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Introduction générale

Au cours des dernieres décennies, la pollution de I’eau est devenue 1'un des défis
environnementaux les plus préoccupants a 1’échelle mondiale, en raison de I’intensification
des activités industrielles, notamment dans le secteur textile [64]. Les colorants organiques
tels que le bleu de méthyléne représentent 1'un des polluants les plus fréquents dans les eaux
usées industrielles, en raison de leur stabilité chimique et de leur résistance a la dégradation,

ce qui constitue un danger majeur pour I’environnement et la santé humaine [61].

La technique d’adsorption est considérée comme 1’'une des méthodes les plus efficaces
pour I’¢limination des colorants, en raison de sa simplicité, son faible co(t et son
efficacité[60]. De nombreuses études ont démontré 1’efficacité du bicha actif et des adsorbants
a faible codt, préparés a partir de déchets agricoles comme la paille de riz [61], les coques
d’arachide et les tiges de soja, grace a leur grande surface spécifique et leur charge négative
[65].

Parmi ces adsorbants, on distingue le biochar, préparé par pyrolyse lente de matiéres
vegétales, qui se révele étre une solution efficace et respectueuse de I’environnement [65].
Plusieurs recherches ont confirmé son aptitude a éliminer les colorants et les métaux lourds

des eaux grace a sa structure poreuse et sa surface fonctionnelle [66].

Par ailleurs, la technique de coagulation électrochimique (ou électrocoagulation) a
émergé comme une méthode innovante de traitement des eaux, reposant sur la génération
d’ions métalliques a partir d’¢lectrodes qui réagissent avec les polluants pour former des
précipités [63]. Lorsqu’elle est combinée a I’adsorption, cette approche montre une efficacité

remarquable dans I’élimination des colorants [64].

Dans ce contexte, ce travail vise a étudier I’¢limination du bleu de méthyleéne des solutions
aqueuses en utilisant ’adsorption sur charbon activé et la coagulation électrochimique, ainsi
que I’évaluation de la synergie entre ces deux techniques afin d’optimiser leur performance.

Le mémoire est structuré comme suit :

o Chapitre | : présente une revue générale sur la pollution de I’eau et les colorants, avec
un focus particulier sur le Bleu de Méthylene.
o Chapitre Il : Passe en revue les méthodes traditionnelles et modernes de traitement

des eaux, avec un accent sur ’adsorption et la coagulation électrochimique.
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o Chapitre 111 : Matériels et méthodes, y compris la préparation du biochar, les réactifs,
et les techniques analytiques.
o Chapitre IV : Présente les résultats obtenus durant cette étude ainsi que leurs

discussions .

Ce travail s’achéve par une conclusion générale.



Chapitre |

Géneralites sur la pollution
de I’eau et les colorants



Chapitre | Pollution des eaux par les colorants

I.1.Introduction

L'eau est essentielle & la vie, mais elle est de plus en plus menacée par la pollution
due aux activités humaines et industrielles, ce qui représente un danger pour l'environnement
et la santé humaine. La pollution de I'eau se divise en plusieurs types, notamment la pollution
chimique, causée par le rejet de substances toxiques, la pollution biologique, due aux micro-
organismes, et la pollution physique, liée a l'accumulation de déchets solides.Parmi
lespolluants chimiques les plus courants, on trouve les colorants industriels, largement utilisés
dans diverses industries et responsables de la détérioration de la qualité de l'eau et de ses
écosystemes. Des alertes internationales ont été émises sur les dangers menagant nos systémes
écologiques et nos sociétés, soulignant l'urgence de préserver cette ressource précieuse pour

les générations futures[1].

1.2. Généralités sur la pollution de I’eau

1.2.1. Définition de pollution de I’eau

La pollution de I’eau constitue aujourd’hui un enjeu environnemental majeur en raison de ses
effets nocifs sur la santé humaine et les écosystéemes. Elle se définit comme toute altération
des propriétés de I’eau la rendant impropre ou dangereuse pour les étres vivants. Lors de son
utilisation, 1’eau peut étre contaminée par diverses substances ou subir des variations de
température, perturbant ainsi I’équilibre naturel lorsqu’elle est rejetée dans 1’environnement.
Les principales causes de cette pollution sont d’origine anthropique, notamment les activités
industrielles, urbaines et agricoles, qui libérent d’importantes quantités de polluants — qu’ils

soient chimiques, biologiques ou physiques — dans les milieux aquatiques, engendrant ainsi

plusieurs formes de pollution, comme illustré dans la figure 1.1. [2].

Figure 1.1: pollution del’eau [3]

3
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1.2.2. Classification de la pollution de I’eau

1.2.2.1. Classification selon le type de polluant

Il existe plusieurs manieres de classer la pollution. Selon le type de polluant, on peut classer la

pollution en trois catégories : pollution biologique, pollution physique et pollution chimique.
1.2.2.1.1. Pollutionbiologique

Les eaux usées renferment I’ensemble des micro-organismes excrétés avec les matieres
fécales. Cette flore intestinale normale est souvent accompagnée d’agents pathogénes. Ces
micro-organismes se répartissent en quatre grandes catégories, classées selon leur taille

croissante : les virus, les bactéries, les protozoaires, et les helminthes[4].
1.2.2.1.2. Pollution physique

La pollution physique englobe deux formes principales : la pollution thermique, résultant
d'une élevation de la température de I'eau, ce qui entraine une baisse de la concentration en

oxygene dissous et une diminution de la solubilité des gaz [5].
1.2.2.1.3. Pollution chimique

La pollution chimique de I’eau constitue I’une des formes les plus graves de contamination,
causée par I’introduction de substances organiques telles que les pesticides et les colorants,
ainsi que de composes minéraux comme les métaux lourds et les nitrates, issus principalement
des activités industrielles et agricoles. Cette pollution engendre des déséquilibres écologiques,
réduit la teneur en oxygene dissous et favorise la propagation de maladies. Pour en atténuer
les effets, il est primordial de mettre en ceuvre des technologies de traitement avancées et de

renforcer les normes environnementales [6].

1.2.2.2. Classification selon I’origine de la pollution
1.2.2.2.1. Pollution naturelle

La pollution naturelle de I’eau est causée par des facteurs geologiques et climatiques tels que
I’activité volcanique, 1’érosion, les inondations et la décomposition des étres vivants. Bien
qu’elle soit d’origine naturelle, elle peut entrainer des déséquilibres environnementaux,
comme des modifications chimiques de ’eau, la prolifération d’algues toxiques et une baisse

du taux d’oxygene, ce qui nécessite parfois des mesures d’atténuation[7].

1.2.2.2.2. Pollution domestique
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Le rejet direct des eaux usées domestiques dans le milieu naturel compromet 1’équilibre des
écosystemes aquatiques, transformant parfois les riviéres en de véritables égouts a ciel ouvert.
Ce type de pollution se manifeste par[8] :

e La présence de micro-organismes fécaux,

e Des concentrations élevées en sels minéraux,

e La présence de détergents,

e Une forte charge en matiéres organiques.
1.2.2.2.3. Pollution industrielle

L'industrie utilise de grandes quantités d'eau, mais le principal probléme réside dans le faitque
la majeure partie de cette eau retourne a la nature, polluée, car elle est chargée de déchets, de
produits chimiques et de métaux lourds. Plus de 85 % de l'eau consommeée par l'industrie est

renvoyée a la nature sous forme d'eaux usées[2].
1.2.2.2.4. Pollution agricole

L’agriculture demeure I'une des principales sources de pollution de I’eau. Le ruissellement des
engrais, 1’utilisation de pesticides et les effluents d’élevage contribuent tous a la pollution des
cours d’eau et des eaux souterraines. De fortes concentrations en sels minéraux (azote,

phosphate, potassium) proviennent de[9] :

v Des engrais,
v Des purins et lisiers (élevage),

v’ La présence de produits chimiques de traitement (pesticides, herbicides...).
1.2.2.3. Conséquences de la pollution des eaux
1.2.2.3.1 Conséquences sur la santé humaine :

L’eau contaminée peut contenir des pesticides, des micro-organismes pathogeénes (virus,
bactéries, parasites), et des eléments toxiques. Ces polluants sont dangereux pour la santé
humaine. Lorsque les populations consomment de I’eau polluée, cela a des conséquences
graves sur leur santé. Dans les pays pauvres, l'acceés a de l'eau potable de qualité est tres
difficile car les installations de purification de I’eau sont colteuses. Cela peut entrainer des
maladies telles que le choléra, ainsi que certains types de cancers. Par exemple, en Inde, les

habitants consomment de I'eau polluée, ce qui méne parfois a des déces [4].

1.2.2.3.2. Conséquences écologiques
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La pollution de I’eau perturbe 1’équilibre écologique en causant[10] :

% Une diminution de I’oxygene, entrainant I’asphyxie des organismes aquatiques

*

¢ Une perturbation de la chaine alimentaire due a I’accumulation de polluants toxiques.
% La prolifération d’algues toxiques causant la mortalité des poissons.

% Une perte de biodiversité avec 1’extinction de certaines especes.

¢ Des modifications chimiques de 1’eau, la rendant impropre a la vie.

» La destruction des habitats naturels, affectant les récifs coralliens et les riviéres.
|.3. Contamination de I’eau par les colorants

1.3.1. Définition du colorant

Les colorants sont des composés chimiques présentant une structure chromophore,
responsable de la couleur, ainsi que des groupes fonctionnels leur conférant la capacité
d’interagir soit avec les fibres textiles (groupes réactifs), soit avec le milieu solvant (groupes
solubilisants ou dispersants). Selon leur nature, les colorants peuvent étre solubles ou
dispersibles dans un liquide, généralement l'eau. Leur fixation sur un materiau fibreux peut
s’effectuer par différents types d'interactions, notamment des liaisons covalentes, ioniques,
hydrogene ou par des forces de Van der Waals. Par ailleurs, certains colorants peuvent étre
incorporés en masse dans des matériaux polymeres thermoplastiques, sous forme de pigments

intégrés directement dans la matrice polymeére au cours de sa synthése[11].
1.3.2. Structure chimique des colorants

La structure chimique des colorants est fondee sur la présence de groupes chromophores et
auxochromes, qui influencent directement I'absorption et la réflexion de la lumiere,
déterminant ainsi la couleur percue. Les groupes chromophores, contenant des doubles
liaisons conjuguées, sont responsables de l'absorption sélective de la lumiere, ce qui donne
naissance a la couleur. Quant aux groupes auxochromes, tels que -OH, -NH: ou -SOsH, ils
jouent un role essentiel en intensifiant la couleur, en augmentant la solubilité du colorant et en

favorisant sa fixation sur les matériaux[12].

Tableau 1.1 : Principaux groupes chromophores et auxochromes, classés par intensité [13].

