdt a partir de la matiere
organique dissoute (par adsorption et/ou croissance biologique) que par sédimentation
de la mati¢re particulaire. Elle est toujours minoritaire en masse par rapport a la maticre
minérale, et certaines particules minérales (flocs d'aluminium) sont plus favorables que
d'autres (sable, billes de verre) & son accumulation. Les concentrations de matiere
organique dans les dépdts sont jusqu'a 1000 fois plus importantes que dans ['eau, et
de ce fait, les dépdts forment un écosystéme fortement colonisé (de I'ordre de 2,5 108
bactéries cultivables par gramme de dépdt) et protecteur par rapport au désinfectant
véhiculé par I'eau, puisque les composés organiques présents dans les sédiments ont

une forte capacité réductrice.

. la matiére organique accumulée dans les dépdts est accompagnée d'une importante
biomasse bactérienne, et dans certains cas d'une chaine trophique s'étendant jusqu'au
macro-invertébrés. Lors d'une remise en suspension des dépots, la consommation de
chlore est rapide et totale, et une forte concentration de bactéries est mesurée dans l'eau

durant plusieurs heures.
Faut-il limiter les particules en suspension dans l'eau traitée ?

Cette étude n'a pas démontré que les particules de I'eau traitée, pour autant qu'elles soient en
faible concentration, aient un lien direct avec la quantité de particules retrouvées en réseau déposées
ou en suspension. Par exemple, 1'accumulation de matiere organique et de bactéries dans un

réservoir alimenté en eau privée de particules est pratiquement identique a celle d'un réservoir
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alimenté normalement : aussi on peut faire I'nypoth¢se que c'est la mati¢re dissoute qui gouverne
ici I'accumulation de dépdts organiques par floculation/adsorption et surtout croissance biologique.

En conséquence, la limitation des problémes microbiologiques associés aux dépots passe
plus probablement par une réduction de la mati¢re organique dissoute introduite en réseau que par
une élimination des particules. Le contr6le de la mati¢re organique dissoute est donc le point-clé
pour obtenir une eau biologiquement stable lors de son transport en réseau de distribution, y
compris au niveau des dépats.

De plus, une meilleure connaissance des phénomenes de précipitation/floculation
(carbonates, hydroxydes de fer et d'aluminium, oxydes de fer et manganese) est nécessaire pour
limiter 'accumulation de dépdts minéraux qui sont favorables a l'accumulation de matiere
organique et de bactéries au sein des réseaux, ce qui contribue a la consommation rapide du
désinfectant résiduel.

A défaut de pouvoir prévenir cette accumulation des dépots, il parait nécessaire de poursuivre

leur élimination par des campagnes de nettoyage de réservoirs et éventuellement des canalisations.
Quel est l'impact des particules sur la qualité de l'eau ?

En conditions hydrauliques "normales", 1a concentration particulaire est faible et ne pose pas
de problemes vis-a-vis des normes de potabilit€ pour les éléments organiques et minéraux. Au
niveau microbiologique par contre, les concentrations de bactéries associées aux particules (amas
bactériens, bactéries fixées a la surface des particules ou transportées par les micro-invertébrés)
sont tres peu évaluées dans le contexte des réseaux de distribution. Et méme si on a pu démontrer
que ces bactéries sont plus résistantes aux désinfectants en laboratoire, il semble difficile de
pouvoir juger de leur impact réel sur la qualité microbiologique de l'eau sans quantification

complémentaire.

Lors des variations hydrauliques rapides en réseau, la remise en suspension des dépots
accumulés constitue de toute évidence une menace importante pour la qualité de I'eau, puisque,
outre la turbidité, de fortes concentrations d'éléments métalliques accumulés (et éventuellement les
micro-polluants associés) peuvent étre transportés jusqu'au robinet du consommateur. Les
abondantes populations microbiologiques des dépdts sont alors aussi retrouvées dans 1'eau sans
possibilité de contrdle par un désinfectant résiduel, mais une telle eau turbide n'est en général pas

consommgée !

