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Introduction générale

Introduction générale

Depuis la plus haute antiquité I’homme a tenter d’inclure des colorants dans de nombreux
industries tel que : textile, papéterie, cosmétique et alimentaire. Due a leur facilité de synthése et
leur rapidité de production, les colorants synthétiques sont les plus utilisés. En outre la majorité
de ces colorants sont toxiques et provoquent beaucoup de problémes dans 1I’environnement et sur

la santé humaine, d’ou I’'intérét de traitement des eaux usées issues de ces industries.

Il existe de nombreux procédés de traitement qui peuvent étre utilisés pour I'élimination
des colorants des eaux usées on peut citer : l’adsorption, échange ionique, coagulation
/floculation, oxydation. Parmi ces procédés de traitement, I’adsorption reste une des techniques
les plus prometteuses en raison de sa commodité et de sa simplicité¢ d’utilisation. Dans ce
contexte, I’adsorption apparait comme une méthode alternative trés intéressante aux procédés
physico-chimiques classiques, en utilisant des matériaux déchets naturels d’origine végétale qui

sont souvent peu ou mal valorises.[1]

De nombreuses études se focalisent sur I'utilisation de certains adsorbants a partir de
déchets naturels, on cite a titre d’exemple : la sciure de bois, les coquilles de noix, la peau d’orange
ou encore les déchets de blé, ces adsorbants sont des matériaux naturels disponibles en grandes

quantités et a bas prix. [1]

Notre travail a pour but d’étudier une méthode pratique et économique pour I'élimination

du colorant Jaune de Tartrazine (TRZ) de I'eau par adsorption sur Charbon Actif.
Ce manuscrit comporte trois chapitres :

Le premier chapitre, comporte une synthese bibliographique qui rassemble des données

essentielles sur les colorants synthétiques.
Dans le deuxiéme chapitre, nous avons parlé sur les méthodes de traitement des colorants.
Dans le dernier chapitre nous avons discuté les résultats obtenus.

Enfin, on terminera par une conclusion et des perspectives.
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I. Introduction

La contamination des ressources en eau est un probleme qui se pose avec acuité de nos
jours. Elle est le résultat de 1’utilisation massive de polluants organiques et minéraux d’origine
agricole, urbaine et industrielle. Ainsi, les colorants synthétiques employés dans 1’industrie
textile, représentent ce type de contaminants. Dans ces conditions, la contamination est
essentiellement due a leurs rejets dans les rivieres. De ce fait, ils peuvent nuire tant a la faune qu’a

la flore.

Un colorant est une substance ayant la propriété d‘absorber une partie des rayonnements

lumineux dans le spectre visible (entre 380 et 750 nm). [2]

I. 1. Historique des colorants

Les colorants prennent une grande partie de notre vie, ils sont reconnus depuis la préhistoire,
ils sont d’origine naturelle, animale ou végétale et méme extraits de minerais, jusqu’a I’histoire
antique ou les égyptiens ont synthétisé des colorants a base de minerais.

L’évolution de I’industrie des colorants a été étroitement liée a la découverte de la mauvéine
(aniline, colorant basique) par William Henry Perlin en 1856 et la fuchsine par Verguin en
1858.Les colorants ont été appliqués quotidiennement pour la peinture et la teinture du papier et
du vétement

Au début de 20°Msiécle, les colorants synthétiques ont presque complétement supplanté les

colorants naturels. [3]

I.2. Origine des colorants

Depuis le début de I’humanité, les colorants ont été appliqués dans pratiquement toutes les
sphéres de notre vie quotidienne pour la peinture et la teinture du papier, de la peau, des textiles
et des aliments etc. Jusqu’a la moitié du 19°™ siécle, les colorants appliqués étaient d’origine
naturelle. Ces colorants sont tous des composés aromatiques d'origine végétale, extraits des
plantes, des arbres, ou bien d'origine animale, extraits des insectes comme le kermés ou des
mollusques comme la pourpre. ... Dans leur ensemble, ils sont obtenus a partir de sources
végétales. [4]

A T’heure actuelle, presque la totalité des matiéres colorantes employées sont des dérivées

des hydrocarbures contenus dans le goudron de houille.
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1.3. Classification des colorants :

Les colorants présentent une diverse structure considérable et ils sont classifiés de plusieurs

manieres, classification selon leur constitution chimique, tinctoriale et technique [5] :

1.3.1. Classification selon la constitution chimique :

Le classement des colorants selon leur structure chimique repose sur la nature du

groupement chromophore.

v' Les colorants azoiques :

Les colorants azoiques sont caractérisés par la présence au sein de la molécule d'un
groupement azoique (-N=N-) reliant deux noyaux benzéniques. Cette catégorie de colorant est
actuellement la plus répandue sur le plan de 1’application, puisqu’ils représentent plus de 50%de

la production mondiale de matieres colorantes. [6]

Figure 1.1 : Exemple de colorant Azoique. [6]

v" Les colorants indigoides :

Les colorants indigoides sont utilisés comme colorant en textile, comme additifs en produits

pharmaceutiques, la confiserie, ainsi que dans des diagnostiques médicales. [7]

H G

N
O H

Figure 1.2 : Structure du colorant indigoides. [7]
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v Les colorants anthraquinoniques :

Toutefois, une teinture uniforme est obtenue plus facilement avec les anthraquinoniques car
ils ont une taille moléculaire plus faible. Par conséquent, ce type de colorants est plus adapté a la
teinture en nuances claires alors que les colorants azoiques, qui ont une taille moléculaire plus

importante et qui sont moins chers, conviennent mieux pour I'obtention de nuances foncées. [8]
o x'
O Y’
Figure 1.3 : Structure d’anthraquinoniques. [8]

v" Les colorants phtalocyanines :
Une structure complexe possédant un atome metallique central. Les colorants dece groupe
sont obtenus par réaction du dicyanobenzéne en présence d’un halogénure métallique (Cu, Ni,
Co, Pt,...etc). [9]

