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Résumé

La croissance démographique mondiale génére des problemes liés a la demande croissante
d'énergie durable et de traitement des déchets.

Une bonne gestion des déchets solides favorise la réutilisation des matériaux, maximise la
récupération et réduit la pression anthropologique sur les ressources naturelles. La digestion
anaérobie (DA) est une méthode alternative de stabilisation des substrats organiques et de
génération de biogaz comme source d'énergie respectueuse de I'environnement.

De plus, le digestat n'est pas seulement un déchet de ce processus, mais aussi une ressource
renouvelable avec de nombreuses applications potentielles.

Le concept d'économie circulaire encourage I'utilisation du digestat comme source de
nutriments qui favorise la croissance des plantes et améliore les propriétés du sol. Cependant,
les substrats stabilisés contiennent souvent divers contaminants, notamment des métaux lourds
(MH) et des antibiotiques qui sont également détectés dans le digestat.

Par conséquent, |'utilisation agricole du digestat obtenu par DA pourrait augmenter le pool de

ces polluants dans les sols et les eaux et contribuer a leur circulation dans ces écosystemes. De
plus, le digestat peut également augmenter la co-sélection de génes déterminant la résistance
aux MH et aux antibiotiques chez les micro-organismes environnementaux.

Cet article passe en revue de maniére exhaustive les données publiées sur les résidus de divers
HM et substances antimicrobiennes dans différents digestats a travers le monde et cartographie
I'ampleur du probleme. De plus, le risque potentiel de niveaux résiduels de ces contaminants
dans le digestat a également été évalué.

L'examen souligne I'absence de normes juridiques réglementant les concentrations de
médicaments introduits dans le sol avec le digestat. Les résultats de I'évaluation des risques
écologiques indiquent que la présence d'antimicrobiens d'importance médicale dans les
produits a base de digestat, en particulier ceux utilisés en agriculture, devrait étre limitée.
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1. Introduction

En raison de l'intensification de I'agriculture, de I'urbanisation progressive et de la croissance
démographique humaine, les volumes de déchets générés dans le monde sont devenus un
fardeau important pour I'environnement naturel [ 1 ].

La production mondiale de divers types de déchets organiques, y compris les résidus agricoles,
le fumier animal, les déchets alimentaires et les boues d'épuration, est estimée respectivement
a2,120, 1,3 et 16,4 milliards de tonnes paran [ 2].

Le volume mondial de déchets organiques, ainsi que la consommation et la demande d'énergie,
continuent d'augmenter. La biomasse organique est biodégradable et peut étre utilisée pour la
production d'énergie dans des conditions anaérobies. Au cours de la digestion anaérobie (DA),
divers déchets organiques sont convertis en biogaz, une source d'énergie renouvelable et
respectueuse de |'environnement qui peut étre utilisée pour produire du carburant pour
véhicules, de I'électricité ou de la chaleur. Ces derniéres années, la digestion anaérobie des
déchets provenant de l'agriculture, de l'industrie et des installations municipales est devenue
I'une des voies les plus prometteuses pour la production d'énergie renouvelable [ 3 ].

La gestion durable des déchets organiques joue un role important dans |I'économie circulaire en
favorisant la réutilisation des matériaux et en maximisant la récupération. La valorisation
énergétique des déchets organiques présente des avantages environnementaux en réduisant :
(1) les émissions de gaz a effet de serre ; (2) l'utilisation de combustibles fossiles ; (3) la pollution
de 'eau ; et (4) le volume des déchets mis en décharge. De plus, le procédé de digestion
anaérobie offre un avantage supplémentaire en favorisant la valorisation simultanée de la
matiere sous forme de digestat [4, 5 ].

Alors que le biogaz en tant que source d'énergie renouvelable fait I'objet de nombreux débats, le
digestat joue encore un role mineur dans les débats politiques et scientifiques.

Le digestat est un sous-produit stable et précieux du processus de digestion anaérobie, riche en
nutriments. Il comprend un mélange équilibré de micro- et macronutriments essentiels a la
croissance des plantes [ 6 ].

Le digestat généré par digestion anaérobie peut étre restitué aux fermes qui fournissent des
substrats aux installations de biogaz, vendu sur le marché ou recyclé [ 7 ].

L'utilisation du digestat comme engrais ou amendement du sol offre I'une des solutions les plus
simples pour gérer ce sous-produit, améliorer la durabilité économique de la production de
biogaz et minimiser ses impacts environnementaux négatifs. Le digestat obtenu par digestion
anaérobie est plus stable, plus hygiénique et plus riche en azote biodisponible (sous forme de
N-NH 4 ) que la biomasse organique non digérée. Il est adapté a |'utilisation agricole en raison de
propriétés spécifiques qui peuvent améliorer les propriétés chimiques et physiques du sol,
notamment la structure du sol, la rétention d'"humidité, |'activité microbienne et la teneur en
carbone organique. De plus, la récupération des nutriments (tels que I'azote et le phosphore)
limite I'érosion du sol. En fin de compte, le digestat améliore la qualité et la fertilité du sol.



L'utilisation agricole du digestat offre une excellente alternative a la réduction de l'utilisation
d’engrais chimiques [5, 8 ].

Malgré ces avantages, l'introduction de digestat dans le sol comporte certains risques. En
Europe, les résidus agricoles et le fumier animal sont les matiéres premiéres dominantes pour la
digestion anaérobie. En raison des différentes options de gestion des déchets et des restrictions
légales liées a la politique climatique et énergétique, tous les types de déchets et sous-produits
organiques sont de plus en plus utilisés comme substrats dans la production de biogaz. Pour
cette raison, les boues d'épuration, les biodéchets et les déchets industriels sont également
couramment traités par digestion anaérobie [ 6 ].