Groupement chromophores Groupement auxochromes
Az0 (-N=N-) Amino (-NH2)
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Nitroso (-NO ou —N-OH) Methylamino (-NHCH3)
Carbonyl (=C=0) Diméthylamino (-N(CH3)2)
Vinyl (-C=C-) Hydroxyl (-OH)
Nitro (-NO2 ou =NO-OH Alkoxyl (-OR)
Sulfure (>C=S) Groupements donneurs d’électrons

1.3.3. Origine des colorants minéraux

Les colorants ont diverses origines, mais ils sont principalement dérivés de sources

naturellesou synthétiques. Voici quelques-unes des origines les plus courantes :
1.3.3.1. Origines naturelles

Certains colorants proviennent de sources naturelles variées telles que les plantes, les fruits,
les légumes, les insectes ou encore les minéraux. A titre d’exemple, la cochenille permet
d’obtenir une teinte rouge, le curcuma fournit une couleur jaune, tandis que la guéde est

utilisée pour produire des nuances de bleu, parmi d'autres exemples [9].

1.2.3.2. Origines synthétiques

Les colorants alimentaires synthetiques sont classés en fonction de leur structure chimique
ainsi que de la nature de leur noyau aromatique. Ces colorants sont fabriqués de maniére
industrielle par I’homme, et peuvent soit étre des reproductions exactes des colorants naturels,
soit étre des composés inexistants dans la nature. Les producteurs de colorants privilégient
généralement 1’utilisation de matiéres premicres simples dans leur processus de fabrication

[14].
1.3.3.4. Origines minérales

Les couleurs étaient a l'origine exclusivement obtenues a partir de matériaux naturels. Les
premiers colorants connus remontent a des sites tels que Lascaux (France) et Altamira
(Espagne), datant de la période magdalénienne. Ces pigments étaient principalement
minéraux : les oxydes de fer pour les teintes jaunes, ocres et rouges, et les oxydes de

manganése pour les teintes brunes [15].
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1.3.4. Classificationdes colorants
1.3.4.1. Classification chimiquedes colorants

La classification chimique des colorants est une méthode qui les organise en fonction de leur
structure moléculaire, notamment la nature du chromophore, c'est-a-dire le groupe
responsable de la couleur. Cette approche permet de comprendre leurs propriétés et leurs

applications. Les principales familles de colorants incluent :

Tableaul.2 : classification des colorants chimiques, avec des exemples pour chaque type

Classification Exemples | Caractérisa iques | Structure  chimique  des
Chimique de et colorants
Colorants | Applications

Colorants azoiques | Orange I, | Couleurs  vives,
Méthyl bonne  stabilité Q—N=N@

Orange largement utilisee

dans les textiles et | Figure 1.2:  Structure de
I’industrie colorant azoique

alimentaire[17]

Colorants Green, Couleurs intenses

triphénylméthanes | Violet et vives utilisés O O
dans la teinture et

les tests O

biologiques[17]

Figure 1.3:  Structure de
triphénylméthane

Colorants Aluzarin Résistants a la @)
anthraquinoniques | Purprin lumiére,  utilisés O“
pour les teintures
rouges et bleus[17] —
Figurel.4 : Structure de

colorant anthraquinonique
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Colorants Indigo,Tyri | Elles portent ce o H
HO.S e m
indigoides n nom parce qu’elles \CE@:/
Pupple sont dérivées de = . 7
0
I’indigo, et sont | | ]
N Figure 1.5: Structure du carmin
utilisees dans les | =
_ d'indigo
produits
pharmaceutiques
et les diagnostics
meédicaux.[16]
Colorants Eosine, Les composés de la
xanthénes Rhodamine | fluorescéine o
B halogénée SONt | Figure 1.6:  Structure du
utilisés comme X
xanthéne
traceurs et colorants
dans divers
domaines grace a
leur forte
fluorescence [16]
Colorants nitrés et | Acide Utilisés dans o
nitrose picrique I’industrie les NO.
Nitroso explosifs et les
chimiques [17]
Figure 1.7: Formule chimique
des colorants nitrés
Colorants Bleu Sont des colorants "
phtalocyanine Phtalocyani | a structure /II\J HN—
N N
ne, complexe JNH N=
contenant un 7N
atome  meétallique | Figure 1.8: Formule chimique

central, obtenus a
partir du
dicyanobenzéne et
d’un  halogénure

métallique[16]

de phtalocyanine
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Phenothiazines

méthyléne

Bleu de | Utilis¢ ~ comme
précurseur dans la
fabrication de
colorants,
médicaments
antipsychotiques,
insecticides, et
comme agent
stabilisant  dans

certains

polymeéres[76].

0
-3 4N'\-\ =g
= =

Figure 1.9: Formule chimique de
Phenothiazines

1.3.4.2. Classification tinctorialedes colorants

La classification technologique des colorants est basée sur leur domaine d'application, leur

solubilité et leur mode de fixation. Elle est divisée en plusieurs catégories principales :

Tableaul.3 : classification technologique des colorants avec des exemples pour chaque

catégorie
Classificatio | Exemples de | Caractérisaique
n tinctoriale | Colorants s et Structure chimique des colorants
Applications
Colorants Fuchsine Utilisés  pour n N
basiques ou | basique teindre les H:*,C~N hf;: 5[\11 N,-CH_%.
cationiques fibres | _ |
. CH; Cl CH-
acryliques, la : =

laine et la soie,
nécessitentun
milieu  acide
[18]

Figure 1.10: Structure du bleu de méthyléne
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Colorants Rouge Conge, | Possedent  un |{~a® "o & C{\S\/O‘ Na*
- A e
anioniques | Orange de | charge négative Ho:”/
M=
méthyle utilisés  pour T
teindre les
cellulosiques et O~ Na*
les  protéines Figure 1.11: structure de I’Amarante
naturelles
Colorants a | Alizarie, Nécessitent
Alizarnn
mordant Violet crésyl | I’utilisation
d’agents (compiexe insoluble)
fixateurs P
OH,=Cr -OHy Mordant
(mordants) (?-H &;ﬂ .
comme [’alun
ou les sels de | Figure 1.12: structure chimique de
chrome I’alizarine
améliorer
I’adhérence
aux tissus
Colorants Indigo, Insolubles dans e
(soluble)
de cuve Anthraquinon | I’eau, ils sont Nab- H
e réduits en une O N
= J)"Na
forme soluble i
Io.rs de I.a o o
teinture,  puis
redeviennent N 3
insolubles sur
les fibres Figure 1.13: Structure chimique des
colorants de cuve
Colorants | Blue réactif | Fixent de fagon o
) .0
réactifs 19,  Rouge | covalente aux || \ ,ﬂOé{
L. . N—@—N O~ Nat
réactif 5 fibres /
cellulosiques, . .
a Figure 1.14: Formules chimiques de
assurant  une

méthyle orange
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bonne

résistance  au

lavage [19]
Colorants Brun direct, | Le lien entre NO, NO,
directs Jaune direct | colorant et /@\
86 matiére a||OsN NO, O5N NO,
o
teindre est H:L sel
2 'I\JHS
assuré par des w! w v
.. fibre de laine ou sole
liaisons

hydrogéne et | Figure 1.15: Formule chimique de colorants
des liaisons de | directs
Van der Waals

[20]

Colorants Jaune Insolubles dans

dispersés dispersé 3, | I’eau  utilisés

Bleu dispersé | pour teindre le O:‘NI\I/O_

polyester et les H
fibres N
synthétique
[18]

Cl

Figure 1.16: Formule chimique de colorants

dispersés

1.3.5. Utilisation des colorants

Les colorants trouvent une large gamme d’applications dans divers secteurs industriels, parmi

lesquels on peut citer les principaux suivants[16] :

K/

% Pigments utilisés dans l'industrie des plastiques.

>

K/
*

Encres et papiers pour I'imprimerie.

D)

>

K/
*

Colorants alimentaires dans I'industrie agroalimentaire.

D)

>

K/
*

Pigments pour peintures, matériaux de construction et céramiques dans le secteur du -

)

batiment.
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X/
°e

Colorants capillaires pour l'industrie cosmeétique.

X/
°e

Colorants et conservateurs dans l'industrie pharmaceutique.

X/
°e

Colorants pour carburants et huiles dans I'industrie automobile, entre autres.

>

X/
*

% Colorants textiles utilisés dans la mode, la décoration, la construction, les transports,

ainsi que dans des applications médicales.
1.3.6. Impact des colorants sur I’environnement et la sante

Les colorants sont généralement non biodégradables ou présentent une faible biodégradabilité.
Leur présence dans les eaux polluées génere une nuisance visuelle et contribue aux problemes
de pollution, en raison de l'importante quantité d'eaux usées contenant des résidus de
colorants. Le déversement de ces eaux usées dans l'environnement constitue une source
majeure de pollution, altérant gravement la vie aquatique et représentant ainsi un danger

significatif pour les humains et les écosystemes [21].

L'exposition prolongée des travailleurs aux colorants et pigments peut entrainer divers effets
pathologiques. Certaines substances, telles que les amines aromatiques et les sels métalliques,
peuvent présenter une toxicité grave. Par inhalation sous forme de poussiéres ou par contact
direct avec la peau, ces colorants et pigments peuvent causer des maladies respiratoires, des
cancers des voies urinaires et du poumon, ainsi que des effets déléteres sur les globules rouges
[22].

I.4.Le Bleu de Méthyléne

——— o av ) e

Figurel.17 : Blue de Méthyléne [23]
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Cette image montre deux solutions de bleu de méthyléne : un verre contenant une solution
diluée, et un flacon contenant une solution concentrée. Le bleu de méthyléne est couramment
utilisé comme colorant modéle dans les expériences d’adsorption, ou comme traceur pour

¢tudier la pollution de I’eau par des contaminants organiques.
1.4.1. Origine du bleu de methylene

Le bleu de méthyléne, également appelé chlorure de méthylthioninium, est un composé
organique synthétique faisant partie de la famille des phénothiazines. Il a été synthétisé pour
la premiére fois en 1876 par le chimiste allemand Heinrich Caro. Bien qu'il ait été initialement
congu pour l'industrie textile en tant que colorant, il a rapidement trouvé des applications en

biologie et en médecine en raison de ses propriétes chimiques particuliéres [26].
1.4.2. Toxicité du bleu de méthyléne

Le bleu de méthyléne n'est pas considéré comme extrémement dangereux, mais il peut avoir
des effets néfastes sur les organismes vivants et les milieux aquatiques. Une exposition aigué

a ce produit peut entrainer [27] :

e Exposition cutanée : irritation de la peau et Iésions oculaires permanentes.

e Inhalation : respiration rapide ou difficile, accompagnée d'une augmentation du
rythme cardiaque.

e Ingestion : irritation du systéeme gastro-intestinal, nausées, transpiration excessive,

confusion mentale, cyanose et nécrose des tissus.
1.4.3. Préparation du bleu de méthyléne

La préparation du bleu de méthyléne est faite suivant le chemin réactionnel ci-dessous :

14
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|.4.Conclusion

Les colorants, en particulier le bleu de méthylene, font partie des micropolluants présents dans

les eaux usées industrielles. Bien qu’ils soient souvent détectés a de faibles concentrations,

leur persistance et leur toxicité posent un réel risque pour les écosystemes aquatiques. Leur

présence dans 1’environnement, notamment en raison des rejets non traités ou partiellement

traités, souléve des préoccupations similaires a celles liées aux résidus pharmaceutiques.