=Z 12_/

N
-
N
H
N
N%

Figure 1.4 : Structure de la phtalocyanine. [9]

v" Les colorants xanthines :

Les xanthines sont des composés organiques tricycliques. Ils sont constitués d’un cycle de
pyrame encadré par deux cycles de benzéne. Les colorants de cette famille sont caractérisés par
une intense fluorescence. Ils sont utilisés comme colorants alimentaire, cosmétique, textile et pour

I’impression. [10]
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Figure 1 .5 : Structure du xanthine. [10]

v’ Les colorants nitrés et nitrosés

Forment une classe de colorants trés limitée en nombre et relativement ancienne. Ils sont
actuellement encore utilisés, du fait de leur prix trés modéré lie a la simplicité de leur structure
moléculaire caractérisée par la présence d’un groupe nitro (-NOz) en position ortho d’un

groupement électro-donneur (Hydroxyle ou groupes aminés). [11]

OH
NOs

Figure 1.6 : Exemple de colorant nitré. [11]

1.3.2. Classification tinctoriale
La classification tinctoriale intéresse le teinturier. Les éléments clés sont : la solubilité du
Colorant dans le bain de teinture, son affinité pour les diverses fibres et sur la nature de la Fixation.
On distingue différentes catégories tinctoriales définies cette fois par les Autochromes. [12]

v’ Les colorants acides ou anioniques
Solubles dans 1’eau grace a leurs groupements Sulfonates ou carboxylates, ils sont ainsi
dénommeés parce qu’ils permettent de teindre les fibres animales (Laine et soie) et quelques fibres

acryliques modifiées (nylon, polyamide) en bain légérement acide. [13]
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Figure 1.7 : Structure de Colorant acide. [13]

v" Les colorants basiques ou cationiques

Sont des sels d’amines organiques, ce qui leur confére une bonne solubilité dans 1’eau. Les

liaisons se font entre les sites cationiques des colorants et les sites anioniques des fibres.

En phase de disparaitre dans la teinture de la Laine et de la soie, ces colorants ont bénéficié d’un
regain d’intérét avec 1’apparition des fibres acryliques, sur lesquelles ils permettent des nuances

tres vives et résistantes. [14]

\
\< Cr
g‘CH})g‘

Figure 1.8 : Structure de Colorant basique. [14]
v' Les colorants de cuve

Les colorants de cuve sont insolubles et doivent étre transformés en leuco dérivés par
réduction alcaline. La teinture termine par la réoxydation in situ du colorant sous sa forme
insoluble initiale. Réputés pour leur bonne résistance aux agents de dégradation, les colorants de

cuve sont encore utilisés, a I’image de 1’indigo pour la teinture des articles jean ou denim. [15]
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Leucoindigo

(solubla)
NaD- E
(L= 12
[ O"Na™
indigo
O H {insgluble)
H ©

Figure 1.9 : Exemple de Colorant de cuve. [15]

v’ Les colorants directs

Ce sont des colorants a caractere anioniques ; ils sont solubles dans 1’eau et utilisés en
solution aqueuse. La solubilité de ces colorants dans 1’eau est réduite par 1’addition des sels
neutres de métaux Alcalins (sulfate de sodium, chlorure de Sodium etc.) sont utilisés a la teinture

des tissus de doublures, des fils de laine, des tapis et pour beaucoup d’articles a bon marché. [16]

fibre de laine ou sois

Figure 1.10 : Structure de Colorant direct. [16]
v" Les colorants a mordants
Les colorants a mordants contiennent généralement un ligand fonctionnel capable de réagir

fortement avec un sel d’aluminium, déchrome, de cobalt, de cuivre, de nickel ou de fer pour

donner différents complexes colorés avec le textile. [17]
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— O Alizann
S,
7N (complexe insoluble)
o, O
OH,=Cr-=0H; Mordant

OH OH
I

Figure 1.11 : Exemple de Colorant a mordants. [17]
v’ Les colorants dispersés

Les colorants dispersés (ou dispersifs) donnent des couleurs stables a la lumiere, aux acides,
au formaldéhyde. lls sont non-ioniques, insolubles dans 1’eau et sont utilisés pour la coloration
sous forme de dispersion aqueuse. Pratiquement insolubles dans I'eau, ils sont par contre solubles
dans la phase organique des fibres dépourvues de groupement acide ou basique (fibres
synthétiques telles que polyester, polyamide, poly acrylonitrile...). lls sont importants pour la
teinture de I’acétate de cellulose et des fibres synthetiques. [18]

1.3.3. Classification technique :

La caractéristique des colorants utilisés dans I’industrie textile est les groupes acides
sulfonique qui permettent a la molécule du colorant de se lier ioniquement aux sites chargés du

réseau polymérique du tissu, suivant leur synthése on peut les classés selon deux catégorie :
v Colorants naturels :

IIs sont trés répondus, surtout dans les plantes (bois, racines, grains, fleurs et fruits) et méme
dans les micro-organismes et le corps des animaux. On les trouve a 1’état libre ou liés a des
glucides ou des protéines, exemple : garance, cochenille, indigo, pourpre.