Par contre, quelques heures apres la remise en suspension, l'essentiel de la turbidité est
éliminée par sédimentation si les conditions hydrauliques le permettent, et le consommateur sera
alors exposé au risque d'ingérer avec l'eau les populations bactériennes restées en grande partie en
suspension de fait de leur moindre décantabilité. La pathogénicité de tels micro-organismes n'est
pas démontrée, de méme que la fréquence et l'importance des phénomenes de remise en

suspension ne sont pas évalués dans les réseaux de distribution. Néanmoins ces éléments invitent a
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contrdler les conditions de formation de dépots et les zones mortes ou ils peuvent s'accumuler, et &

limiter autant que possible les variations de vitesses rapides dans les canalisations.
Perspectives

La généralisation des compteurs de particules et leur installation pour des mesures en continu
en sortie d'usine et en réseau de distribution pourront apporter des informations intéressantes sur la
fréquences des épisodes de remises en suspension, et sur le couplage du transport particulaire avec
les variations de vitesse dans les canalisations. Les analyses chimiques et microbielogiques restent

toutefois indispensables pour connaitre la nature des particules transportées.

D'autre part, I'évaluation quantitative des dépdts présents dans les canalisations et réservoirs
des réseaux et la mesure systématique des densités bactériennes associées permetirait de comparer
les populations microbiennes benthiques et celles présentes dans le réseau sous forme de biofilm et
de mieux apprécier I'impact de ces deux populations bactériennes sur la stabilité de I'eau en réseau
de distribution. A titre d'exemple, un gramme de dépdts contient autant de bactéries cultivables
(2,5 108 URC 14j/g en moyenne ici) que le biofilm d'une section de 1 metre de canalisation de
diametre 100 mm (hypothese : 105 UFC 14 j/cm2 (Mathieu et al., 1992)). Aussi, la "tonne" de
particules en suspension introduites annuellement dans le réseau de Nancy, si elle était
intégralement retrouvée sous forme de dépdts, contiendrait donc a peu pres autant de bactéries que
le biofilm fixé€ sur les 1000 km de canalisations de diamétre supérieure ou €gale a 100 mm de ce

méme réseau.

Ces éléments donnent un éclairage nouveau sur 'utilité des campagnes de nettoyage et la
compréhension des mécanismes de transport et accumulation des dépdts, et renforcent
I'argumentaire pour limiter la quantité de matiére organique introduite avec l'eau dans les réseaux

de distribution.
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ANNEXE 1

quartz | feldspath | mica | kaolilite | calcite | dolomie | siderite | goethite | lepidocrocite | hematite { magnetite |  total

n° | RESERVOIRS | CODE

7 |Bellevue comp. 1| BLVC! 3 0 0 0 1 1 0 1 0 0 0 6
9 | CHU comp. ext | CHCEXT 10 1 0 0 0 0 0 0 0 0 0 11
10 |Mainvaux gauche] MVXCG 5 1 0 0 0 0 0 1 0 1 0 8
13 { Trinité comp.1 TRIC1 3 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 3
14 | Trinité comp.2 | TRIC2 4 1 0 0 1 0 0 0 0 0 0 6
15 | Gueule duloup | GUDL 3 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 3
16 { Haut de Blémont{ HDBL 10 3 1 1 1 0 0 0 0 0 0 16
17 Justice JUST 5 1 1 0 0 1 0 0 0 0 0 8
18 | Chapelle des P. | CHDP 4 0 0 0 0 0 0 1 1 0 0 6
19 Seichamps SCHPS 2 0 0 0 0 1 I 0 0 0 0 4
20 | StCharles C4 { STCHC4 10 1 1 0 0 0 0 0 0 0 0 12
25 | StCharles C2 | STCHC2 8 5 1 0 0 0 0 1% 0 0 0 14

PURGES

21 Saulxures SLXRGR 10 3 0 0 3 0 0 0 0 0 0 16
23 | HaieleComte HLCTE 3 0 0 0 2 0 0 1 1 0 2 9
26 | Martinchamps | MRTCH 7 1 0 0 0 0 0 2 1 1 1 13
28 | Dommartemont | DMTM 5 2 0 0 6 0 0 2 1 1 2 19
30 Heillecourt HLLC 3 0 0 0 0 0 0 2 1 2 0 8
32 Aiguillettes AGLT 3 1 0 0 2 5 0 2 1 2 2 18
34 Stanislas STNSL 0 0 0 0 0 0 0 2 1 0 0 3
36 Pixéricourt PXRCT 0 0 0 0 1 1 0 2 0 1 0 5
37 | Pixéricrt -dec 1 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 1