Ce chapitre a permis de mettre en évidence 1’importance de ces composés dans la pollution

des milieux aquatiques, en soulignant leur origine, leur comportement dans 1’environnement

et leur potentiel écotoxique. 11 confirme la nécessité de développer des stratégies de traitement

ciblées pour limiter leur dispersion et réduire leur impact sur la qualité de ’eau et la santé

environnementale.
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Chapitre 11 Techniques de traitement des eaux usées industriels

I1.1. Introduction

Pour faire face a la pollution de I'eau causée par les colorants industriels tels que le bleu de
méthyléne, plusieurs méthodes traditionnelles ont été adoptées, comme la précipitation
chimique, l'oxydation biologique et la filtration membranaire. Cependant, ces techniques
s'averent souvent insuffisantes pour éliminer complétement ces polluants. En revanche, des
technologies modernes plus efficaces ont émergé, telles que l'adsorption, qui repose sur la
capture des molécules polluantes a la surface de matériaux adsorbants, et I'électrocoagulation,
qui utilise un courant électrique pour agglomérer et éliminer les contaminants. La
combinaison de ces deux techniques constitue une approche efficace pour le traitement des
eaux industrielles, contribuant ainsi a I'amélioration de leur qualité et a la réduction de

I'impact environnemental de ces polluants [28].

11.2. Les méthodes conventionnelles de traitement des eaux usées

industrielles

11.2.1 Le traitement physique

11.2.1.1. Filtration

La filtration est un procéde de séparation qui consiste a passer un mélange solide-liquide a
travers un matériau poreux (filtre), lequel retient les particules solides tout en permettant le

passage du liquide [29].

Il existe des principes et des lois qui régissent le processus de filtration, ainsi que des
méthodes de surveillance et de contréle du procédé, ainsi que différents systemes de
nettoyage. On distingue principalement trois types de filtration : la filtration par tamis, le filtre

a brosse et la filtration par d'autres méthodes [30].
11.2.1.2. Décantation

La décantation est un procédé qui consiste a laisser un mélange hétérogéne reposer pendant
un certain temps, permettant aux particules solides en suspension de se déposer au fond du
récipient. Le liquide surnageant peut ensuite étre versé délicatement dans un autre récipient,
obtenant ainsi un mélange presque homogeéne. Pour accélérer le processus de sédimentation,
on peut recourir a l'utilisation d'une centrifugeuse, étant donné que la sédimentation naturelle

est un processus relativement lent [31].
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11.2.2 Le traitement chimique
11.2.2.1. Oxydation chimique

Le principe de base de cette méthode repose sur l'oxydation des substances organiques :

®,

% Elle est couramment utilisée pour traiter la Demande Chimique en Oxygene (DCO),
permettant ainsi I'élimination des substances organiques qui sont difficiles a
biodégrader, voire non biodégradables.

% Ce procédé est egalement trés efficace pour la désinfection et la désodorisation des

eaux recyclées, améliorant leur qualité pour une réutilisation sécurisée [32].
11.2.2.2. Preécipitation chimique

Dans le traitement des eaux, les précipitations chimiques (autres que celles de coagulation-
floculation) sont principalement employées pour éliminer, par insolubilisation, un ou plusieurs

composes minéraux qui entravent l'utilisation de I’eau [33].

Le processus débute par I'ajout de floculants, comme le polychlorure d'aluminium (PACI) et
I'nydroxyde de sodium (NaOH), dans l'eau brute. Cela permet la formation de flocs qui
capturent les polluants en suspension dans lI'eau. Le PACI est conservé dans un réservoir ou il

tend a cristalliser progressivement au fil du temps [34].
11.2.3. Le traitement biologique

Le traitement par boues activées, également connu sous ce nom, est un procédé de
purification inspiré des mécanismes naturels. Son principe repose sur l'utilisation de bactéries
vivantes, qui assimilent les polluants (comme les matiéres organiques, par exemple),

contribuant ainsi a la purification des eaux usees [35].
11.3. Electrocoagulation

11.31. Principe du procédé

Le procédé d’électrocoagulation repose sur I'utilisation d’anodes solubles. Il consiste a
appliquer un courant (ou un potentiel) entre deux électrodes (en fer ou en aluminium)
immergées dans un électrolyte situé dans un réacteur. Cela génére in situ des ions (Fe?*, Fe®*,
AP qui peuvent former un coagulant en solution et provoquer la coagulation-floculation des
polluants a éliminer. Le champ électrique créé induit un mouvement d'ions et de particules

chargées, facilitant ainsi I’agglomération des matieres en suspension sous forme de flocs, qui
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seront ensuite éliminés par un procédé physique classique tel que la décantation, la flottation
ou la filtration [36].

La coagulation est un processus visant a déstabiliser les particules colloidales en suspension
en neutralisant la charge négative a la surface de ces particules, responsable de leur force de
répulsion. Cela se fait par I'ajout de cations générés par le matériau de l'anode et par les
produits issus de leur hydrolyse. Les particules déstabilisées s'adsorbent sur des précipités tels
que M(OH)z et s'agglomerent, formant ainsi des flocs, ce qui constitue le processus de
floculation [37].

Charge
neutralizavdﬂ'

M+ —ﬁ .
] Coagulation

Anod Precipitation

oxidation reduction

Figure 11.1: Schéma du principe d’électrocoagulation [38]
11.3.2. Les électrodes utilisées et leurs réactions

Les ¢lectrodes les plus fréquemment utilisées dans le processus d’électrocoagulation sont en
aluminium ou en fer, car elles présentent des formes ioniques trivalentes. Les réactions

principales qui se produisent a ces électrodes sont les suivantes.
o A l’anode

On a I’oxydation du métal qui va passer de I’état solide a 1’état ionique selon la réaction :

M— Mn*+néll.1
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L’aluminium se dissout suivait la réaction [39]:
Al—> AP*+3¢11.2
e Ala Cathode

Prés de la cathode, la réduction du solvant (l'eau) entraine la formation de gaz d'hydrogene,
dont I'émission favorise la flottation des particules floculées. Dans des conditions acides, la

réduction de I'eau se produit de la maniere suivante :
2H (ag+t26 —> Hyll.3

Sous conditions basiques, elle prend la forme suivante :
2H20() +26—* Hy(g)+20H (gl 1.4

L’ion AP réagit avec 1’eau en attirant les ions OH™ pour former des complexes anioniques,

cationiques ou neutres selon la réaction suivante [40] :
AP+ 30H— Al (OH) 3l1.5

Les hydroxydes métalliques coagulés formés présentent une plus grande capacité a adsorber
sélectivement les particules et les substances toxiques, permettant ainsi la formation de flocs
ou agrégats plus volumineux. Ces derniers peuvent soit se déposer au fond, soit flotter a la
surface, en générant des bulles de gaz hydrogene au niveau de la cathode. Plusieurs types
d'électrodes peuvent étre utilisés, telles que le fer (Fe), 'aluminium (A*Y), le cuivre (Cu?* ou
Cu*). Bien que des réactions similaires se produisent avec chacune de ces ¢lectrodes, la
structure de I'hydroxyde métallique formé et sa capacité a adsorber les polluants dépendront

de la charge et de la taille des ions métalliques impliqués [41].
11.3.3. Principales lois régissant I’électrocoagulation
11.3.3.1. Loi de Faraday

Si l'on considére que les seules réactions chimiques se déroulant dans le réacteur

d'électrocoagulation sont :

v Alanode : L'oxydation du métal.

v A la cathode : La réduction de I'eau.

Il est possible de déterminer la masse de métal dissous pendant une durée d'électrolyse. A un

courant I, en utilisant la loi de Faraday :
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e m: masse du métal dissous ou de gaz formé (g).
e | : intensité de courant imposé (A).
e M : poids moléculaire de I’élément considéré (g.mol?).

F : constante de Faraday (96487 C. mol™)

n : nombre d’électrons mis en jeu dans la réaction considérée[42]

La loi de Faraday s'applique a toutes les réactions électrochimiques, mais la quantité des ions
métalliques électrogénérés dépend du nombre d'électrodes et du mode de configuration des électrodes.
Pour une connexion bipolaire en série, la masse du métal dissous a I'anode d'apres la loi de Faraday est

donnée par la relation suivante [43] :

I.LEM
m=n—F(P — 1Dz

P= Nombre des électrodes dans le réacteur

La concentration en ion aluminium (en g.L?) est donc :

Mthéori IL.LEM
C= t corique_ (P _ 1)||.8
%4 nF

V : Volume utile du réacteur

A partir de cette loi, il est possible d’estimer théoriquement la masse d’électrode consommée

par électrolyse et d’en déduire le rendement anodique (Anode).

masseexpérimentalementdissoute(g)
Ranode= .. . . x10011.9
massethéoriquementdonnéeparlaloideFaraday(g)

Au niveau de la cathode, et en l'absence dautres réactions de réduction, la production
d'’hydrogéne par électrolyse de I'eau suit également la deuxiéme loi de Faraday ; de méme, le

rendement cathodique peut étre exprimé par la relation suivante :

masseexpérimentaleformée
asseexpmentaleformeels) x10011.10
massethéoriquedonnéeparlaloideFaraday(g)

Recathode =

11.3.4. Connexions électriques

11.3.4.1. Connexion monopolaire en série
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Dans une configuration ou des électrodes monopolaire sont placées en série, des électrodes
sacrificielles sont utilisées, non pas connectées directement a une anode et une cathode
externe, mais reliées entre elles par paires (I'une jouant le role d'anode et l'autre de cathode),
comme illustré dans la figure 11.2(a).Dans un montage en série, pour maintenir la méme
intensité de courant, une différence de potentiel plus élevée est nécessaire, car les cellules
connectées en série présentent une résistance électrique plus importante. Toutefois, le méme

courant traverse I’ensemble des électrodes [44].
11.3.4. 2. Connexion monopolaire en paralléle

Dans la configuration monopolaire, les anodes et les cathodes sont arrangées successivement,
les anodes étant connectées a la borne positive du générateur et les cathodes a la borne
négative. Ainsi, chaque électrode recoit la méme valeur de tension, tandis que l'intensité totale
du courant se répartit entre elles. Ce type de connexion est le plus simple et le plus
fréquemment utilisé dans les systemes de traitement electrochimique. Comme illustré dans la
figure 11.2(b), le dispositif représente une cellule d’électrocoagulation simple composée d'une

paire d'anodes et d'une paire de cathodes disposées en paralléle [45].
11.3.4.3. Connexion bipolaire