Il convient de souligner que les propriétés spécifiques du digestat obtenu sont principalement
influencées par le type de substrats utilisés dans le processus de digestion anaérobie. La
composition et la qualité du digestat sont déterminées par la composition et la qualité de la
matiere premiére, ainsi que par |'efficacité du processus de digestion anaérobie [ 9 ]. Le substrat
doit étre exempt de contaminants pour éviter que des substances indésirables n'atteignent le
digestat. La présence de composés dangereux, notamment de métaux lourds et d'antibiotiques,
dans les digestats issus de déchets animaux, ménagers ou industriels suscite des inquiétudes
[10,11,12]. Ces types de polluants sont le plus souvent rencontrés dans le fumier animal et
les boues d'épuration [ 13 ].

Les métaux lourds sont largement présents dans les eaux usées et les aliments pour animaux, et
sont présents dans les boues d'épuration et le fumier, respectivement [ 14, 15, 16, 17 ]. De
plus, ces micropolluants sont également détectés dans le flux de déchets [ 18 ].

Les métaux lourds sont toxiques et non biodégradables, et ils représentent un risque
environnemental grave. Les antibiotiques compromettent également la qualité du digestat.
Selon les estimations, jusqu'a 80 % des médicaments ingérés peuvent étre excrétés avec les
féces et I'urine sous forme inchangée. Les antibiotiques utilisés en médecine humaine atteignent
les stations d'épuration des eaux usées et s'accumulent dans les boues d'épuration, tandis que
des médicaments vétérinaires ont été détectés dans le fumier et le lisier [ 1 ].

Les substances antimicrobiennes atteignent les bioréacteurs anaérobies et sont libérées dans
I'environnement, constituant une menace pour le sol, les écosystemes aquatiques et les plantes.
Méme de faibles concentrations de HM et d'antibiotiques dans divers écosystemes peuvent
avoir des conséquences néfastes pour I'environnement [ 12, 19 ]. L'utilisation agricole de
digestat contenant des HM et des antibiotiques conduit a I'accumulation de ces contaminants
dans le sol, ce qui constitue un risque pour I'environnement et la santé publique [1, 19, 20].
De plus, l'utilisation de digestat contaminé dans les terres agricoles et la production végétale
peut exercer une pression sélective sur les bactéries, conduire a la propagation des HM et
favoriser la résistance aux antibiotiques des micro-organismes [1, 21 ].

Il convient de souligner qu'en Europe, la qualité et les applications potentielles du digestat sont
réglementées par des actes juridiques relatifs aux engrais, aux déchets et a la protection des
sols, ou une combinaison de ces lois. Bien que les concentrations en HM soient strictement
réglementées dans le digestat destiné a étre utilisé comme engrais ou amendement pour sols,
aucune limite légale sur les concentrations de médicaments n'a été introduite a ce jour [ 13 ].



L'absence d'évaluation appropriée des risques pour la gestion sire du digestat a également été
soulignée par d'autres auteurs [ 4 ].

L'objectif principal de cette étude était de passer en revue les connaissances actuelles sur la
présence de HM et d'antibiotiques dans le digestat dérivé de diverses matieres premieres.
L'article décrit les principaux réservoirs de ces micropolluants et le réle du processus de
digestion anaérobie dans leur libération dans I'environnement. Les niveaux croissants de
résistance microbienne aux HM et aux antibiotiques posent un grave probleme de santé
publique et un probleme environnemental a I'échelle mondiale, c'est pourquoi les effets
potentiels des résidus de micropolluants dans le digestat ont également été discutés.

Une évaluation des risques écologiques des HM et des médicaments a été réalisée pour
déterminer la gravité du risque résultant de l'introduction de digestat dans I'environnement du
sol. Cependant, I'étude actuelle présente plusieurs limites.

Premierement, malgré un grand nombre d'articles scientifiques sur la présence de LM et
d'antibiotiques dans les substrats potentiels de la digestion anaérobie, notamment le fumier
animal brut, les résidus agricoles, les boues d'épuration et la fraction organique des déchets
concentrations de ces micropolluants dans les digestats obtenus ont été analysées par trés peu
d'auteurs.

Deuxiemement, la plupart des études examinant le devenir des LM et des antibiotiques au cours
de la digestion anaérobie incluaient une supplémentation en matiéres premiéres avant le
processus, ce qui rendait impossible |'évaluation des concentrations environnementales réelles

De plus, de nombreux articles scientifiques examinant lI'impact de la fertilisation des sols avec du
digestat se sont concentrés uniquement sur les concentrations de HM et d'antibiotiques dans les
échantillons de sol, tout en négligeant les sous-produits de la digestion anaérobie [ 38,39, 40 ].
En outre, la séparation solide-liquide des produits de la digestion anaérobie a également recu
peu d'attention dans la littérature existante.

A notre connaissance, il existe une pénurie générale d'études de synthése complétes traitant
des niveaux de résidus de HM et d'antibiotiques dans divers déchets organiques stabilisés par
voie anaérobie. Le nombre d'articles examinés provenant de diverses régions du monde est
présenté dans la figure 1..

Les auteurs n’ont pas pu trouver d’études présentant des données sur la teneur en LM et/ou en
antibiotiques des digestats d’Afrique et d’Amérique du Sud. Les seules études publiées traitant
de la contamination des digestats sur le continent asiatique provenaient de Chine (11 articles).
Cette question a été le plus souvent étudiée par des équipes de recherche de pays européens
(22 articles), mais bon nombre de ces articles présentent des données sélectives. La
contamination résiduelle est un domaine de recherche vaste et complexe impliquant différents
types de matieres premiéres, conditions de digestion anaérobie, fractions de digestats et leurs
impacts environnementaux, c’est pourquoi des recherches supplémentaires sont nécessaires
pour combler ces lacunes dans les connaissances.
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Figure 1. Carte montrant les régions du monde ou les études examinées ont été menées (y
compris le nombre d’articles de chaque pays).