Aujourd’hui, I’importance économique des colorants organiques naturels a beaucoup
diminué. Du fait de leur cherté, on ne les utilise dans I’industrie textile, du cuir et du papier que
pour des traitements spéciaux. lls restent, en revanche trés utilisés dans les produits alimentaires,

cosmétiques et pharmaceutiques soumis a des réglementations plus strictes.
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v Colorants synthétiques :

Les colorants synthétiques dominent aujourd’hui le marché surtout que leurs propriétés

peuvent étre précisément adaptées a leur utilisation. Tous ces colorants sont synthétisés

principalement a partir des produits pétroliers, notamment du benzéne et de ses dérives (toluéne,

naphtaléne, xyléne, et anthracene), ils ont de plus en plus utilisés dans 1’industrie de coloration et

des textiles grace a leurs synthés assez faciles, a leur production rapide et a la variété de leurs

couleurs comparées aux colorants naturels. [19]

l. 4. Utilisation des Colorants :

Les grands domaines d’application des colorants sont les suivants :

Dans D’industrie textile de la fourrure, du cuir (textile a usage vestimentaire, de
décoration, de batiment, de transport, textile a usage médical...).

Dans I’industrie de matiéres plastiques (pigments).

Dans I’industrie du batiment : peintures (pigments).

Dans I’industrie pharmaceutique (colorants)

Dans I’industrie des cosmétiques.

Dans I’industrie agroalimentaire (colorants alimentaires).

Dans diverses industries utilisées pour des carburants et des huiles.

Dans I’imprimerie (encre, papier). [20]

1.5. Toxicité et impact environnemental :

Les colorants sont des composes difficilement biodégradables par les micro-organismes,

ils sont toxiques ou nocifs pour ’homme et les animaux. [21]

1.5.1. Toxicité sur la santé humaine :

Plusieurs travaux de recherche sur les effets toxiques des colorants sur la santé humaine ont

été développés et ont montrés que les colorants sont :

Génotoxiques ;

Mutagenes ;

Peuvent entrainer des cancers de la thyroide ;

Peuvent entrainer des tumeurs des glandes surrénales ;

Contiennent des substances cancerigenes ;

9
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e Peuvent avoir des actions sur le systeme nerveux central ;
e Inhibent certaines enzymes ;

e Augmentent la perméabilité intestinale. [22]

1.5.2. Toxicité des milieux aquatiques par les rejets industriels :

Les rejets d'effluents des industries textiles, chargés en colorants, dans les riviéres, peuvent
nuire grandement aux especes animales, végétales ainsi qu'aux divers micro-organismes vivant
dans ces eaux. Cette toxicité, pourrait étre liée a la diminution de I'oxygene dissout dans ces
milieux. Par ailleurs, leur trés faible biodégradabilité, due a leur poids moléculaire élevé et a
leurs structures complexes, confere a ces composés un caractere toxique pouvant étre élevé ou
faible. De ce fait, ils peuvent persister longtemps dans ce milieu, engendrant ainsi des
perturbations importantes dans les différents mécanismes naturels existant dans la flore (pouvoir
d’auto épuration des cours d’eau, inhibition de la croissance des végétaux aquatiques...) et dans
la faune (destruction d’une catégorie de poissons, de microorganismes...). Dans ces conditions
la dose létale (DLso) reste le meilleur parametre pour évaluer les effets toxiques causés par ces
déversements. Ainsi une DLso signifie la mort de 50% d'especes animales testés en
expérimentation. Les données bibliographiques ont mentionné que :

- Les algues peuvent étre inhibés (a 35%) ou stimulés (& 65%) par les rejets d'effluents dans les
industries textiles. Ces résultats ont été obtenus lors des prélevements effectués sur la cote Est
des U.S.A.

- Le colorant "noir de lI'uxanthol G" est trés nocif pour les jeunes guppies a la concentration de
5mg/L.

- La fuchsine inhibe la croissance des algues et des petits crustacés pour des concentrations
minimales de 1 mg/L et 20 mg/L respectivement.

- Le bleu de méthyléne est toxique pour les algues et les petits crustacés a partir des
concentrations de 0,1 mg/L et 2 mg/L respectivement.

- Le bleu de victoria, le violet de méthyle, le noir anthracite et le vert diamant sont trés toxiques
pour la faune et la flore a partir de concentrations de 1mg/L.

- Les colorants cationiques (ou basiques) sont généralement tres toxiques et résistent a toute
oxydation. En effet, d'autres études ont montré que le colorant cationique (sandocryl orange) est
tres toxique pour les micro-organismes, apres un temps de contact de 5 jours, le taux d'inhibition
a été de l'ordre de 96,5%. Ce taux, est cependant plus faible avec le colorant acide, le Lanasyn
Black (32,8%) est pratiqguement nul avec un autre colorant de cette méme famille, le sandolan
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(3,18). Donc le traitement des effluents chargés en colorants s'avere indispensable pour la

sauvegarde de I'environnement. [23]

1.5.3. Impacts environnementaux :

Beaucoup de colorants sont visibles dans I'eau méme a de tres faibles concentrations (< 1
mg/L). Ainsi, ils contribuent aux problémes de pollution liés a la génération d’une quantité
considérable d’eau usée contenant des colorants résiduels. Le rejet de ces eaux résiduaires dans
I’écosystéme est une source dramatique de pollution, d’eutrophisation et de perturbation non
esthétique dans la vie aquatique et par conséquent présente un danger potentiel de

bioaccumulation qui peut affecter I'nomme par transport a travers la chaine alimentaire. [24]