Dans ce cas, les électrodes sacrificielles sont placées entre deux électrodes paralléles sans
aucune connexion électrique directe, comme le montre la figure 11.2(c). Seules deux
électrodes monopolaires sont connectées a la source de courant, sans interconnexion entre les
électrodes sacrificielles. Lorsque le courant traverse les deux électrodes connectées, les faces
non chargées des plaques conductrices deviennent chargées, portant alors une charge opposée
a celle de la face parallele adjacente ; les électrodes sacrificielles sont ainsi qualifiées

d’¢lectrodes bipolaires [44].
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Figure 11.2: Connexions électriques [46]
11.3.5. Facteurs influen¢ant I’électrocoagulation

11.3.5.1. La densité du courant

La densité de courant est un paramétre essentiel dans 1’¢lectrocoagulation, car c’est le seul
parametre qui peut étre contrélé directement. La densité de courant influence directement le
dosage du coagulant et le taux de formation des bulles. Les densités de courant elevées sont
recherchées pour les procédés de séparation impliquant des cellules de flottation ou des
réservoirs de lavage larges, tandis que les densités de courant faibles sont plus adaptées a

I’électrocoagulation [42].
11.3.5.2. La conductivité de solution

La conductivité du milieu est un facteur clé permettant un bon transfert ionique dans
I'effluent. Elle fait partie des éléments qui sont étroitement liés a d'autres facteurs influents. La
conductivité de la solution affecte Il'efficacité du courant, la tension et la consommation
d'énergie électriqgue dans une cellule électrolytique. La conductivité du milieu doit étre
suffisamment élevée pour garantir un bon transfert ionique dans l'effluent a traiter.
L'augmentation de la conductivité permet d'optimiser la consommation d'énergie et de réduire

le temps de traitement [45].
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11.3.5.3. Le pH de effluent

Le pH est un facteur important influencant la performance du processus d’électrocoagulation.
Le pH du milieu varie au cours du processus, comme l'ont également observé d'autres

chercheurs. Ce changement dépend du type de matériau des électrodes et du pH initial [42].
11.3.5.4. Influence de I'écart entre les électrodes

La distance inter-électrode est un paramétre pouvant influencer la qualité du traitement des
eaux brutes. Cette distance peut varier selon le type d'eau a traiter et surtout selon sa
conductivité. De plus, la distance entre les électrodes ne doit également tenir compte de
I'encrassement possible et de facilité a nettoyer le systéme. Etant donné que la chute ohmique
(like a la résistance électrique) est directement liée a la distance inter électrodes,
I’augmentation ou la réduction de cette distance peut influencer les performances du
traitement. En effet, pour un courant électrique constant, ’augmentation de I'écart entre les
deux électrodes cause une augmentation de la consommation énergétique et de la température

du milieu, ce qui peut modifier I'efficacité du traitement [45].
11.3.6. Applications de I’électrocoagulation

L’¢lectrocoagulation s’est avérée efficace pour traiter une large gamme de types d’eaux et de

contaminants [47] :

+ Eaux usées industrielles : Particulierement utile pour le traitement des eaux usées
provenant d'industries telles que le textile, le pétrole et la transformation alimentaire.

+ Traitement de I’eau municipale : Peut étre utilisée pour éliminer la turbidité, la
couleur et les micro-organismes des approvisionnements en eau potable.

+ Effluents miniers : Efficace pour traiter le drainage minier acide et éliminer les
métaux lourds des eaux usees minieres.

+ Ruissellement agricole : Capable d’éliminer les pesticides, les engrais et les
sédiments des eaux usées agricoles.

+ Eau produite dans I’industrie pétroliére et gaziére : Peut traiter I’eau produite lors
de P’extraction du pétrole et du gaz, en éliminant les hydrocarbures et les solides
dissous.

+ Lixiviat de décharge : Efficace pour traiter I’eau contaminée des décharges, en

éliminant les polluants organiques et inorganiques.
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11.3.7.

Avantages et inconvénients de I’électrocoagulation

11.3.7.1. Avantages :

*

L’EC nécessite un équipement simple et une méthode opératoire tres flexible et facile
a utiliser.

Les bulles d'air produites peuvent entrainer les polluants a la surface de la solution a
traiter, ou elles peuvent étre facilement concentrées, rassemblées et éliminées.

L’EC permet de réduire de mani¢re significative de nombreuses pollutions et
composés dissous tels que la DCO, les MES, les métaux lourds, les nitrites, les
sulfures, les cyanures, les sulfites, les chromates et les ions fluorures.

L’utilisation de I’EC permet de réduire le temps de traitement ; cette technique permet
également un gain important en compacité des installations et une possibilité
d’automatisation.

La technique d’EC peut étre utilisée en combinaison avec d’autres techniques de

traitement.

11.3.7.2. Inconvénients

*

Les électrodes "sacrifiables™ sont dissoutes dans l'eau usée par effet d’oxydation, ce
qui nécessite un remplacement régulier de ces électrodes.

Un film imperméable d'oxyde peut se former sur la cathode, ce qui conduit a une perte
d’efficacité de I'unité d’EC.

La technique d’EC nécessite que la suspension d’eau usée traitée ait une conductivité

élevée [48].

11.4. Adsorption

11.4.2. Principe de I’adsorption

L'adsorption est un procédé de traitement efficace pour éliminer une grande variété de

composeés toxiques de notre environnement. Elle est principalement utilisée pour le traitement

de l'eau et de I’ai. Au cours de ce processus, les molécules d'un fluide (qu'il soit gaz ou

liquide), appelées adsorbats, se fixent sur la surface d'un solide, appelé adsorbant. Ce procédé

décrit

la capacité de certains matériaux a fixer des molécules (gaz, ions métalliques,

molécules organiques, etc.) a leur surface de maniere plus ou moins réversible. Ainsi, un

transfert de matiere se produit de la phase aqueuse ou gazeuse vers la surface solide. Le solide

acquiert alors des propriétés superficielles (hydrophobie ou hydrophilie) qui peuvent affecter

24



Chapitre 11 Techniques de traitement des eaux usées industriels

I'état d'équilibre du milieu (dispersion, floculation). La nature des liaisons formées et la
quantité d'énergie dégagée lors de la rétention d'une molécule a la surface d'un solide

permettent de distinguer deux types d’adsorption [49].
11.4.3. Types d’adsorption
Il existe deux types d'adsorption :

» Adsorption physique (physisorption)

» Adsorption chimique (chimisorption)
11.4.3.1. Adsorption physique ou physisorption

Egalement appelée physisorption, elle est principalement due aux liaisons de Van der Waals,
qui se forment lorsque les forces d'interaction moléculaire entre un solide et un gaz
deviennent supérieures aux forces qui lient les molécules de gaz entre elles. La chaleur libéree

(phénomene exothermique) est de I'ordre de 1 a 10 Kcal/mol.
Les forces de physisorption se divisent en deux types [4] :

> Les forces de dispersion (Van der Waals)

> Les forces polaires résultant de la présence d'un champ électrique dans les micropores
11.4.3.2. Adsorption chimiqueouchimisorption

La chimisorption se caractérise par un processus irréversible résultant d'une liaison chimique
covalente robuste entre les atomes de surface du solide et les molécules adsorbées. Ce type
d'adsorption implique des forces d'attraction considérables, générant des chaleurs d'adsorption
élevées qui peuvent atteindre des niveaux proches des énergies de liaison chimique covalente,

typiquement entre 20 et 80 Kcal/mol[9].

Tableau 11.1: différences entre I’adsorption physique et chimique [50].

Propriétés Adsorption physique Adsorptionchimique

Types de liaison Liaison de Van Der Waals Liaison chimique

Températures  du | Relativement faible comparée a | Plus élevée que la
processus la température d’ébullition de | température d’ébullition de

I’adsorbat I’adsorbat

Individualité des | L’individualité des molécules est | Destruction de ’individualité

molécules conservée des molécules
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Désorption Facile Difficile

Cinétique Rapide, indépendante de la Trés lente
Température

Chaleur Faibles Elevées

d’adsorption

Type de formation | Formation en multicouches et | Formation en monocouche
monocouche

111.4.4. Mécanismes d’adsorption

1-Diffusion externe
2-Diffusion interne
3-Diffusion desurface
4-Adsorption

phasze adzorbant .‘ phase adsorbat
D A

film fluide + la surface externe du particule

Figurell.3: Schéma du mécanisme de transport d’un adsorbat au sein d’un grain [51].

Le mécanisme d'adsorption peut étre décomposé en plusieurs étapes comme illustré dans la
figure 11.2[52] :

> Premiére étape (diffusion externe) : Le transfert des molécules de soluté de la phase
liquide externe vers la phase liquide liée a la particule solide (par diffusion et
convection).

> Deuxieme étape (diffusion interne) : Le transfert du soluté a travers le film liquide
vers la surface externe de I'adsorbant.

» Troisieme étape : La diffusion de I'adsorbat a I'intérieur de la particule de I'adsorbant

sous l'effet du gradient de concentration.
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» Quatriéme étape : L'adsorption dans un micropore.
11.4.5. Equilibre d’adsorption

Tous les systemes adsorbant/adsorbat ne se comportent pas de la méme maniere. Les
phénoménes d'adsorption sont souvent étudiés en fonction de leur comportement a I'équilibre
isotherme. Les courbes isothermes décrivent la relation existante a I'équilibre d'adsorption
entre la quantité adsorbée et la concentration résiduelle du soluté dans un solvant donné a une

température constante[53].
11.4.6. Facteurs influencant I’adsorption
11.4.6.1. Le temps d’équilibre

Le temps d’équilibre est 'un des facteurs les plus importants de point de vue économique

pour les systémes de traitement des eaux polluées[54].
11.4.6.2.Concentration

Pour de faibles concentrations de produit dissous, on observe généralement que le taux
d'adsorption en fonction de la concentration de la substance dissoute suit la loi de Freundlich.
Cette loi ne s'applique plus a des concentrations élevées, et on remarque alors qu'avec
l'augmentation de la concentration, l'adsorption atteint un maximum, puis diminue pour

devenir négative [55].
11.4.6.3. Température

Les processus d'adsorption ne sont pas compliqués par des réactions chimiques et sont
toujours accompagnés d'une libération de chaleur (phénoméne exothermique). Ainsi, avec
l'augmentation de la température, le phénomeéne de désorption devient dominant. En revanche,
pour une adsorption activée (chimisorption), l'équilibre d'adsorption n'est pas rapidement

atteint, et 'augmentation de la température favorise I'adsorption[56].
11.4.6.4. Nature de I’adsorbant
Les adsorbants peuvent étre classés en :

» Adsorbants apolaires : qui ont une affinité plus grande pour les substances non

polaires (par exemple, le charbon, le graphite, le talc, etc.).
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» Adsorbants polaires : qui adsorbent les électrolytes, dans ce cas, I'adsorption est
sélective. Ainsi, selon la charge de la surface de l'adsorbant, les cations ou les anions

seront fixés. Parmi ces adsorbants polaires, on cite le silicagel et diverses argiles[57].
11.4.6.5.pH du milieu de réaction

Le pH est un facteur important dans toute €tude chimique, telle que I'étude cinétique de
l'adsorption, car il peut affecter a la fois la structure des adsorbants et le mécanisme

d’adsorption [56].
11.4.7. Classification des isothermes

L'évolution des quantités adsorbées en fonction de la concentration & I'équilibre varie selon la
nature structurale des solides. Ainsi, en 1974, Giles et al. Ont propose une classification des
isothermes d'adsorption en solution aqueuse. Quatre classes principales appelées S, L, H, C,

basées sur la forme de la partie initiale de I'isotherme, ont été répertoriees (figure 11.6)[52].