2. Matériels et méthodes
2.1. Sources de données

Conformément aux lignes directrices PRISMA (Preferred Reporting Items for Systematic reviews
and Meta-Analyses) [ 41 ], les articles ont été sélectionnés selon les quatre critéres suivants : (i)
identification ; (ii) études de sélection ; (iii) éligibilité ; et (iv) inclusion. Les bases de données de
littérature scientifique PubMed et Google Scholar ont été consultées pour trouver les articles
publiés entre le ler janvier 2004 et le 30 novembre 2024.

2.2. Stratégie de recherche

La stratégie de recherche est présentée dans la Figure S1 dans les documents supplémentaires .
Les mots clés suivants ont été utilisés dans la stratégie de recherche : ((digestion anaérobie) ET
(digestat) ET ((antibiotique) OU (antimicrobien) OU (médicament) OU (métal lourd)) ET ((résidu)
OU (dégradation) OU (concentration) OU (teneur))) ET ((digestion anaérobie) ET (digestat) ET
((antibiotique) OU (antimicrobien) OU (médicament) OU (métal lourd)) ET ((résidu) OU
(dégradation) OU (concentration) OU (teneur))). Ces mots clés ont été adaptés a chaque base de
données.

Une recherche préliminaire d'articles scientifiques publiés relatifs au sujet de cette revue a été
effectuée afin d'identifier les mots-clés pour le processus de recherche avancée. Les mots-clés
sélectionnés sont présentés dans la Figure 2. De plus, une liste de référence d'articles a été
vérifiée manuellement afin de trouver des publications scientifiques adéquates pour la revue.
Apres filtrage de la littérature, 131 publications scientifiques ont été sélectionnées pour cet
article de revue.
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Figure 2. Carte de cooccurrence d'articles scientifiques contenant les mots-clés suivants :
digestion anaérobie, digestat, antibiotique/antimicrobien/médicament/métal lourd et
résidu/dégradation/concentration/teneur. La taille du cadre représente la fréquence de
cooccurrence du mot-clé et la couleur des groupes indique la date de publication. La carte a été
créée dans VOSviewer (v1.6.16 ; 2020 ; Centre d'études scientifiques et technologiques,
Université de Leyde, Pays-Bas).

2.3. Evaluation des risques écologiques

Les indicateurs relatifs aux niveaux de pollution par les LM et les produits pharmaceutiques ont
été calculés pour évaluer l'influence des digestats sur |'écosystéme du sol et les risques associés.
L'indice de géo-accumulation et les facteurs de risque écologique ont été calculés pour la
contamination des digestats par les LM. La méthode du quotient de risque (QR) a été utilisée
pour évaluer I'effet des contaminants pharmaceutiques dans les digestats sur I'écosysteme du
sol, y compris la co-sélection pour la résistance aux antimicrobiens.

2.3.1. Indice de géo-accumulation

L'indice de géoaccumulation ( / géo ) mesure le niveau de pollution par des traces de substances
inorganiques ou organiques et la présence de bioéléments dans les sédiments ou le sol. Cet
indice est couramment utilisé pour évaluer la pollution par les HM et a été calculé en comparant
les concentrations de HM dans les échantillons avec les niveaux de fond naturels de métaux
dans les sols a I'aide de I'équation suivante [ 42 ] :

(1)

ou

C n est la concentration du métal lourd analysé dans le digestat (mg-kg ~* );



B » est la valeur de fond géochimique du métal lourd analysé dans le sol (mg-kg ! ). Les valeurs
de fond ont été dérivées des concentrations élémentaires dans la cro(ite continentale
supérieure [ 43 ].

Les valeurs de ' indice géo | Ont été classées sur une échelle de 5 points : < 0, pratiquement non
pollué ; 0—-1, non pollué a modérément pollué ; 1-2, modérément pollué ; 2—3, modérément a
fortement pollué ; 3—4, fortement pollué ; 4-5, fortement a extrémement pollué ; et > 5,
extrémement pollué.

2.3.2. Indice de risque écologique potentiel

L'indice de risque écologique ( Er ) a été appliqué pour évaluer le risque écologique posé par
chaque HM individuellement. Cet indice a été calculé a I'aide de la formule suivante [ 44] :

Er=Tr-Cf EI=TI-Cf,
(2)
ou

T r est le facteur de toxicité du HM analysé ; les valeurs suivantes ont été adoptées : cadmium =
30, chrome = 2, mercure = 40, nickel = 5, plomb =5, zinc = 1, cuivre = 5, arsenic = 10, fer =1,
manganeése = 1, cobalt = 5, molybdéne =15 ;

C s est le facteur de pollution.

Les facteurs de réponse toxique pour le manganése (Mn) et le cobalt (Co) n'ont pas été fournis
par [ 44 ] ; par conséquent, la présente étude s'est appuyée sur les valeurs pertinentes calculées
par d'autres chercheurs [ 45,46, 47 ]. Les valeurs T pour I'argent (Ag) et I'aluminium (Al)
n'étaient pas disponibles ; par conséquent, les valeurs E  pour ces éléments n'ont pas été
calculées.

Le facteur de contamination ( Cy) est le rapport entre les niveaux de contamination métallique
et les niveaux préindustriels que I'on trouve couramment dans la cro(te terrestre. Ce facteur a
été calculé a I'aide de la formule suivante :

Cf=CnCb,Cf=CnCb,

(3)

ou

C n est la concentration du HM analysé dans le digestat (mg-kg ~* );

C ob est la concentration de HM analysée dans le sol (mg-kg ~* ). Les valeurs de fond ont été
dérivées des concentrations élémentaires trouvées dans la cro(te continentale supérieure [ 43 ].

Les valeurs E ; ont été classées selon |'échelle suivante : risque trés élevé ( E - > 320), risque élevé
(160 < E - < 320), risque considérable (80 < E ;< 160), risque modéré (40 < E < 80) et risque
faible ( E r < 40).