1.6. Normes et réglementation

La législation sur les rejets d’eaux résiduaires devient de plus en plus stricte. L.’ Algérie est
dotée d’une réglementation 06-141 sur les rejets d’effluents textiles dans le milieu hydrique.
Certaines substances a risques ont été réglementées par le l1égislateur européen et parfois par les
Iégislateurs nationaux, afin d’imposer aux professionnels des obligations visant a protéger le
consommateur. Ainsi, il existe des réglementations sur les colorants azoiques (directive 200/61),
le pentachlorophénol (Directive 199/51), le nickel (Directive 1994/27), le cadmium (Directive
1991/338), le mercure (Directive 89/677), les phtalates (Décision 99/815). Le reglement
552/2009 du 22/06/2009 est venu intégrer 1’ensemble de ces textes (repris initialement dans la
directive européenne 76/769/CEE) a ’annexe XVII du réglement 1907/2006 du 18 décembre
2006 concernant I’enregistrement, 1’évaluation et I’autorisation des substances chimiques ainsi
que les restrictions applicables a ces substances (REACH). Cette annexe reprend donc
I’ensemble des réglementations en termes de toxicité, parmi lesquelles on retrouve celles
applicables au secteur textile-habillement. Ces textes font désormais partie intégrante du
Dispositif « REACH » au titre des restrictions. Toutefois, certaines substances ne font pas I’objet
d’un texte précis mais peuvent avoir des effets néfastes sur la santé du consommateur ou sur
I’environnement comme les colorants allergénes et cancérigénes, exemple : le

formaldéhyde,...etc. [25]
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Chapitre 11 : Procédés de traitement des colorants

I1. Introduction

Des quantités plus ou moins importantes de colorants sont rejetées dans I'environnement.

Ceci est dl en grande partie au degré de fixation des colorants aux fibres cellulosiques.

Les techniques de dépollution des eaux usées chargées en colorants les plus importantes,
sont briévement discutées dans les sections suivantes. [26]

I1.1. Les méthodes chimiques :

Les techniques d'oxydation chimique sont généeralement appliquées quand les procédes
biologiques sont inefficaces. Elles peuvent étre ainsi utilisées en étape de prétraitement pour les
procédés biologiques. L'oxydation chimique est souvent appliquée pour le traitement des eaux
usées contenant des polluants non biodégradables et /ou toxiques et de fortes concentrations
que les autres procédés ne peuvent pas traiter ou transformer en produits biodégradables et/ou
non toxiques. Ainsi, I'oxydation chimique se révele un procédé efficace de traitement des eaux
usées. On distingue :

1. Les procédés classiques d'oxydation chimique ;
2. Les procédés d'oxydation avancée. [27]

11.1.1. Les procédés classiques d'oxydation chimique

Les procédés classiques d'oxydation chimique sont basés sur I'ajout d'un agent oxydant
dans la solution a traiter. Les principaux agents oxydants sont :

- Chlore Cl2 : Représente un oxydant moyennement fort et est utilisé pour le traitement des
eaux usées ou plutdt pour la désinfection comme 1’ozone. En revanche, ils présentent
I'inconvénient de produire des sous-produits halogénés cancérigénes pour I'hnomme ;

- Oxygene Oz : Il est considéré comme un oxydant modéré, le colt tolérable de ce procédé le
rend fréquemment choisi ;

-Peroxyde d’Hydrogéne H20: : Il est considéré parmi les oxydants les plus appropriés et les
plus recommandés pour une grande variété de procedé, utilisé avec ou sans catalyseur.
Toutefois, l'utilisation de cet oxydant seul n'est pas efficace pour la plupart des produits

organiques ;
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- Ozone O3 : C'est un oxydant tres fort qui a presque le méme avantage que I'oxygene ou le
peroxyde d'hydrogéne. Le probléeme majeur lié a l'utilisation de cet oxydant est son instabilité,
d’ou la nécessite de production sur le site.

Il a été observé que I'oxydation chimique avec l'un de ces oxydants n'est pas toujours efficace
pour le traitement des polluants organiques persistants. Dans ce cas, on fait appel aux procédés

d'oxydation avancée. [27]

11.1.2. Les procédés d’oxydation avancée (POA) :

Les POA regroupent des méthodes chimiques, photochimiques ou électrochimiques. Le
développement de ces méthodes est en plein essor depuis environ trois décennies. Ces
méthodes de traitement consistent a dégrader les molécules de colorants en CO2 et H20 au en

présence d’hydrogéne peroxyde. [28]

- Procédé d’oxydation avancée chimique : Réaction de Fenton

La possibilité d’utilisation du réactif de Fenton dans le domaine de I’environnement, en
particulier dans le traitement des eaux usées, a été abordée durant les deux derniéres décennies.
Le réactif de Fenton n’est autre que le peroxyde d’hydrogéne activé au moyen d’un sel ferreux
et constitue un agent oxydant adapté au traitement d’effluents contenant des colorants

résistants a la biodégradation ou toxiques vis-a-vis des microorganismes. [29]
- Procédés d’oxydation avancée électrochimique :

Traitement des effluents colorés par électrochimie semble étre plus intéressant, dans la
mesure ou le procédé dans ce cas fait preuve d’une bonne efficacité technique et économique.
En effet, les effluents recueillis en sortie ne présentent généralement aucun danger pour les
organismes vivants et la mise en ceuvre de ce procédé necessite trés peu ou pas du tout de

réactifs chimiques. [30]
- Procédés d’oxydation avancée photochimique :

La photo dégradation des colorants peut avoir lieu en présence ou non de catalyseurs
et/ou d’agents oxydants, tels que le peroxyde d’hydrogeéne, ou ’ozone. La réaction peut
conduire a la minéralisation compléte de la molécule polluante. Ce phénomene est dd en

particulier a I’action des radicaux hydroxyles. [31]
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Figure I11.1 : Différents POA générant OH*® utilisés dans le traitement des effluents liquides.
[32]