+ Laforme "L" : appelée « Langmuir », correspondrait plutot aux faibles
concentrations en soluté dans 1’eau. L’isotherme est convexe, ce qui suggeére une
saturation progressive du solide. Lorsque Ce tend vers zéro, la pente de I’isotherme
reste constante.

+ Laforme ""H" : dite « haute affinité », est un cas particulier de la forme "L", ou la
pente initiale est tres élevée. Cela se produit lorsque le soluté présente une forte
affinité pour le solide.

+ Laforme "'S" : appelée « sigmoidale », présente un point d’inflexion révélant la
présence d’au moins deux mécanismes d’adsorption. Cela se produit, par exemple,
lorsque la premiére couche de soluté est adsorbée, puis lorsque 1’adsorption de
couches supplémentaires devient plus favorable.

+ Laforme ""C' : appelée « partition constante », est une droite passant par zéro, ce qui
signifie que le rapport ge/Ce (appelé coefficient de distribution Kd) reste constant. Ce

phénomene est souvent observé lors de 1’adsorption sur les argiles.
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Figure 11.4: Différents formes d’isothermes d’adsorption selon Giles (1960) [58]

11.4.8. Modélisation des isothermes d’adsorption

L'isotherme d'adsorption représente la quantité de matiére adsorbée sur un solide en fonction

de la concentration de la solution a I'équilibre, a température constante. Plusieurs modeles

peuvent étre utilisés pour décrire ces isothermes d'adsorption, tels que ceux de Brunauer,
Emmett et Teller (B.E.T), d'Elovitch, de Temkin, de Kislev, de Langmuir et de Freundlich.

Parmi ces modeles, ceux de Langmuir et de Freundlich sont les plus couramment utilisés dans
la littérature[59].

11.4.8.1. Isotherme de Langmuir

Le modeéle de Langmuir reste, a ce jour, I'un des modéles les plus simples pour décrire la

physisorption et la chimisorption. Ce modéle repose sur les hypotheses suivantes :

Avec :

Chaqgue molécule adsorbée occupe un site d'adsorption bien défini.

Un site ne peut contenir qu'une seule particule adsorbable, formant ainsi une
monocouche sur la surface.

Tous les sites sont énergétiqguement équivalents.

I n'y a aucune interaction entre deux particules adsorbées sur des sites voisins.
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g =2 = Kile 11.11

Qm N 1+K;Ce

e 0 =taux de recouvrement.

e (e = est la quantité adsorbée par masse d’adsorbant a I’équilibre en (mg.g
'd’adsorbant).

e Ce= est la concentration a 1’équilibre dans la phase fluide en (mg. L?).

e Kj =est une constante qui décrit I’énergie d’adsorption, c’est la constante de Langmuir

e (L.mg?'). Elle dépend de la température et donne une indication sur 1’affinité
del’adsorbat pour I’adsorbant : plus elle est élevée plus I’affinité est forte.

e (max €St la quantité maximale pouvant étre adsorbée sur une masse donnée de solide

etsignifie une occupation totale des sites d’adsorption (mg.g-1d’adsorbant)[59].

Il existe plusieurs formes de l'isotherme de Langmuir. Parmi les cinq formes décrites dans la
littérature (comme celles mentionnées par Hamdaoui et Naffrechoux, 2007a), deux sont

particulierement courantes.

1 1 1

—=—+ (Langmuir )

Qe Qm QmCeKl

Ce 1 1 .

—= = C,+ Langmuir 11
Qe Qmax € QmaxKl( g )

Il est a noter que K est fréquemment désigné sous les symboles « b » ou « L », et quecertains
auteurs définissent le rapport R.(équation 14) comme une grandeur sans dimension, qui
indique que l'adsorption devient d'autant plus favorable que R tend verszéro (R,—0), et

d'autant plus defavorable que R, approche d’un (R,—1)[52].

1
Rl =
QmCeCo

11.12

11.4.8.2. Isotherme de Freundlich

L'isotherme de Freundlich est utilisée pour décrire les processus d'adsorption sur des surfaces
hétérogenes. Elle fournit une relation qui permet de caractériser I'nétérogénéité de la surface
et la distribution exponentielle des sites actifs ainsi que de leurs énergies. La forme linéaire de

I'isotherme de Freundlich est exprimée comme suit[9] :
logq, = logKF%logCe 11.13

Avec :
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e Kr= est la capacité d'adsorption (L/mg)
e 1/h =I'intensité d'adsorption ; elle indique également la distribution relative de I'énergie

et I'hétérogenéité des sites d'adsorption.
11.4.8.3. Modeéle de Temkin

Le modéle de Temkin suppose que la chaleur d'adsorption, en raison des interactions avec

I'adsorbat, diminue de maniere linéaire a mesure que la surface de I'adsorbant se sature.
Le modele de Temkin est exprimé par I’équation [59] :

q. = R In(K;C,) 11.14

Avec :By = %T 11.15

e R :constante des gaz parfaits (8,314 J.mol?. K?).
e T :température (K).
e Ky : constante de Temkin(L.mg™).

e b:I’énergie d’adsorption (en kJ.mol™).
11.4.9. Applications de I’adsorption

Les nombreuses applications techniques de I'adsorption découlent de trois caractéristiques

principales qui la distinguent des autres méthodes de séparation, a savoir [49] :

+ La capacité a retenir des particules trés fines, comme les colloides.

+ La capacité a retenir des composants a des concentrations tres faibles, tels que les
impuretés ou les molécules et ions métalliques, qui peuvent donner aux produits des
couleurs, des odeurs ou des saveurs désagréables, voire une toxicité.

+ La sélectivité de l'adsorbant envers certains composants d'un mélange.
Parmi les applications de l'adsorption, on retrouve :

+ Le séchage, la purification et la désodorisation des gaz.
+ La purification des liquides, notamment le traitement des eaux potables.
+ L'élimination des polluants dans les eaux usées industrielles ou alimentaires.

+ La récupération du dioxyde de carbone (CO2) a partir des fumées industrielles.
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11.5. Couplageélectrocoagulation /adsorption

Les procédés d’électrocoagulation (EC) et d’adsorption (AD) ont démontré une efficacité
notable dans le traitement de divers types d’eaux usées. Pris séparément, chacun présente des
avantages spécifiques mais aussi certaines limitations. Leur combinaison vise a exploiter leurs
points forts respectifs tout en atténuant leurs faiblesses.

L’étape d’électrocoagulation permet de réduire la charge polluante initiale et la teneur en
matieres en suspension. Cette réduction profite au procédé d’adsorption en limitant le risque
de colmatage et en retardant la saturation de 1’adsorbant. Etant donné qu’un adsorbant perd
progressivement en capacité au fil des cycles adsorption/régénération, prolonger sa durée
d’utilisation améliore la viabilité du procédé AD.

De plus, 1’usage du procédé d’adsorption comme étape de post-traitement contribue a abaisser
les besoins énergétiques globaux du systéme. En réduisant les exigences de purification par
EC, la tension et le courant requis diminuent, ce qui rend I’ensemble du processus plus
économe en énergie.

Cette approche est particulierement adaptée aux effluents complexes contenant plusieurs
types de polluants. L’efficacité de I’élimination variant selon les substances et les procédés,
leur combinaison permet d’atteindre de meilleures performances globales.

L’intégration des procédés EC et AD releve également des principes d’intensification des
procédes, avec des gains notables en termes de compacité, de mobilité, et de consommation
énergétique. Cela se traduit par une réduction des colts d’exploitation, ce qui est déterminant
pour les petites structures industrielles.

Enfin, la diversité des combinaisons d’¢lectrodes et d’adsorbants déja testées ¢élargit le champ
d’application du procédé hybride, renforgant sa capacit¢ a s’adapter a des problématiques

spécifiques de traitement des polluants.
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Figurell.5:Le processus combiné dans la perspective d'une économie circulaire

11.6. Conclusion

Ce chapitre a présenté les principales techniques de traitement des eaux usées
industrielles,avec un focus sur I’électrocoagulation, ’adsorption et leur couplage. Chaque
procédé se distingue par ses atouts en maticre d’efficacité, de mise en ceuvre et de coft.
L’association des deux méthodes permet d’améliorer les performances globales, de compenser
les limites propres a chaque technologie, et de répondre aux exigences actuelles en termes de
durabilité, d’adaptabilité et de maitrise des cofits.

Le couplage EC-AD apparait ainsi comme une option technique pertinente pour le traitement

avancé des effluents industriels.
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Chapitre 111 : Matériels et méthodes

I11. 1 Introduction

Ce chapitre décrit en détail les protocoles expérimentaux appliqués dans le cadre de cette
étude.

Le colorant utilisé pour les essais, ainsi que le milieu de dilution, sont d'abord présentés. Les
procédures expérimentales mises en ceuvre pour les traitements par électrocoagulation et par
adsorption sont ensuite exposées separément.

Les essais de traitement du bleu de méthylene par couplage électrocoagulation—adsorption
sont €galement décrits, avec l’intégration de charbon activé en tant qu’adsorbant. La
méthodologie adoptée pour évaluer 'efficacité de cette combinaison est spécifiée. Les
propriétés physico-chimiques du charbon activé employé sont aussi détaillées.

L’ensemble des expériences a ¢té réalisé au sein du laboratoire « Qualité des eaux » du Centre

de Recherche Scientifique et Technique sur les Régions Arides (CRSTRA) a Biskra.