2.3.3. Concentrations environnementales prévues (PEC)



Pour évaluer I'influence des résidus d'antibiotiques dans les digestats sur I'écosysteme du sol, les
concentrations environnementales prédites (PEC) d'antibiotiques dans les sols amendés par des
engrais ( PEC (so)) ) ont été calculées a I'aide de la méthodologie prescrite [ 48 ] et de I'équation
suivante :

Je suis( jesuis)=0ui( jesuis)+Je suis( Jesuisdansuneimpasse)-Moi aussi( Jesuisdansuneimpasse)

Je suis laH( jesuis)-MoiO( jesuis)
PEC(moujel)=Cou(moujel)+MEC(djegetmtuntet)-UNPP(djegetmtuntet) DEPTH(moujel)-RHO(mouj
el)

(4)
ou

Co (s0)) est la concentration de fond de I'antibiotique analysé dans le sol avant I'application du
digestat (supposée nulle dans cette étude) ;

MEC (digestat) €St la concentration de I'antibiotique analysé dans le digestat (ug kg 1 );

L'APP (digestar) €St le taux typique d'application des boues dans le sol, généralement 0,5 kg
m ~2 pour les applications agricoles [ 49 ] ;

PROFONDEUR (s0)) st la profondeur de mélange, généralement fixée a 0,2 m pour les sols
agricoles ;

RHO (s0) est la masse volumique apparente du sol humide (1700 kg m 3)[49].

Les valeurs calculées de PEC (so) ont été comparées aux concentrations prédites sans effet
connues ( PNEC) pour la sélection de résistance dans I'environnement ( PNEC mic ) et
I'écotoxicité ( PNEC env ) utilisées dans les évaluations des risques environnementaux liés aux
antibiotiques pour les antibiotiques individuels détectés dans les digestats. Cette analyse n'a
porté que sur les substances antimicrobiennes dont les valeurs de PNEC wnuc / PNEC eny sont
connues [50,51].

L'évaluation des risques basée sur les valeurs PNEC wmic / PNEC env a été réalisée a l'aide de la
méthode RQ selon la formule suivante :

Moim i ¢ / e n v=Je suis( jesuis)OuiOuiMoiC / E NV,RQmjec/etnv=PEC(moujel)PNECMjeC/ENV,
(5)

Les valeurs RQ eny 0Nt été classées selon |'échelle suivante : RQ > 1 —risque potentiel élevé pour
les organismes vivant dans le sol ; 0,1 < RQ < 1 —risque potentiel modéré ; et RQ < 0,1 — risque
potentiel faible. Les valeurs PEC (so)) dépassant la PNEC wmic pour des antibiotiques spécifiques

( RQ mic > 1) ont été considérées comme contribuant a la sélection de la résistance aux
antibiotiques dans le sol.

3. Résultats

3.1 Teneur en métaux lourds de divers digestats



L'utilisation du digestat comme engrais ou amendement du sol est une méthode écologique et
économique de gestion des sous-produits de la digestion anaérobie qui améliore la capacité du
sol a I'agriculture, fournit des nutriments aux plantes et favorise le recyclage des déchets.
Cependant, les concentrations de HM dans divers digestats suscitent de sérieuses inquiétudes.
Bien que la digestion anaérobie ait le potentiel de réduire les charges microbiennes et les
antibiotiques dans le substrat traité, elle n'est pas efficace pour éliminer les HM qui sont tres
stables [ 52 ]. Des métaux lourds peuvent étre introduits dans le sol lorsque les terres agricoles
sont amendées avec des engrais contaminés. Bien que certains HM, dont le cuivre (Cu) et le zinc
(Zn), soient essentiels a la croissance de divers organismes, des concentrations élevées de ces
éléments peuvent étre toxiques et endommager les acides nucléiques et la membrane cellulaire
[53,54]

Les concentrations de métaux lourds peuvent varier considérablement dans divers digestats.
L'origine des déchets verts ou des matieres premieres des biodéchets est une considération
importante car le dépot aérien de LM est plus élevé en milieu urbain qu'en milieu rural. De plus,
la saison de collecte du substrat joue également un réle important en raison du pic de dépo6t de
LM en hiver [ 55, 56 ].

Cependant, ces variations sont principalement liées au type de matiére premiere traitée par DA.
Dans les systémes d'élevage intensif, les LM (principalement Cu, Zn et arsenic (As)) sont utilisés
comme additifs alimentaires pour prévenir les maladies, augmenter la prise de poids ou stimuler
la production d'ceufs dans l'aviculture [ 57 ].

Plus de 80 % du Zn et du Cu alimentaires sont excrétés sous forme active par les humains et les
animaux, ce qui conduit a I'accumulation de ces LM dans diverses matiéres premiéeres traitées
par DA [ 24 ]. Ce qui précéde conduit a une augmentation de la teneur en LM des sous-produits
animaux, qui est stabilisée pendant le processus de DA.

Le fumier animal est reconnu comme un engrais précieux, mais il est aussi la principale source
de HM [ 57, 58 ]. Les boues d'épuration, un autre substrat populaire pour la digestion
anaérobie, sont une source tout aussi importante de HM [ 52 ].

Les HM les plus fréquemment identifiés dans les boues d'épuration comprennent le Cu, le Zn, le
Co, le fer (Fe), le chrome (Cr), le plomb (Pb), le mercure (Hg), le nickel (Ni), le cadmium (Cd) et
les trés toxiques As et sélénium (Se). Les métaux lourds peuvent étre présents dans les boues
d'épuration sous forme dissoute ou précipitée, et ils peuvent également étre associés a des
particules solides [ 52 ].

Le développement industriel augmente les concentrations de HM dans les eaux usées, ce qui
conduit directement a la contamination des boues d'épuration [ 59 ]. Les eaux de ruissellement
et les eaux usées industrielles sont les principales sources de ces micropolluants dans les boues
d'épuration [ 60 ].