* goethite mangangsifere




Nom,Prénom: oGcAUTHIER Vincent

e la thé
Doctorat de 1'Université Henri Poincaré, Nancy 1

€11 Biologie et Santé

VU, APPROUVE ET PERMIS D'IMPRIMER

Nancy, le  ,) un 998 w2

Le Président de I'Université Henri Poincaré, Nancy 1

UNIVERSITE HENRI POINCARE - NANKCY 1
24-30, rue Lionnois B.P. 3069 54013 Nancy cedex - Tél. 03 83 85 48 00 - Fax 03 83 85 48 48

Adresse électronique : (@uhp.u-nancy.fr




Les particules dans les réseaux d'eau potable :
caractérisation et impact sur la qualité de l'eau distribuée

Résumé

Ce travail a été initié pour mieux connaitre la présence, le transport et l'impact sur la qualité de
lI'eau de la matiere particulaire dans les réseaux d'eau potable.

Un flux constant de particules en suspension a été mesuré  la sortie de l'usine de (raitement
alimentant le réseau étudié dans les conditions normales de fonctionnement. Méme si les
concentrations sont faibles (25-50 pug/L), ces particules qui incluent une large fraction organique et
méme biologique, représentent prés d'une tonne introduite dans le réseau.

Le transport de l'eau dans le réseau de distribution "produit" aussi des particules qui sont
retrouvées au niveau des dépOts principalement minéraux des réservoirs et canalisations sous forme
d'hydroxydes ou carbonates. Les concentrations de particules en suspension (30-130 pg/L) montrent
une augmentation liée au transit dans le réseau de distribution.

L'accumulation des composés minéraux dans les dépots résulte non seulement de la
sédimentation des particules en suspension, mais aussi de la transformation de matiere dissoute en
matiére particulaire, probablement par précipitation/floculation, et de la dégradation des matériaux
constituant les réseaux. De plus, les concentrations de matiére organique dans les dépots sont environ
1000 fois plus importantes que dans l'eau et l'importante biomasse bactérienne mesurée a ¢e niveau
(2,5 108 bactéries cultivables par gramme de matiere seéche) est associée a une chaine trophique
permettant parfois la présence de macro-invertébrés. De fait, les dépots forment un écosysténe
protecteur par rapport aux désinfectants véhiculés par I'eau, puisque les composés organiques présents
dans les sédiments ont un pouvoir réducteur élevé,

L'accumulation de matiére organique et de bactéries cultivables dans les dépdts ne résulte pas de
la sédimentation de particules en suspension, mais plutét de la croissance biologique A partir de la
matiere dissoute. La limitation de problémes microbiologiques au niveau de l'eau distribuée, résultant
de la remise en suspension de dép6ts, dépend donc principalement de la réduction de la matiere
organique dissoute dans l'eau traitée.

Mots clés : eau potable, réseau de distribution, particules, dépots, sédiment. matiére organique,
bactéries, désinfection.

Suspended particles and loose deposits in drinking water distribution systems:
characterization and impact on water quality

Abstract

The nature, concentration, and distribution of particles were evaluated in a large water
distribution system, both for suspended matter and deposits, to better evaluate their impact on water
quality.

A constant flux of particles is found penetrating the distribution system from the treatment
plant. Concentrations are low (25-50 pg/L. dry matter), and mainly consist in organic and biological
material. After one year, such concentrations represent on average | ton of particles introduced in the
network.

The transport of water in the network produces particles since suspended matter concentration
slightly increases (30-130 pg/L), and loose deposits accumulate in pipes and reservoirs. These deposits
are mostly minerals (insolubles, hydroxides, carbonates) resulting not only from the sedimentation of
particulate matter, but also probably from the precipitation/flocculation of dissolved and colloidal
material, and from the corrosion of the surfaces in contact with walter.

Organic matter is a minority fraction in deposits (less than 20% on average), but corresponds to
concentrations about 1000 times higher than in water, resulting in the accumulation of biomass (2.5
108 culturable bacteria per gram), leading in some cases (o the presence of macro-invertebrates in
deposits. By the way, deposits are forming ecosystems which can act as a refuge versus disinfectants
carried with water, since organic compounds accumulated in deposits have a high reducing capacity.

The accumulation of organic matter and bacleria in deposits does not result from the
sedimentation of suspended particles, but merely from the biological growth on dissolved organic
matter. The control of microbial problems resulting from the resuspension of deposits in the water
phase can thus mainly be achieved by reducing the quantity of dissolved organic matter introduced in
the system,

Key-words: drinking water, distribution system, particle, deposit, sediment, organic matier, bacteria,
disinfection
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