I11. 2. Préparation des réactifs

111.2.1. Préparation des solutions

Nous avons préparé une solution mere de 500 mg/l de ce compose testé. Celle-ci a servi
d’une part, dans la préparation des solutions ¢étalons et d’autre part lors des essais en solutions

synthétiques.
111.2.1.1.Choix du colorant

Le choix du composé organique a été orienté sur un colorant susceptible d’avoir des effets
toxiques aussi bien sur ’homme que sur I’environnement. Lors de notre étude, nous avons

testé le bleu de méthylene.Les principales caractéristigues du composé choisissont

récapitulées dans le tableau(l11. 1)

Tableaulll.l : Principales propriétés physico-chimiques du bleu de methyléne [24 ,25]

Nom chimique Chlorure de 3 ,7bis(diméthylamino )phénazathio

Formule moléculaire C16H18CINSS
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Formule chimique

HC. + OH
SN S b

CHs CHs

Masse molaire

319,859 /mol

Densité

1,199 /cm®a 20°C

Poin de fusion

Se décompose au-dela de190°C

Solubilité dans I’eau 40g/L a 20°C
Couleur Blue foncé
Odeur Presque inodore

111.2.1.2Milieux de dilution

Tous les essais ont été conduits sur des solutions préparées par dissolution du bleu de
méthylénedans 1’eau de robinet du laboratoire du CRSTRA provient du forage Boukhalfa
situé a El Alia. Les principales caractéristiques physico-chimiques de cette eau sont
récapitulées dans le tableau (111.2).

Tableaulll.2 : Caractéristiques physico-chimiques de 1’cau de dilution

Paramétres Unité Valeurs
T °C 17.7
pH - 7.91+0.07
Conductivité ps/cma 20°C 5570 + 80
TH °F 128 £ 0.85
ca* mg/| 232+ 13.86
Mg mg/| 168+ 27.68
Na* mg/I 642.50 + 51.88
K* mg/I 12.09 + 0.56
TAC mg/I 390.40+ 24.40
Cr mg/I 1205.30+ 35.45
SO~ mg/l 088.47+ 8.14
NOs mg/| 27.86
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Salinité mg/I 2.3

111.2.2. Produits et reactifs

I11. 2.2 .1. Electrodes utilisés

Les ¢électrodes utilisées dans cette étude sont des plaques d’aluminium d’une pureté d’environ
99 %. Il s’agit de deux plaques rectangulaires paralleles, de dimensions 400 mm X 450 mm X
1 mm, avec une surface immergée de 18 cm? chacune. De nombreux chercheurs soulignent
I’influence du matériau des électrodes sur le processus, I’aluminium et le fer étant les plus
couramment utilisés en raison de leur faible codt, de leur disponibilité et de leur efficacité.

Lafigure (111.1) illustre les électrodes employées dans cette étude.

Figure 111.1: Electrodes utilisés pour I’électrocoagulation.

I11. 2.2.2. Charbon activé

I11. 2.2.2. a.Synthése de biochar a partir de ’écorce de fruits de pin.

Les écorces de fruits de pin(EFP) ont été collectées a la région de Souk Hras, en Algérie. Elles
ont été lavées a I'eau du robinet jusqu'a leur propreté, trempées dans de l'eau distillée pour
éliminer les impuretés restantes, puis séchées a l'air libre. Le matériau a été broyé, séché au
four a 105°C pendant 24 heures, puis tamisé pour obtenir des particules (< 250um). La

carbonisation a été réalisée a 700 °C pendant deux heures en conditions de faible teneur en
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oxygéne. Le biochar obtenu a été immergé dans une solution de HCI 0,1 N pour éliminer les
minéraux residuels. Il a ensuite été abondamment rincé a I'eau distillée jusqu'a ce que le filtrat
atteigne un pH proche de la neutralité (6-7). Enfin, le biochar a été séché a des températures
comprises entre 105 et 110 °C pendant 24 heures, ce qui a permis de préparer le charbon

active pour les expériences d'adsorption.

I11. 2.2.2.b. Synthése de charbon activé (CAEFP)

La préparation de CA a partir de I’écorce des fruits de pin (EFP)a suivi un processus en deux
étapes, impliquant un prétraitement chimique et une activation thermique (Figure 111.3).
Cette méthode a été sélectionnée pour son efficacité a produire des charbons a grande surface

specifique et a porosité développée, essentielle a une adsorption efficace [72,73].

La procédure dactivation chimique impliquait l'imprégnation separée de la poudre de
(EFP)preparée avec du ( KMnO,, C = 0.5M) ,pour nos besoins, nous avons utilisé (89 du
charbon + 8mgdeKMnO, ).
L'imprégnation a été réalisée a température ambiante sous agitation constante afin d'assurer
une répartition uniforme des agents d'activation dans la matrice de biomasse.
Aprés imprégnation, le mélange a été seche a I'étuve a 100 °C pendant 24 h. Cette étape de
séchage est cruciale pour initier les réactions chimiques entre les agents d'activation et les
composants organiques de la biomasse, conduisant a la formation de reticulations et au
développement d'une structure poreuse [73,74].
L'étape finale d'activation consistait a chauffer le charbon prétraité dans un four a moufle a
550 °C pendant 3 h sous atmospheére restreinte en oxygene.Cette température et cette durée
ont été optimisées pour maximiser le développement de la porosité tout en minimisant la
combustion excessive de carbone [75]. Aprés activation thermique, le matériau obtenu a été
refroidi a température ambiante. Le charbon actif a ensuite été soumis a un lavage minutieux a
I'eau chaude déionisée afin d'éliminer les résidus chimiques et les sous-produits d'activation.
Le lavage s'est poursuivi jusqu'a ce que le pH du filtrat atteigne la neutralité.

Le charbon actif lavé a été séché pendant une nuit a 105 °C, refroidi dans un

dessiccateur et stocké dans des récipients hermétiques pour une utilisation ultérieure.

I11. 2.2.2.c.Caractérisation du charbon activé
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Une caractérisation complete du (CAEFP) préparé a été réalisée afin d'étudier ses
proprietés structurelles, texturales et morphologiques. La présence et la nature des
fonctionnalités chimiques de I'adsorbant synthétisé ont été identifiées par analyse IR
Interferogram, réalisée a l'aide d'un équipement spectrophotomeétre a faisceau interne. Les

échantillons ont été scannés dans la plage de 400 a 4 000 cm™.

I11. 2.2.2.d.pH de point de charge nulle (pHpzc)

Le pH au point de charge nulle (pHpzc) est la valeur de pH a laquelle la charge nette a la
surface d'un adsorbant est nulle. Ce paramétre joue un r6le crucial dans les processus
d'adsorption, particulierement lorsque les mécanismes impliquent des interactions
électrostatiques. Le pHpzc correspond ainsi au pH ou les charges de surface générées par les

ions H3O" et OH™ s'équilibrent et s'annulent.

L’essai a été réalisé comme suit une solution de 0,01M de NaCl est mise dans des béchers de
30 ml auxquels on fait varier le pH initial de 2 a 11 en utilisant HCI (0,1N) etNaOH (0,1N).
Ensuite, on rajoute a chaque béchers 30 mg de charbon tout en fixant le temps d’agitation a 24
heures, Apres agitation et le pH final du filtrat de chaque échantillon a été mesuré avec un

pH-meétre.La(Figure 111.2 ),présentent lesrésultats de pH du point charge zéro de I’adsorbant.

th

pHf-plli

pHi

Figure 111.2 :PHp,. du charbon active.
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Lavage avecl’eaude robinet puisl’eau distillé 1
Séchage dansl’étuve (105°C ;24h)
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F (Agitation pendant 30 min) —_—
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activé

Figure 111.3 : Les étapes de préparation de charbon activé.
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111.3. Dispositifs expérimentaux
II1.3.1. La cellule d’électrocoagulation

Le dispositif expérimental comprend une pompe, un générateur de courant continu et un
réacteur en verre (bécher) de 2000 ml, comme illustré aux (figures 111.4.) Deux électrodes en
aluminium, identiques, sont placées verticalement et parallelement dans la cellule. Elles

servent respectivement d’anode et de cathode.

Chaque électrode présente une surface émergée de 16 cm? Leur forme plane facilite le
montage et le nettoyage. La solution synthétique de diclofénac est homogénéisée a ’aide d’un
agitateur magnétique équipé d’une barre aimantée assurant un brassage constant. La tension

appliquée aux bornes des électrodes est régulée par le générateur de courant continu.

Gt L. et
A *s | Flectrodes [ &y

Bécher ' ) W\ Générateur de
1000m! courant

Figure 111.4: Dispositif expérimenta
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I11.4. Mode opératoire
I11.4.1. Description des essais d’électrocoagulation

La solution est d'abord versée dans le réacteur, puis un barreau magnétique est introduit et
l'agitation est lancée a 300 tr/min a ’aide d’un agitateur. Les électrodes sont fixées sur leur
support, la continuité du courant est vérifiée, puis les électrodes, espacees de 2,5 cm, sont
immergeées dans la solution. La pompe et le générateur de courant sont activés simultanément,
reliés par des fils ¢électriques. Des échantillons sont prélevés a intervalles réguliers a I’aide

d’une pipette. Le taux d’élimination des composés organiques est ensuite évalué en calculant

. Co—C
le rendement selon la formule suivante :R% = "C—f x 100 .1
0

Co et Cr représentent respectivement les concentrations initiales et finales en diclofénac

exprimées en mg/l.

111.4.2. Description des essais d’adsorption

Aprés avoir terminé les essais d’électrocoagulation et déterminé les rendements, les
conditions optimales ont été retenues pour les combiner avec une étape d’adsorption. Une
dose de 30 mg/L de charbon activé a été ajoutée a 30ml de solution de bleu de méthyléne,
suivie d’une agitation pendant 1 heure. La solution a ensuite été filtrée a 1’aide d’un papier

filtre, puis soumise au traitement par électrocoagulation.
111.4.3. Description des essais de couplage électrocoagulation-adsorption

Pour évaluer I’effet du couplage électrocoagulation-adsorption sur 1’élimination du bleu de
méthyléene, une étape d’adsorption a été réalisée sur la solution traitée par électrocoagulation,
en utilisant les conditions optimales déterminées lors des essais précédents (20 mg/L,

1A ;4.5mL/min). Aprés I’adsorption, la solution a été filtrée a ’aide d’un papier filtre.

111.5. Conclusion
Ce chapitre a présenté I’ensemble des méthodes expérimentales et les étapes mises en ceuvre

lors des travaux réalisés en laboratoire.

Il a détaillé la préparation des réactifs, ainsi que les techniques analytiques utilisées au cours
des essais. Les conditions opératoires appliquées aux procédés d’électrocoagulation (EC) et
d’adsorption ont été définies avec précision, servant de cadre aux différentes manipulations

expérimentales.
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Enfin, les essais de traitement combiné électrocoagulation—adsorption ont été decrits. Ces
tests ont ét¢ menés en s’appuyant sur les conditions optimales identifiées précédemment, dans

le but d’évaluer I’efficacité du couplage pour I’élimination du bleu de méthyléne.
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Chapitre 1V Résultats et Discussion

V. 1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présenterons les résultats obtenus ainsi que les interprétations tirées
des expériences précédentes, ou différents parametres ont été modifiés, tels que le temps,
l'intensité du courant, le débit de la pompe et la concentration dans le processus
d'électrocoagulation (EC) .Pour le processus d'adsorption, nous avons etudié l'effet du temps
de contact, de la concentration, de la température et du pH. Ensuite, nous avons combiné les
deux procédés (électrocoagulation et adsorption) en fixant lintensité du courant, la
concentration et le débit de la pompe pour évaluer leur efficacité conjointe dans I'élimination

du composeé bleu de méthyléne.