Il convient de noter que les concentrations de HM dans les boues d'épuration dépassent
rarement les limites réglementaires, mais I'application prolongée de boues d'épuration en
agriculture contribue a I'accumulation de HM dans le sol [ 61, 62, 63 ]. La fertilisation du sol
avec du fumier digéré et des boues d'épuration augmente les concentrations de HM dans le sol,
ce qui présente de graves risques environnementaux. Comme mentionné précédemment, les



concentrations de HM dans les substrats bruts pour la digestion anaérobie et dans les sols
fertilisés ont fait I'objet de recherches approfondies. Cependant, trés peu d'études ont examiné
la teneur en HM des digestats. Les concentrations de HM dans les sous-produits de la digestion
anaérobie de diverses matiéres premiéres sont présentées dans le tableau 1 .

Tableau 1. Concentrations de métaux lourds dans les digestats provenant de diverses sources de
matiéres premiéres.

Selon la littérature, les digestats sont les plus abondants en Zn, suivis par le Cu, le Mn et I'As

[ 79 ]. Bien que la teneur en As, Cd, Cr et Pb dans divers digestats soit bien inférieure a celle du
Cu et du Zn généralement présents, ces HM sont considérés comme des microéléments
dangereux et trés persistants [ 80 ].

Les concentrations de HM dans les digestats dépassent souvent les valeurs notées dans la
matiére premiere. Plusieurs études ont fait état de concentrations croissantes de HM aprés
traitement anaérobie [ 64, 81,82 ].

Ce phénoméne peut étre attribué a la production de méthane pendant la digestion anaérobie
de la matiere organique. Ce processus conduit a une diminution du poids et du volume du
substrat [ 83, 84 ], ce qui augmente finalement les concentrations de HM. Les métaux lourds
sont souvent étroitement liés a des solides insolubles, c'est pourquoi leurs concentrations sont
considérablement plus élevées dans les fractions solides apres traitement anaérobie [ 82 ].

Ces micropolluants sont présents dans la fraction liquide et se déposent et s'adsorbent sur des
particules solides ou des colloides pour former des précipités en fin de traitement [ 78 ]. De plus,
la solubilisation des HM peut étre limitée en conditions alcalines [ 71 ]. En raison de la
complexité de la DA, les HM peuvent étre impliqués dans de nombreux processus physiques
et/ou chimiques, notamment I'adsorption sur la fraction solide et la précipitation sous forme de
carbonates, de sulfures et d'hydroxydes [ 85 ].

L'augmentation observée des concentrations en HM dans le digestat indique que I'impact de ce
sous-produit sur I'environnement du sol doit étre examiné, en particulier si le digestat est utilisé
comme engrais pour les cultures. Il convient de souligner que les résidus de HM dans le sol,
méme a de faibles concentrations, peuvent étre absorbés par les racines et s'accumuler dans les
parties comestibles des plantes [ 52, 86 ].

Le digestat est une source importante de contamination environnementale potentielle, c'est
pourquoi les niveaux admissibles de HM pour la biomasse incorporée au sol sont fixés par les
lois nationales et internationales. En Europe, les limites pertinentes ont été prescrites par le
reglement de I'UE sur les produits fertilisants (2019/1009). Ce reglement classe les matiéres
introduites dans le sol en différentes catégories. Le digestat a été classé en quatre catégories :
engrais organique, amendement du sol, substrat de culture et biostimulant végétal. Les limites
admissibles de HM dans chacune de ces catégories sont présentées dans le tableau 2. Le
reglement de I'UE sur les produits fertilisants (UE 2019/1009, tableau 2 ) énumere huit HM, et



certains des sous-produits de digestion anaérobie énumérés dans le tableau 1 ne répondent pas
aux normes agricoles européennes pour les engrais. Dans certaines études, les concentrations
de Ni, Zn et Cu dans les digestats examinés, en particulier le fumier animal digéré, dépassaient
largement les limites réglementaires. La teneur en HM rapportée de divers digestats met en
évidence les risques environnementaux associés a I'accumulation de ces micropolluants dans les
sols. Cependant, certains auteurs ont constaté que I'application de digestat dérivé du fumier
animal et/ou de matiéres végétales peut réduire la mobilité et la biodisponibilité du HM dans le
sol par complexation, adsorption et précipitation [ 28 ].

Tableau 2. Teneurs admissibles en HM dans les digestats classés comme engrais (UE 2019/1009).

3.2. Niveaux de résidus antimicrobiens dans les digestats

L'utilisation intensive de substances antimicrobiennes dans l'agriculture, 'industrie, la médecine
humaine et vétérinaire a conduit a une augmentation des concentrations de résidus
d'antibiotiques dans divers types de déchets organiques qui peuvent étre utilisés comme
matiéres premiéres pour la digestion anaérobie [ 24, 87 ].

La libération continue d'antibiotiques dans |I'environnement et leur accumulation dans la
biomasse organique posent un probléeme majeur. La plupart des médicaments ne sont pas
complétement métabolisés par les humains et les animaux, et un pourcentage significatif
d'antibiotiques administrés pénétre dans les bioréacteurs anaérobies avec les matiéres
premieres traitées, notamment les résidus agricoles, le fumier animal et les boues d'épuration

[1].

Les concentrations de résidus antimicrobiens dans les substrats bruts et les digestats varient
considérablement et vont de nanogrammes a microgrammes par kg ou mL. Bien que les
antibiotiques puissent étre dégradés pendant la digestion anaérobie, les taux d'élimination des
médicaments varient considérablement en raison des différences dans les paramétres de
traitement, tels que la température, le taux de charge organique ou le temps de rétention
hydraulique [ 87, 88 ].