D’autre part, les radicaux hydroxyles sont relativement non sélectifs et réagissent
rapidement avec la plupart des composés organiques. Cette propriété est intéressante dans le
cas du traitement des eaux usées, car elles ont, la plupart du temps, une composition tres
hétérogene. Cette forte réactivité implique une durée de vie éphémere et des concentrations
instantanées tres faibles dans le milieu. Ce radical permet d’oxyder, voire de minéraliser, des
contaminants organiques qui sont réfractaires a une oxydation par des oxydants classiques,
tels que H202 ou I’0zone, avec des temps de réaction de quelques minutes a quelques heures.
Les radicaux hydroxyles sont produits de facon continue au moyen d'une des méthodes de

génération présentées sur la figure 11.2 :
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Figure 11.2 : Principaux procédés de production des radicaux hydroxyles. [33]

11.2. Les méthodes biologiques :

Les procédes d’épuration par voie biologique sont bases sur la biotransformation
microbienne des colorants. En outre, la majorité des colorants sont trés stables et non
biodégradables. Néanmoins, beaucoup de recherches ont démontré la biodégradation partielle
ou compléte des colorants par voie biologique .Si ces techniques sont adaptées a un grand
nombre de polluants organiques, elles ne sont pas toujours applicables sur les effluents
industriels en raison des fortes concentrations de polluants, de leur toxicité qui entrainerait la
mort des microorganismes ou de leur trés faible biodégradabilité. De plus, ces techniques
génerent des quantités importantes de boues biologiques a retraiter. Selon Loehr [34], la
biodégradation est favorable pour les eaux usées présentant un rapport DBO5/DCO> 0.4, par
contre elle est trés limitée lorsque ce rapport dépasse 0,2. Le rapport DBOs/DCO, appelé degré
de dégradation biochimique, sert de mesure pour la dégradation biochimique des polluants dans
les eaux usees.

Les eaux usées bio récalcitrants nécessitent alors d'autres techniques d'épuration. Parmi les
choix basés sur lI'oxydation des polluants, plusieurs possibilités s'offrent pour ce genre de
situation, telles que l'incinération, lI'oxydation par voie humide, ainsi que les procédés

d'oxydation avancée (POA). Cependant, bien gque les POA soient moins codteux, l'incinératn et
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I'oxydation par voie humide sont inévitables lorsque la charge polluante devient trop élevée.
[35]

11.3. Les méthodes physiques :

11.3.1. Filtration membranaire

La filtration sur membrane pilotée par pression hydraulique se décline en microfiltration,
ultrafiltration, nano-filtration et osmose inverse. Parmi les quatre types de procédés, la nano-
filtration et I'osmose inverse sont les plus adaptés a la réduction partielle de la couleur et des
petites molécules organiques [36], mais I’osmose inverse reste la plus répandue [37]. La nano-
filtration s’applique surtout au traitement des bains de teinture de colorants réactifs en agissant
comme un filtre moléculaire, tandis que la microfiltration retient les matériaux colloidaux tels
que les colorants dispersés ou de cuve grace a une "membrane écran” [38]. L'ultrafiltration ne
s'applique qu'a la réduction de la DCO et des solides en suspension [39], et ne se montre

réellement efficace qu’en combinaison avec la coagulation/floculation.

11.3.2. Coagulation/floculation

La coagulation/floculation est souvent appliquée pour le traitement des eaux usées avant
d’un traitement biologique. Elle peut aussi étre utilisée comme procédé principal de traitement.
Ce procéde est base sur I'addition d'un coagulant qui va former des flocs avec les polluants
organiques, ces flocs sont ensuite éliminés par décantation et filtration. Les principaux
coagulants utilisés pour déstabiliser les particules en suspension et produire des flocs, sont : le
sulfate d'aluminium (alun) Al2(SO4)3.18H20, l'aluminate de sodium NaAlO2, le chlorure
ferrique FeClz.6H20, le sulfate ferreux FeSO4.7H20, le sulfate ferrique Fe2(SO4)3.9H20.
Toutefois, ce procédé génere des quantités énormes de boues en fin de traitement, ce qui

nécessite des investissements supplémentaires pour leur traitement en vue de valorisation. [40]

11.3.3.Adsorption sur charbon actif :

Le charbon actif ou d'autres matériaux adsorbants peuvent étre utilisés pour éliminer
plusieurs colorants des eaux usées. Comme les colorants ne sont pas tous ioniques, la plupart
des adsorbants ne peuvent pas les réduire. Le charbon actif, 1’adsorbant le plus communément
utilisé pour la réduction de la couleur (a cause de sa capacité d'adsorption élevée), est capable

d'adsorber la plupart des colorants [41,42]. Toutefois, cette technique ne résout pas le probleme,
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elle ne fait que déplacer la pollution de I'état liquide a I'état solide. De plus, ces techniques, non
destructives, nécessitent des opérations postérieures onéreuses de régénération et de post
traitement des déchets solides [43]

A / Définition de I’adsorption :

L’adsorption est un phénoméne d’interface (phénomeéne physique de fixation de
molécules sur la surface d’un solide) pouvant se manifester entre un solide et un gaz, ou entre
un solide et un liquide.