IV.2. Etablissement de la courbe d’étalonnage

Pour établir la courbe d'étalonnage du composeé bleu de méthyléne, les valeurs d'absorbance
ont été mesurées pour une série de solutions étalons avec des concentrations comprises entre 0
et 30 mg/L, a une longueur d'onde maximale (A max) de 665 nm. La figure IV.1 ci-dessous

montre la relation entre I'absorbance et la concentration (A = f(C)).

5 y = 0.1599x PS
R?=0.9593

° ®  ADS

Asborbance
w

2 ....-".. ......... Llnear (Abs)
0 10 20 30 40
Concentrations

Figure IV.1 : Courbe d’étalonnage le bleu de méthyléne.

1V.3. Parametres réactionnels

IVV.3.1. Partie électrocoagulation
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1VV.3.1.1Effet de la concentration initiale

L'effet de la concentration initiale a différentes valeurs (20 / 60 / 100mg/I) ont été étudiés
et en fixant le débit, I'intensit¢é du courant (Q= 4.5 ml/mn, i=0,55 A) et le temps de
I’électrocoagulation(40 mn), les résultats sont démontrés dans la figure (1V.2).

35
30
25
20

15
E I
0
5

R%

6]

20 40
HR% 100 16.00375235 3.896185116 4.92808005
B R% 60 19.62685011 12.28893058 15.1553054
B R% 20 21.23202001 30.17510944 30.8630394

Figure 1V.2 : Effet de la concentration initiale a différentes valeurs (20, 60 et 100 mg/L)

1VV.3.1.2. Effet de P’intensité du courant

L'effet de I’intensit édu couranta différentes valeurs (0.55 / 1A) ont été étudiéset en
fixant le débit (Q= 4.5 ml/mn),concentration initiale ( 20 mg/l) et le temps de
I’¢électrocoagulation ( 40 mn) les résultats sont démontrée dans la figure (1V.3).

50
45
40
35
30
g 25
20
15
10
5
H [ |
1A 0.55 A
B Series1 44.96 21.23
M Series2 22.95 30.17
M Series3 6.09 30.86

1 (A)

Figure 1V.3 : Effet de I’intensité du courant (0,55 et 1 A)

IV.3.1.1Effet de débit de la pompe :
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L'effet de débit de la pompe a différentes valeurs (4.5/7 ml/mn) ont été étudiés et en fixant la
concentration initiale  (CO = 20 mg/l), I’intensité ¢ du courant (i = 0.55 A) et le temps de

I’électrocoagulation ( 40 mn), les résultats sont démontrée dans la figure (1V.4).

35
30
25
) 20
e 15
10
5
0
2 ml/mn 4.5 ml/mn 7 ml/mn
mR% 30.86 21.23 30.17
R % 22.26 30.17 23.98
R % 30.17 30.86 26.73

Débit (ml/mn)

Figure V.4 : Effet du débit de la pompe (2, 4.5 et 7 ml/min)

v’ Les résultats de cette étude ont montré une corrélation significative entre I'intensité du
courant électrique, le débit de la solution et la concentration initiale du bleu de
méthyléne, lors de [lutilisation délectrodes en aluminium dans le procedé
d'électrocoagulation.

v Les expériences ont révélé que les meilleures performances d'élimination ont été
obtenues avec une intensité de courant de 1 ampére, un débit de 2 ml/min et une
concentration initiale de 20 mg/L.

v" Un débit de 2 ml/min s’est avéré efficace pour optimiser le processus, en assurant un
équilibre adéquat entre le temps de contact des particules polluantes et la production
des réactifs électrochimiques nécessaires a la coagulation.

v" En ce qui concerne la concentration initiale, celle de 20 mg/L a permis d’obtenir un
rendement supérieur par rapport aux concentrations de 60 et 100 mg/L, indiquant
qu’une concentration trop €levée pourrait réduire 1’efficacité du traitement.

v' Par ailleurs, une intensité de courant de 1 ampére s’est révélée optimale pour permettre
une coagulation efficace, en fournissant suffisamment d’énergie électrique sans
entrainer une consommation excessive.

v Ainsi, les conditions opératoires optimales pour le procédé d’électrocoagulation dans

cette étude sont : une intensité de 1 A, un débit de 2 ml/min, et une concentration
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initiale de 20 mg/L. L’interaction entre ces parametres a significativement contribué a
améliorer Iefficacité de I’élimination du bleu de méthyléne de 1’eau.

v L’inconvinientmajour dans ’application de 1’électrocoagulation dans 1’élimination des
colorants reste le colmatage de la surface des électrodes par le colorant et ceci influ

sur le déroulement du processus au cours du temps.

I1V.3.2. Partie adsorption

1VV.3.2.a.Caractérisation de I'adsorbant

Les spectres FT-IR de charbon activé ont été pris avant et aprés l'adsorption de B M pour
vérifier I'implication possible de I'adsorption de BM(Figure 1V.5).

Avant I’adsorption, les bandes apparaissant a1587.88 cm-! et 3466.73 ont été attribuées a
I'étirement C-H, a I'étirement OH,respectivement.

Un pic net observé a 691.5 cm-* est lié aux modes de vibration C-H des anneaux aromatiques
Aprés ’adsorption,la caractérisation de l'adsorbant révele que de nouvelles bandes sont
apparues, d'autres sont restées et dautres encore ont été déplacées apres la sorption de MB.

Un pic net observé a 870.75 cm-! est lié aux modes de vibration C-H des anneaux
aromatiques.

Les bandes C-O a 1144.28 cm-! et C=0 a 1578.88 sont apparues apres I’adsorption de BM sur

le charbon activé.
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Figure IV.5 : Spectres FTIR. ducharbon activé avant et aprés 1’adsorption
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1V. 3.2.1. Effet du temps de contact

Nous avons mis en contact des solutions de 30 ml de bleu de méthyléne, avec une
concentration en adsorbat de 30 mg/l, a un pH de 8,02 éta une température de T = 25°C, sous
une vitesse d'agitation de V = 550 tr/min, pendant des intervalles de temps différents (0, 5, 10,
20, 30, 60, 90, 120, 180 minutes).

Les résultats sont illustrés dans les deux figures I1\V.5 et V.6 suivantes.

14

—=C \ 4 — L J
12 P -
7

10

. - it b

15

6 —o—qt
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2

0

0 20 40 60 80 100 120 140
Temp min

Figure 1V.6 : Effet du temps de contact sur la capacité d’adsorption du charbon activé

Rendement(%)
N
(9]

0 20 40 60 80 100 120 - N -
Temp (min)

Figure I\V.7: Effet du temps de contact sur le rendement d’adsorption du BM sur le charbon
activé prépare.
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» Les figures (IV.5 et 1V.6) montrent une augmentation rapide du rendement d'élimination et de
la quantité d'adsorbat de bleu de méthyléne aprés 20 minutes d'agitation, suivie d'une

stabilisation lorsque les sites actifs de I'adsorbant sont saturés.

V1 .3.2.2 Effet du pH de la solution de bleu de méthylene

+ L'effet du pH sur le processus d'adsorption a été étudié dans des milieux ayant
différentes valeurs de pH (2, 4, 6, 8, 10, 12), en ajustant les solutions aux valeurs
souhaitées a 1’aide de HCI et NaOH a une concentration de 0,01 mol/L. Les autres
parametres ont été maintenus constants : la concentration initiale du bleu de méthylene
est de 30 mg/L, la masse de 1’adsorbant est de 30 mg, le temps de contact est d’une
heure, et la vitesse d’agitation est de 550 tr/min.Les figures (1.7 et 1V.8) illustrent
I'éffet du pH de la solution sur I’efficacité d’élimination (R) et la capacité d’adsorption
(gt) du bleu de methylene par le biochar.

Figure 1V.8 : Effet du pH sur la capacité d’adsorption du bleu de méthyléne sur le charbon
activé prépare.

120
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Figure 1\V.9: Effet du pH sur le rendement d’adsorption du bleu de méthyléne sur le charbon

activé
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On observe que :

e Lesvaleurs maximales de R et gt sont obtenues aux pH 2 et 12, indiquant une

adsorption efficace dans les milieux trés acides et trés basiques.

o Les valeurs minimales apparaissent autour de pH 6 a 8, ce qui montre une
diminution de I’efficacité d’élimination et de la quantité adsorbée dans les conditions

proches de la neutralité.
1V.3.2.3. Effet de la concentration initiale de bleu de méthyléne

L'effet de la concentration initiale de la solution de bleu de méthyléne a été étudié en utilisant
du biochar préparé, en faisant varier la concentration initiale du bleu de méthyléne aux valeurs
suivantes : (5, 10, 20, 30, 50, 90, 110 mg/L), avec 30 mg de matériau adsorbant utiliser dans
les solutions. L'experience a été réalisee avec un temps de contact d'une heure, un pH =8, une
vitesse d'agitation de 550 tours/minute, une température de 24°C.Les résultats sont illustrés

dans les deux figures IV.9 et V.10 suivantes.

0 20 40 60 80 100 120
Ci mg/|

Figure 1V.10: Effet de la concentration initiale sur la capacité d’adsorption du bleu de
méthylene par le charbon activé
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Figure 1V.11: Effet de la concentration initiale sur la Rendement d’adsorption du bleu de
méthyléne par le charbon activé

% L’analyse montre que la meilleure efficacit¢ d’élimination du bleu de méthyléne par
adsorption a été enregistrée a une faible concentration initiale (20 mg/L), ou les sites actifs
a la surface du biochar sont plus aptes a capturer le polluant. Avec 1’augmentation de la
concentration, le pourcentage d’élimination (R%) diminue en raison de la saturation de ces
sites, bien que la quantité adsorbée (qe) continue d’augmenter en raison de la plus grande

disponibilité du polluant.

V1.3.2.4 Effet de la température de la solution

Nous avons réalisé ces expériences a differentes températures (25, 30, 40, 50) °C, en utilisant
une concentration initiale Co = 30 mg/L, une quantit¢ d’adsorbant de 30 mg, un temps

d’agitation d’une heure, un pH de 8,02 et une vitesse d’agitation de 550 tours par minute.

Les résultats sont illustrés dans les deux figures IV.11 et V.12 suivantes.
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qe mg/g
o]

0 10 20 30 40 50 60

Temperature 0C

Figure 1V.12: Effet de température sur la capacité d’adsorption du bleu de méthyléne sur le

Charbon activé préparé.
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N
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Figure 1V.13: Effet de la température sur le rendement d’adsorption du bleu de méthyléne

surle charbon activé prépare.