De plus, les taux de dégradation des antibiotiques au cours de la digestion anaérobie sont
influencés par la structure chimigque du médicament, ainsi que par le type et les parametres
caractéristiques de la matiere premiére.

Les taux de dégradation des médicaments rapportés different selon les études [ 24, 81, 89 ].
L'efficacité de I'élimination du médicament est déterminée par les conditions du procédé et le
type de matiere premiéere traitée, et elle a été estimée a 7-98 % pour les tétracyclines, 36-95 %
pour les antibiotiques MLS et 20-83 % pour les fluoroquinolones [ 22, 37, 90 ]. Les antibiotiques
persistent dans les sous-produits de la digestion anaérobie, ce qui peut potentiellement
conduire a I'émergence, a la persistance ou a I'accumulation de ces micropolluants dans
I'environnement lorsque le digestat est appliqué ausol [ 87,91].



La persistance et la transformation des résidus d'antibiotiques dans le sol sont influencées par
de nombreux processus. Divers taux de dégradation des antibiotiques dans le sol ont été
rapportés dans la littérature [ 87 , 92 ]. Le digestat peut étre utilisé comme amendement du sol
pour favoriser la production durable de biogaz et I'économie circulaire, c'est pourquoi le sort des
antibiotiques dans les substrats transformés par digestion anaérobie doit étre analysé plus en
détail.

Les risques associés aux résidus de médicaments dans les sous-produits de digestion anaérobie
n'ont pas été suffisamment étudiés a ce jour, ce qui souligne la nécessité de recherches
supplémentaires [ 93 ].

Par conséquent, les types et concentrations d'antimicrobiens identifiés dans les digestats dérivés
de diverses matiéres premiéres sont présentés dans le tableau 3 .

Tableau 3. Types et concentrations de substances antimicrobiennes détectées dans les digestats
dérivés de la digestion anaérobie de divers substrats.

Le role du digestat comme source d'antibiotiques dans les écosystéemes du sol doit étre clarifié.
Comme indiqué dans le tableau 3, les concentrations de substances antimicrobiennes différent
considérablement dans divers digestats. Les niveaux d'antibiotiques dans les digestats sont
déterminés principalement par la qualité du substrat.

Les boues d'épuration et le fumier animal sont plus susceptibles d'étre contaminés par des
médicaments que les résidus agricoles. Il a été signalé que les agents antimicrobiens sulfamides
et fluoroquinolones sont les plus répandus dans le fumier animal et les boues d'épuration
[12,49,109 ). La recherche a également montré que les médicaments a base de tétracycline et
de sulfamide peuvent persister apres le processus de digestion anaérobie [ 91 ].

Comme indiqué dans le tableau 3, les antibiotiques a base de fluoroquinolone, de sulfamide et
de tétracycline ont été le plus souvent détectés dans divers sous-produits de digestion
anaérobie. Cependant, l'influence de la digestion anaérobie sur les concentrations
d'antibiotiques dans les substrats traités dans les bioréacteurs anaérobies reste floue [ 12 ].
Selon la littérature, les agents antimicrobiens sont dégradés au cours du traitement anaérobie,
Mmais ce processus n'a pas été spécifiquement concu pour éliminer les médicaments [ 110 ].
Comme mentionné précédemment, I'efficacité de la dégradation des antibiotiques dépend de
nombreux facteurs. Dans certaines études, les antibiotiques n'ont pas été efficacement éliminés
au cours du processus de DA [ 104, 111 ]. A leur tour, d'autres auteurs ont signalé des taux
d'élimination de médicaments tres élevés au cours du DA et, par conséquent, de tres faibles
concentrations de médicaments dans les digestats obtenus [ 112 ].

L'efficacité de I'élimination des médicaments et les concentrations de résidus de médicaments
dans les digestats dépendent également fortement de la structure chimique et de la spécificité
des antibiotiques. Certaines substances antimicrobiennes sont éliminées efficacement, mais
leurs taux d'élimination sont trés faibles (comme la chlortétracycline et I'oxytétracycline qui sont



caractérisées par des taux d'adsorption élevés en raison de la présence d'atomes de chlore et de
groupes hydroxyles). Les fluoroquinolones ont un taux d'élimination plus faible en raison de la
présence d'un atome de fluor [ 110 ].

A leur tour, les B-lactamines contiennent des cycles B-lactamines hautement instables qui sont
dégradés par les B-lactamases microbiennes pendant la DA [ 113 ]. De plus, I'élimination des
antibiotiques est considérablement influencée par les conditions de DA.

Il a été rapporté que l'efficacité d'élimination des médicaments dépend strictement de la teneur
totale en solides de la matiére premiére et de la température du processus anaérobie [ 110 ]. Les
faibles taux d'élimination des médicaments sont responsables des concentrations élevées de
résidus de médicaments dans les sous-produits de DA.

Les concentrations de résidus de ciprofloxacine, d'enrofloxacine, de sulfadiazine et
d'oxytétracycline étaient particulierement élevées dans divers digestats ( tableau 3 ). En raison
de leur grande stabilité et de leur potentiel d'adsorption élevé, ces antibiotiques peuvent
persister dans le sol pendant de longues périodes, ce qui constitue une menace sérieuse pour
I'environnement.

L'absence de réglementation légale concernant les concentrations s(ires de médicaments
introduits dans le sol avec le digestat constitue une source de grave préoccupation. Bien que le
potentiel du digestat en tant qu'engrais organique ait été étudié pour déterminer la
contamination par des agents pathogénes et des LM, ainsi que les niveaux de nutriments, les
risques associés aux résidus d'antibiotiques dans le digestat ont été négligés [ 21 ].

En Europe, |'utilisation d'engrais organiques (y compris le digestat) est encouragée par le
reglement de I'UE sur les produits fertilisants (UE 2019/1009) qui établit les valeurs seuils pour
I'azote total, le phosphore, le carbone organique, les agents pathogenes et les LM qui affectent
la qualité des engrais. Cependant, les niveaux de résidus d'antibiotiques n'ont pas été
réglementés a ce jour [ 12 ].