Aux interfaces, les attractions intermoléculaires ne sont pas compensées dans toutes les
directions, et il subsiste par des forces résiduelles dirigées vers 1’extérieur. Ces forces
représentent une énergie superficielle par unité de surface. Ces forces sont neutralisées lorsque
des particules mobiles (un gaz ou un soluté) se fixent en surface, on dit qu’elles s’adsorbent.
Cette adsorption se produit spontanément et s’accompagne d’une diminution de 1’énergie libre

du systéme. [44]

B / Type d’adsorption :

v' L’adsorption chimique (ou chimisorption)

La chimisorption est un phénomeéne d’adsorption qui met en jeu une ou plusieurs liaisons
chimiques covalentes ou ioniques entre 1’adsorbat et 1’adsorbant. La chimisorption est
généralement irréversible, produisant une modification des molécules adsorbées. Ces dernieres
ne peuvent pas étre accumulées sur plus d’une monocouche. Par ce type d’adsorption, les
molécules directement liées au solide. La chaleur d’adsorption, relativement élevée est

comprise entre 20 et 200 Kcal/mol.

v L’adsorption physique (ou physisorption) :

L’adsorption physique se produit a des températures basses. Les molécules s’adsorbent
surplusieurs couches (multicouches) avec des chaleurs d’adsorption souvent inférieures a 20
kcal/mol .Les interactions entre les molécules du soluté (adsorbat) et la surface du solide
(adsorbant) sont assurées par des forces électrostatiques type dipdles, liaison hydrogéne ou Van

der Waals (La liaison physique est plus faible). La physisorption est rapide et réversible. [45]
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C / Le mécanisme d’adsorption d’un colorant :
L’adsorption se produit principalement en quatre étapes. La figure représente un matériau
(adsorbant) avec les différents domaines dans lesquels peuvent se trouver les
moléculesorganique ou inorganiques qui sont susceptibles de faire une interaction avec le
solide. Avant son adsorption, le soluté va passer par plusieurs étapes :
e Diffusion de ’adsorbat de la phase liquide externe vers celle située au voisinage de
lasurface de I’adsorbant.
e Diffusion extra granulaire de matiere (transfert du soluté a travers le film liquide vers la
surface des grains).
e Transfert intra granulaire de la matiére (transfert de la matiere dans la structure Poreuse
de la surface extérieure des graines vers les sites actifs).
e Réaction d’adsorption au contact des sites actifs, une fois adsorbée, la molécule est

considérée comme immobile. [46]

- Eaw libhin e

—_— ¥F aaun Hee

Figure 11.3 : Etapes de transfert d’un soluté lors de son adsorption.[47]

D / Facteurs influencant I’adsorption :

L’équilibre d’adsorption, dépend de nombreux facteurs dont les principaux sont décrits
ci-apres :
- Latempérature :

L’adsorption physique s’effectue a des basses températures (phénoméne exothermique),
alors que 1’adsorption chimique demande des températures plus élevées (phénoméne

endothermique).
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- Influence du pH :

Le pH est un facteur important dans toute étude d'adsorption du fait qu'il peut influencer
a la fois la structure de I'adsorbant et de I'adsorbat ainsi que le mécanisme d'adsorption.
- Surface spécifique :

Plus la surface spécifique est grande, plus on aura une meilleure adsorption.

- Solubilité de I’adsorbat :

La solubilité d’un adsorbat joue un réle important lors de son adsorption. Plus la solubilité
est grande, plus faible sera I’adsorption. On constate que les capacités d’adsorption suivent
’ordre inverse des solubilités.

- Polarité :
Un soluté polaire aura plus d’affinité pour un solvant ou pour I’adsorbant polaire. Il faut

que 1’adsorbant et I’adsorbat soient de polarité voisine.

- Structure moléculaire de I’adsorbat :
Plus la structure moléculaire des particules a fixer est grande, plus le remplissage des pores

s’effectue rapidement et la saturation est atteinte avec des rendements faibles. [48]
E/ Généralites sur le charbon actif :

Le charbon actif est un matériau carboné poreux. Il peut étre préparé a partir de plusieurs
types de matieres premicres telles 1’anthracite, les schistes bitumineux, le bois, la lignine, la
bagasse, la mélasse, la coque de noix de coco, et autres. [49]

Tous ces matériaux peuvent servir a produire, apres carbonisation, le charbon brut ce dernier
est activé pour dégager les cavités remplies de goudron issues de la carbonisation et pour
développer des pores ; ce qui augmente la surface spécifique et le volume poreux du matériau.

Il existe deux méthodes pour activer le charbon : la méthode physique et la méthode chimique.
F/ Principales applications :

Les charbons actifs sont utilisés dans plusieurs domaines :

> Le traitement des eaux potables ou des eaux industrielles qui sont produites a partir des
eaux de surface. Le charbon actif fixe alors les composés organiques dissous qui n'ont

pas eté élimines par autoépuration (ou élimination biologique naturelle). Nous citons en
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exemple les substances qui donnent le godt et la saveur a I'eau. Ces adsorbants retiennent
1également certains métaux lourds a I'état de traces.

> Le traitement tertiaire des eaux résiduaires ou industrielles. Dans ce cas le charbon actif
peut étre considéré comme un complément au traité biologique.

» Le traitement des eaux résiduaires industrielles : ce traitement est employé lorsque
I'utilisation des techniques biologiques n'est pas permise. Le but du charbon actif est
donc d’éliminer les composés toxiques non biodégradables.