R/

% Les figures 1V11 et 1V12 montrent que la capacité d'adsorption d’équilibre (qe) et le
pourcentage d’¢élimination (R%) du bleu de méthyléne diminuent progressivement avec
I’augmentation de la température de 25 a 50 degrés Celsius. Cette diminution est attribuée
a la nature exothermique du processus d’adsorption, ou I’augmentation de la température
réduit la fixation des molécules de polluant a la surface du biochar, ce qui affecte
négativement [I’efficacité de 1’adsorption. Par conséquent, on peut conclure que
I’utilisation de températures plus basses lors de 1’opération améliore I’efficacité de

I’élimination du polluant de la solution.
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V. 3.2.5 Modélisation cinétique de I’adsorption du bleu de méthylene sur biocharactivé

La cinétique de 1’adsorption du bleu de méthyléne sur biocharactivé est déemantrée par les

deux modéles connus pseudo-second ordre et pseudo-premier ordre .

1. Modéle cinétique pseudo-second ordre

10
9
8
7
o ° y = 0.0734x + 0.4029
s R? = 0.9965
d
3
2
1
0
0 20 40 60 80 100 120 140

t (mn)

Figure V.14 : Modéle cinéetique pseudo-second ordre pour I’adsorption du bleu de

méthylene.

2. Modeéle cinétique du pseudopremier ordre
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Figure IV.15 : Modéle cinétique du pseudo-premier ordre pour 1’adsorption du bleu de

méthylene

Tableau 1V.1 : Valeurs des coefficients de corrélation des deux modéles

Modeéle cinétique du pseudo-premier ordre | Modele cinétique pseudo-second ordre

Ge(mg/g)

K1

RZ

Qe(mg/g)

K>

RZ

12 ,92

0,178

0,8007

13,62

0,0134

0,9965
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4+ Les résultats du tableaulV.1 ont montré que le modele cinétique du pseudo-second
ordre est le plus appropri¢ pour décrire I’adsorption du bleu de méthyléne, avec un
coefficient de corrélation élevé (R? = 0,9965) et une valeur de q. proche de la valeur
expérimentale. Cela indique que I’adsorption dépend principalement de la

concentration du composé adsorbé.
1\VV3.2.6.Détermination des isothermes d’adsorption

Les isothermes correspondant aux modeles sélectionnés pour présenter les résultats

expérimentaux sont illustrées dans les figures et le tableau ci-dessous :

1- Loi de Langmuir :

2.5 .
S B ST SOPRS PP P T b @ocecceccoe ..
g [ _.L o
é
E 15 y =0.008x + 1.6523 o cooe
: R?=0.4514
o5 | e Linear (ce/qe)
0
0 10 20 30 40 50 60 o w0
Ce

Figure IV.16: présentation du modele de Langmuir.

4 y=1.1462x +0.2679 _ ..e"®
R?=0.986@..-""

o3 ¢
z =
) o ® In(Ce)

- ] e Linear (In(Ce))

0

0 1 2 3 4
Ln(Ce)

Figure V.17 : présentation du modele de Freundlich

Tableau IV.2 : paramétres des isothermes Langmuir et Freundlich.

Loi de Langmuir Loi de Freundlich
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Q K R? n K R?
125 0,0048 0,4514 0.8724 0,7282 0.986

% Les résultats indiquent que le modéle de Freundlich convient mieux aux données

d’adsorption, avec un coefficient de corrélation élevé (R* = 0,986), tandis que le

modéle de Langmuir montre une moins bonne adéquation (R? = 0,4514).

1V.3.2.7 Etude de I’équilibre thermodynamique

L’équilibre thermodynamique a €té étudié a travers des expériences réalisées a différentes
températures, dans le but d’évaluer I’effet de la chaleur sur le comportement de 1’adsorption.

Les résultats ont été exploités graphiquement, comme illustré dans la figure ci-dessous.

1.2 y =-46.565x + 1.9069
R?=0.9459

[ERN

< 038
(=2
D 06
% o —@— Ln(Ce/qe)
= N, e Linear (Ln(Ce/qe))
0.2
0
0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05
1/T
Figure 1V.18 : Etude de I’équilibre thermodynamique
Tableau IV.3: Résultats de I’étude de I’équilibre thermodynamique
Thermodynamicequilibrium
AH AS R?
-387,15 15,84 0,9459

v Les résultatsmonsionné dans ce tableaux 1V.9 indiquent que le processus d’adsorption est
exothermique (AH < 0) et spontané, avec une augmentation du désordre a la surface (AS >
0). De plus, la valeur élevée du coefficient de corrélation (R2 = 0,9459) confirme la bonne

concordance des données avec le modeéle thermodynamique utilisé.

IV.3.3 Couplage de [I’électrocoagulation et de P’adsorption pour
I’élimination du bleu de méthyléne

Pour étudier I’effet du couplage des processus d’adsorption et d’électrocoagulation en vue
d’obtenir un meilleur rendement dans 1’élimination du bleu de méthylene, 2 litres de solution

de bleu de méthyléne ont été introduits dans le réacteur, avec 1’ajout de 2 grammes de biochar
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prépare. Par ailleurs, 1 gramme de biochar actif a été ajouté a un bécher contenant 1 litre de la
méme solution. Aprés avoir réalisé simultanément les deux opérations d’adsorption et
d’¢électrocoagulation, comme illustré dans la figure IV.18, la solution obtenue a été filtrée sous
des conditions opératoires spécifiques : intensité de courant de 1 ampere, débit de 2 ml/min,
concentration initiale de 20 mg/L, température de 25°C, et agitation continue du bécher et du

réacteur & une vitesse de 550 tours par minute (V = 550 tr/min).

Figure 1V.19 : expérience de couplage AD/EC

Le tableau et la figure ci- dessous montrent I’amélioration du rendement d’¢élimination du BM

par le couplage adsorption/¢lectrocoagulation.

Tableau 1V.4. Effet de Couplage de 1’¢électrocoagulation et de 1’adsorption pour 1’élimination

du bleu de méthyléne

Temp | 5 10 20 40 60 80 100 | 120 | 140 |160 | 180

Cs 15.95 | 12.24 | 14,99 | 1451 | 13.41 | 10.45 | 11.41 | 956 [8.94 |839 |7.29

R% | 20.20 | 38.77 | 25.77 | 27.42 | 32.92 | 47.71 | 42.90 | 52.18 | 55.28 | 58.03 | 63.53
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Figure 1V.20: Effet de Couplage de I’électrocoagulation et de ’adsorption pour 1’élimination

du bleu de méthylene

» Les résultats de I’étude du couplage entre 1’adsorption et 1’électrocoagulation ont
montré une légere amélioration du rendement, atteignant 63,53 %. Cela indique que la
combinaison des deux procédés permet une élimination plus efficace du bleu de

méthyléne par rapport a leur utilisation séparée.

1VV.4. Conclusion

Dans cette étude, trois techniques ont été¢ évaluées pour I’¢limination du bleu de méthyléne :

I’¢lectrocoagulation, I’adsorption sur biochar, ainsi que le couplage de ces deux méthodes.

v' Les résultats ont révélé que I’électrocoagulation, appliquée a une concentration initiale
de 20 mg/L, a permis d’atteindre un rendement maximal de 30 %, tandis que
I’adsorption seule n’a permis d’obtenir qu’un rendement de 41 %.

v En revanche, le couplage des deux procédés a significativement amélioré 1’efficacité

du traitement, atteignant un rendement de 63 %.

Ce résultat met en évidence un effet synergique entre les deux techniques, ce qui renforce
leur efficacité combinée et en fait une solution plus performante pour le traitement des

eaux contaminées par des colorants organiques tels que le bleu de méthylene.
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Conclusion générale

Cette étude vise a traiter les eaux polluées par le colorant bleu de méthyléne en
¢valuant l'efficacité de trois techniques différentes : 1’¢lectrocoagulation utilisant des
électrodes en aluminium, l'adsorption sur biochar, et la combinaison des deux méthodes.

Dans la premiére partie, I'influence de plusieurs facteurs tels que l'intensité du
courant, le débit du liquide, et la concentration initiale du colorant sur l'efficacité de
I’électrocoagulation a été analysée. Les résultats ont montré que les meilleures conditions
étaient un courant de 1 ampére, un débit de 2 ml/min, et une concentration de 20 mg/L,
avec un taux d’¢limination atteignant 30%. Il a également été observé que le colmatage
des électrodes dii a I’accumulation du colorant constitue un obstacle majeur a cette
technique.

Dans la deuxiéme partie, l'effet de facteurs influencant l'adsorption, tels que le
temps de contact, la concentration initiale, la température et le pH, a été etudié. La
meilleure élimination du colorant a été obtenue a pH 2 et 12, avec une concentration de
20 mg/L, tandis que l'efficacité diminuait en milieu neutre. Les résultats ont egalement
indiqué qu'une augmentation de la température réduisait I’efficacité de 1’adsorption,
suggerant que le processus est exothermique. La cinétique a bien suivi un modeéle
cinétique pseudo-second ordre, et I’isotherme de Freundlich s’est révélée la plus adaptée
pour décrire I’adsorption.

Enfin, la combinaison de 1’électrocoagulation et de 1’adsorption a montré une
amélioration notable de I’efficacité d’élimination du colorant, avec un taux d’élimination

atteignant 63,5%, indiquant un effet synergique entre les deux méthodes.
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Résumé

La contamination des eaux par les colorants , notamment le bleu de méthyléne , constitue un
probleme environnemental majeur.

Ce travail vise a évaluer ’efficacité d’un procédé couplé électrocoagulation—adsorption pour
éliminer le bleu de méthylene des eaux usées. L’électrocoagulation, utilisant des électrodes en
aluminium, permet la formation de coagulants in situ, tandis que 1’adsorption assure une
¢limination complémentaire grace a I’utilisation de charbon active préparé a partir d’écorce de
fruit de pin. Les expériences menées ont permis d’optimiser les conditions opératoires (pH,
intensité de courant, temps de traitement,). Les résultats obtenus montrent que le couplage des
deux procédés permet d’atteindre un taux d’élimination du bleu de méthyléne de 63.53 %,
démontrant ainsi I’intérét de cette approche intégrée pour le traitement avancé des eaux

contaminées.

Mots-clés: Bleu de méthylene, Electrocoagulation, Adsorption, Traitement des eaux,

Micropolluants.

Abstract
Water contamination by dyes, particularly methylene blue, is a major environmental problem.

The aim of this work is to evaluate the effectiveness of a coupled electrocoagulation-
adsorption process for removing methylene blue from wastewater. Electrocoagulation, using
aluminum electrodes, enables the formation of coagulants in situ, while adsorption ensures
complementary elimination through the use of activated carbon prepared from pine fruit bark.
The experiments carried out enabled us to optimize the operating conditions (pH, current
intensity, treatment time, etc.). The results show that coupling the two processes achieves a
methylene blue removal rate of 63.53%, demonstrating the value of this integrated approach

for the advanced treatment of contaminated water.

Key-words: Methylene blue, Electrocoagulation, Adsorption, Water treatment,

Micropollutants.
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