Des réglementations légales concernant les niveaux admissibles d'antibiotiques dans les
digestats destinés a la fertilisation des sols devraient étre introduites de toute urgence. A notre
connaissance, la présence de certains antimicrobiens devrait étre interdite, tandis que les
concentrations d'autres antibiotiques devraient étre restreintes dans les produits fertilisants (en
définissant des concentrations limites, comme dans le cas des LM).

Ces mesures sont nécessaires de toute urgence pour prévenir I'accumulation de produits
pharmaceutiques dans I'environnement et atténuer leurs effets négatifs sur la santé publique.
Au début de 2024, I'Organisation mondiale de la santé (OMS) a publié une liste actualisée des
antimicrobiens médicalement importants (AIM) [ 114 ].

Ces médicaments ont été répertoriés en fonction de leur importance en médecine, du risque de
résistance aux antimicrobiens et des implications potentielles pour la santé publique résultant
d’une utilisation inappropriée, en particulier dans I'élevage. Nous pensons que les digestats
contenant des céphalosporines de troisieme et quatrieme génération, des quinolones et des
polymyxines, c’est-a-dire des médicaments considérés comme « les antimicrobiens d’importance
critique les plus prioritaires », devraient étre interdits d’utilisation agricole. En outre, des



niveaux maximaux admissibles devraient étre introduits pour les antimicrobiens classés comme
« d’'importance critique » et « tres importants », en particulier les aminoglycosides, les
macrolides, les lincosamides, les streptogramines, les pénicillines, les pleuromutilines, les
sulfamides et les tétracyclines, qui ont souvent été détectés dans divers digestats ( Tableau 3 ).

3.3. Risques écologiques associés a la contamination par les HM et les antibiotiques

Tous les HM et certains agents antimicrobiens sont considérés comme des polluants persistants
dans les écosystemes agricoles, car I'accumulation a long terme de ces substances dans le sol
exerce non seulement des effets hautement toxiques sur divers organismes et plantes, mais
contribue également a la propagation de la résistance microbienne [ 110 ].

Lorsque des digestats contaminés par des HM et/ou des antibiotiques sont utilisés comme
engrais agricoles, ces substances polluent I'environnement et exercent une pression sélective sur
les micro-organismes du sol [ 21, 88 ].

Les digestats et le sol sont colonisés par divers micro-organismes, ou les bactéries hébergeant
des genes de résistance aux antibiotiques (ARG) et des genes de résistance aux métaux lourds
(MRG) constituent une menace particuliere.

En raison de |'utilisation généralisée des antibiotiques au cours des dernieres décennies, les ARG
ont été classés comme une nouvelle source de pollution qui constitue une menace pour la santé
et la sécurité publiques [ 115 ].

Une forte consommation d'antibiotiques favorise I'émergence et la persistance de la résistance
aux antimicrobiens. Les médicaments exercent une pression sélective sur les ARG [ 116 ]. De
plus, les HM ne peuvent pas étre biodégradés ;

Par conséquent, la pression de sélection exercée sur les micro-organismes en leur présence est
ancienne. Il a été noté que des concentrations élevées de HM induisent une tolérance aux
métaux dans les communautés de bactéries vivant dans le sol [ 117 ]. De plus, les HM
contribuent également a la propagation de la résistance aux antimicrobiens. Des recherches ont
montré que la contamination par les HM peut également favoriser la dissémination des ARG
parmi les bactéries. Au niveau moléculaire, ces phénomenes peuvent étre interprétés comme
une co-sélection [ 118 ].

La présence de HM dans les écosystémes peut accélérer le développement et la propagation des
ARG [ 119 ], et I'émergence de certains ARG peut étre directement associée a la présence de HM
dans lI'environnement [ 120 ]. Il existe des preuves scientifiques suggérant que la libération de
HM et de substances antimicrobiennes dans I'environnement est corrélée a la présence de MRG
et d'ARG. La co-sélection d'ARG et de MRG a été rapportée dans divers environnements
[120,121,122,123].

Dans le contexte de la contamination du digestat, I'impact des HM et des médicaments sur
I'environnement du sol est particulierement significatif car la matiére organique stabilisée de
maniére anaérobie est principalement utilisée comme amendement du sol et comme engrais
[124,125,126, 127 ].




Dans l'une des études examinées, I'abondance des ARG dans le sol a augmenté apres exposition
aux HM, et I'augmentation observée était proportionnelle a I'augmentation des concentrations
de HM [ 128 ]. Dans une autre étude, la propagation des ARG a augmenté aprés la libération des
HM dans des sols contaminés par des antibiotiques [ 129].

Cependant, les HM et les antimicrobiens peuvent exercer des effets synergétiques ou
antagonistes dans I'environnement du sol, ce qui affecte la corrélation entre I'abondance des
ARG et les niveaux d'antibiotiques [ 130 ].

Les engrais a base de digestat peuvent libérer des HM et des substances antimicrobiennes, ainsi
que favoriser la propagation des MRG et des ARG dans les champs cultivés. Ces micropolluants
peuvent étre transférés du sol vers les eaux souterraines et les cultures, atteignant finalement
les humains et les animaux [ 131 ].

Dans la présente étude, les risques environnementaux spécifiques associés aux LM et aux
médicaments ont été analysés pour déterminer les dangers potentiels résultant de I'introduction
de digestats dans le sol. Les niveaux de contamination par les LM ont été estimés en calculant
I'indice de géoaccumulation (I go ) et le facteur de risque écologique (E ) qui indiquent dans
qguelle mesure les digestats analysés induisent des changements dans les concentrations de LM
dans le sol et exercent des effets toxiques sur I'écosysteme ( Figure 3 A, B, respectivement). Les
valeurs de | geo et E ¢ calculées pour Cd, Cu, Hg, Mo et Ni étaient indicatives de niveaux de
pollution élevés et d'un risque écologique élevé. Environ 25 % a 33 % des digestats analysés
étaient extrémement contaminés par Cd et Hg (I geo > 5), et environ 45 % a 50 % des digestats
étaient caractérisés comme présentant un risque écologique tres élevé (E ;> 320).