» La purification industrielle des produits pharmaceutiques, chimiques ou alimentaires

(sucre, huiles végétales...). [50]

I1. 4. Comparaison entre les procédés étudieés :

Le tableau I1.1 présente les principaux avantages et inconvénients des techniques citées
précédemment pour le traitement des colorants. On peut constater que chaque technique peut
étre employée en décoloration moyennant des objectifs bien établis et des conditions
opératoires de traitement bien déterminées. [51]

Tableau I1.1 : Principaux avantages et inconvénients des techniques de traitements des

colorants. [51]

Technologies Exemples Avantages Inconveénients
- Chaux, -Equipement -Formation de
- FeCls, simple, boues

Coagulation/

Floculation

- Polyélectrolyte

-Décoloration
relativement rapide
- Réduction
significative de la
DCO

-Adjonction de
produits chimiques
nécessaires
-Fonctionnement
onéreux
-Coagulants non
réutilisables
-Réduction
specifique de la

Couleur
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-Peu d’informations
sur la réduction de
DBO et DCO

Filtration

sur membranes

- Osmose inverse,
-Nano filtration,
-Microfiltration,

-Ultrafiltration.

-Utilisation simple
et rapide

- Pas d’addition de
produits chimiques
- Faible
consommation
énergétique

- Réduction de la
couleur

- Grands volumes

traités

-Investissement
important
-Sélectif

- Encrassement
rapide des
membranes

- Pré et post
traitement

nécessaires

-Réduction efficace

-Régénération des

-Carbone activé, de la couleur adsorbants
- Silice. -Technologie onéreuse voire
Adsorption simple impossible
-Faible codt -Sélectif
d’utilisation -Formation de boue
pour certains
adsorbants
- Ozone - Traitement de - Investissement et
- Reéactifs de gros volumes colt de
Fenton - Diminution nette fonctionnement trés
- Chloration de la chloration élevés
- Décoloration - Efficacité limitée
rapide et efficace pour certains
Oxydation - Operation simple colorants
Chimique - Oxydant puissant | - Produits

d’oxydation
inconnus

- Cout éleveé

22




Chapitre 11 : Procédés de traitement des colorants

- Produits
d’oxydation
inconnus

- Formation de
sous-produits de
chloration

(cancérigenes)

- Aérobie -Approprié pour les | -Spécifique a

- Anaérobie colorants insolubles | certains colorants
-Décolore la -Décoloration
plupart variable

Procédés descolorants par un | -Grandes quantités
biologiques mécanisme de bouesgénérées

de réduction -Besoins
-Réutilisation du énergétiques
méthane produit importants
comme source -Produits de

d’énergie sur le site | dégradation
inconnus
-Beaucoup de
produits toxiques
non dégradés
-Nécessite de
grands réservoirs

d’aération
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Chapitre I111: Résultats et discussion

I11. Résultats et discussion

I11.1 Matériels et méthodes :

Les réactifs utilisés, le mode opératoire ainsi que la méthode d’analyse utilisée et

I’ensemble des expériences effectuées ont été détaillés dans ce chapitre.
- Réactifs et produits utilisés :

v Réactifs chimiques :
Les réactifs chimiques utilisés pendant 1’étude expérimentale sont regroupés dans le

tableau (I11.1) suivant :

Tableau I11. 1 : Réactifs chimiques utilisés.

Réactifs Formule brute Purete (%)
Acide chlorhydrique HCI 36%
Hydroxyde de sodium NaOH 100%

v Produit chimique : Le Jaune de Tartrazine (E102) :
Le Tartrazine est un colorant alimentaire de synthese de la famille des colorants azoiques,
il se présente sous forme de poudre de couleur jaune ou orange hydrosoluble ou directement en
solution, il est utilisé comme colorant dans plusieurs produits industriels comme les chips, la

moutarde ou les gateaux. Il est utilisé parfois en Afrique du nord dans le couscous.

Le Tartrazine est soupgonné de provoquer I’hyperactivité et asthme chez les enfants. Il
est aussi potentiellement cancérigéne et de ce fait a été interdit dans certains pays scandinaves,
mais I’E102 reste autorisé dans quelques pays. Ce colorant présente aussi d’autres effets

secondaires tels que les troubles de la vue et les insomnies.

Les caractéristiques du TRZ sont regroupées dans le tableau 111.2.
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Tableau I11. 2 : Caractéristique de Jaune de Tartrazine (TRZ)

Nomenclature

Jaune de Tartrazine

Formule chimique Ci16HoN4Naz0,S,
0
\9 OH %\/é{\
:,S\/\u N\% fl if \5%3
Na0” T N NSNS g
Structure AW f NN
/=N
Otn<
O'Na'
Poids moléculaire 534,36 g/mol
Solubilité 200 a 25°C
Trisodium ; 5-ox0-1-(4-sulfonatophenyl)-
Nom IUPAC 4-[(4-sulfonatophenyl) diazenyl]-4Hpyrazole-

3-carboxylate

v" Adsorbant :

Au cours de ce travail, nous avons utilisé le charbon actif commercial comme adsorbant.

- Mode opératoire :

Pour les différentes expériences, 1’adsorption du TRZ a été effectuée dans une solution
de volume 250 mL, agité a une vitesse égale a 400trs/minet a température ambiante. Des
prélevements sont effectués au cours du temps, I’échantillon est centrifugé dans une

centrifugeuse de type SIGMA4-165 pendant 15 min a une vitesse de 4100 trs/min., le

surnageant est ensuite analysé au spectrophotomeétre a 426nm.