La contamination par Mo n'a été analysée que dans une seule publication, et le digestat examiné
était caractérisé par le niveau de pollution le plus élevé qui exercait un risque potentiel pour
I'écosystéme.

Aucun des digestats analysés n'était contaminé par du Co, du Fe ou du Mn (I g¢o < 1), et les
concentrations de ces HM indiquaient un faible risque écologique (E < 40). A son tour, la
méthode RQ a été utilisée pour évaluer dans quelle mesure la présence de résidus de
médicaments dans divers digestats peut affecter la sélection de la résistance aux antibiotiques
dans I'environnement (RQ mic ; Figure 3 C) et |'écotoxicité (RQ env ; Figure 3 D) des sols amendés
par des engrais. Dans la plupart des digestats (63 a 100 %), les valeurs RQ mic pour les
B-lactamines (amoxicilline), les fluoroquinolones (ciprofloxacine, enrofloxacine et sparfloxacine)
et les tétracyclines (oxytétracycline) étaient considérablement supérieures a 1, ce qui indique un
risque élevé de sélection de la résistance aux antimicrobiens dans le sol.

Les médicaments appartenant aux mémes classes d'antibiotiques (B-lactamines — amoxicilline ;
fluoroquinolones — ciprofloxacine et enrofloxacine ; tétracyclines — oxytétracycline et
tétracycline) présentaient un risque élevé pour les organismes vivant dans le sol (RQ env > 1 dans
33 3 100 % des échantillons de digestat). A leur tour, toutes les valeurs RQ, mic pour la
clindamycine, I'érythromycine et le sulfaméthoxazole (dans la plage de 0,0001 a 0,91), ainsi que
les valeurs RQ eny pour la clindamycine, la norfloxacine et le sulfaméthoxazole (0,0006 a 0,37),
indiquaient un risque nul ou faible pour les sols fertilisés avec divers digestats.
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Figure 3. Evaluation du risque écologique des HM et des antibiotiques détectés dans le digestat
en fonction des valeurs de l'indice de géoaccumulation ( A ), du facteur de risque
environnemental ( B ), du quotient de risque (QR) pour la sélection de la pharmacorésistance
dans I'environnement ( C) et de I'écotoxicité ( D ). Le symbole de la croix indique la valeur

moyenne.

L'évaluation des risques environnementaux a démontré que la plupart des digestats contenant
des HM et des antibiotiques pourraient présenter un risque élevé pour |'écosystéme et favoriser
la propagation de la résistance aux antimicrobiens s'ils étaient introduits dans le sol. De plus, les
classes d'antibiotiques considérées comme d'importance critique (quinolones) et tres
importantes (B-lactamines et tétracyclines) dans la liste MIA de I'OMS ont tendance a étre



présentes en concentrations élevées dans divers digestats et peuvent dépasser la limite d'alerte
en ce qui concerne le risque de sélection pour la résistance aux médicaments.

Ce qui précede réitére la nécessité d'établir des limites |égales concernant les concentrations
maximales admissibles de médicaments individuels dans la matiere organique stabilisée en
anaérobiose qui peuvent étre libérées dans I'environnement du sol. Compte tenu des niveaux
alarmants de pollution anthropique, le fait que la contamination du sol par des HM et des
antimicrobiens puisse exercer des effets a long terme et favoriser une pression de cosélection
généralisée pour la résistance microbienne est particulierement préoccupant. Par conséquent,
les liens étroits entre les ARG, les MRG et leur cotransfert, en particulier en présence de HM et
d'antibiotiques, constituent le plus grand défi pour la recherche dans le domaine de la
microbiologie environnementale. Le réle du digestat dans le transfert environnemental des HM
et des antibiotiques est extrémement important ; par conséquent, les niveaux résiduels de ces
micropolluants dans les sous-produits de la digestion anaérobie doivent étre systématiquement
surveillés et analysés.

4. Conclusions et perspectives d'avenir

Cet article de synthese analyse |'étendue mondiale de la contamination des digestats par les HM
et les antibiotiques. Sur la base des résultats de |'analyse, on peut conclure que le processus de
digestion anaérobie et les digestats résultants contribuent directement a la présence de HM et
d'antibiotiques dans I'environnement.

L'absence de méthodes efficaces pour éliminer ces micropolluants lors du traitement anaérobie
favorise leur transfert ultérieur dans I'écosysteme.

Bien que les digestats répondent généralement aux normes de qualité, leur application en
agriculture pourrait constituer une menace pour I'environnement du sol et de I'eau et, par la
suite, pour la santé publique. Cette revue a démontré que les résidus de HM et d'antibiotiques
dans les digestats présentent un risque pour les organismes vivant dans le sol et contribuent a la
sélection de la résistance microbienne dans les écosystemes du sol. La présence de substances
antimicrobiennes dans les digestats destinés a I'agriculture doit étre abordée d'urgence par des
réglementations légales.

Nous pensons qu'une meilleure compréhension du role du digestat en tant que source de
micropolluants anthropiques et des risques associés a son introduction dans |'environnement du
sol encouragera un débat scientifique et conduira a la mise en ceuvre d'initiatives législatives
dédiées.

Documents supplémentaires

Les informations complémentaires suivantes peuvent étre téléchargées a I'adresse suivante

: https://www.mdpi.com/article/10.3390/su17020416/s1 , Figure S1 : Organigramme PRISMA
montrant les résultats de la recherche documentaire et le processus de sélection pour cette
revue.
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