111.1.1 Méthode d’analyse :

Spectrophotomeétre UV-VIS :
Le spectrophotomeétre utilisé est un appareil a double-faisceaux de marque SHIMADZU
UV 1800. 1l permet de quantifier les molécules présentes en solution, capables d’absorber des

photons, dans la gamme de longueurs d’onde 200 -800 nm. L’absorbance (A) de la solution est

calculée a partir de la loi de Beer Lambert :

A=£CI=log (%Y
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Tel que :

e &:Coefficient d’absorbance (L mol cm™), il dépend de la longueur d’onde, de la nature
chimique de I’entité et de la température ;
e C:la concentration de I’espéce absorbant (mol. L) absorbant, exprimée en moles par
litre ;
e |: Letrajet optique (cm) ;
e lo: Intensité du faisceau incident ;
e | : Intensité transmise du faisceau traversant I’échantillon.
Les échantillons sont analysés a la longueur d’onde (Amax) correspondant au maximum
d’absorption de la molécule utilisée dans 1’étude a savoir : (jJaune de Tartrazine). La valeur de
Amax est déterminée aprés balayage des longueurs d’ondes comprises entre 800 et 200 nm sur

des échantillons. La cuve utilisée est en quartz d’un volume de 1,5 ml

La courbe d’étalonnage du Jaune de Tartrazinest issue de la représentation graphique de
la variation des différentes densités optiques en fonction de la concentration du colorant (figure
111.1)

o
[53]

y =0,0234x
R?=0,9898

absorbance a Amax (426nm)
-
= w Ll
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0 20 40 60 80 100 120
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Figure I11. 1 : Courbe d'étalonnage du Jaune de Tartrazine.
111.2. Modélisation et optimisation par la méthode de Box Benkhen :

v" Principe

Box et Behnken (1960) ont introduit un type différent de plans d’expériences pour les

modéles du deuxiéme ordre qui permettent 1’estimation de certaines interactions[52].Ce plan
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est construit sur un cube ou les points expérimentaux ne sont pas placés aux sommets du cube
mais au milieu des arétes. On ajoute ensuite des points au centre du domaine d’étude.

Le plan de Box-Behnken pour trois facteurs est illustré par la figure 111.2.

6 P
' b4

* /O, F % 8
4 N 11
@ 83 |
Facteur 3 1 () 195 g)
= 1v"‘

R +
- 9 4 acteur 2

ra

Facteur 1

Figure 111.2 : lllustration du plan de Box-Behnken pour trois facteurs.

Le nombre d’essais (N) requis pour construire la matrice de Box-Behnken pour 3

facteurs est défini selon 1’équation 111.2. [53]

N=(K-1) +0 (11.2)
Avec :
K : Le nombre de facteurs,

6 : Le nombre de points au centre.

Donc 15 essais a réaliser, la construction du plan suit le principe suivant : deux facteurs
décrivent un carré (4 essais d’un plan 22) et les coordonnées correspondantes au troisieme

facteur valent zéro (tableau 111.3).

27



Chapitre I111: Résultats et discussion

Tableau 111 .3 : Matrice d’expérience du plan choisi.

N° d’essai| (x1) (x2) (X3)
1 -1 -1 0
2 1 -1 0
3 -1 1 0
4 1 1 0
5 -1 0 -1
6 1 0 -1
7 -1 0 1
8 1 0 1
9 0 -1 -1

10 0 1 -1
11 0 -1 1
12 0 1 1
13 0 0 0
14 0 0 0
15 0 0 0

111.2.1. Choix des facteurs d’étude :

Le choix des facteurs d’étude lors de la réalisation d’un plan d’expérience s’avere 1’un
des points les plus importants. Dans notre étude, le choix de facteurs s’est porté sur les trois
paramétres nécessaires et affectant directement les caractéristiques de 1’adsorbant, dont la
concentration du Jaune de Tartrazine (X1), la concentration du charbon actif (X2) et le pH noté
(Xa).

Le tableau 111.4 présente les facteurs choisis et le domaine d’étude dans lequel devrait étre

réalisée 1’expérience :

Tableau Ill. 4 ; Facteurs et domaine d’étude.

Facteurs Niveau -1 | Niveau O | Niveau +1
X1 Concentration du Colorant (mg/L) 5 15 25
X2 Concentration du charbon actif (g/L) 0.5 1 15
X3 pH 3 6 9

Tous les autres parametres sont maintenus constants lors des expériences.
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Soit :

Température ambiante (~ 25 °C) ;

Temps d’équilibre : 85 min;
Volume (250 mL) ;
Agitation (400trs/min).

La réponse choisie dans cette étude est le rendement d’adsorption qui est calculé a 1’aide de

I’équation (I11.3) :

Co—C
R, = ( Oco e) « 100 (IIL 3)

Avec :
Co : La concentration initiale du colorant (mg/L) ;
Ce : La concentration résiduel (a I’équilibre) du colorant dans la solution (mg/L) ;

111.2.2 Modele mathématique postulé :
Le modele mathématique postulé que 1’on utilise, en général, avec le plan de Box-
Behnken est un modéle du second degré avec des interactions d’ordre deux.
Y = bo + biX1 + baXz + bsXs + b1z X1Xz + b1z X1X3 + bzs XoXa+ by Xa?+ bzz Xo*+ bss Xs?
(111.4)
Avec :
v Y :laréponse ;
v’ Xi, Xz et X3, représentent les niveaux (+1, 0 ou -1) des essais pour les facteurs 1, 2 et
3 respectivement ;
v’ by, b2 et bz représentent les effets des facteurs 1, 2 et 3 respectivement ;
v b1, b1z et bas représentent I’interaction entre les facteurs 1 et 2, 1 et 3, et 2 et 3
respectivement ;
v" bi1, b22 et bz sont des coefficients quadratiques.
Ce modéle comporte 10 coefficients. Il faut donc au minimum 10 équations pour les
estimer. Le plan classigue de Box-Behnken pour trois facteurs comporte 15 points
expérimentaux donnant chacun une équation. 1l reste donc 5 équations ou 5 degrés de liberté,

pour calculer le résidu.
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111.2.3 Méthode de calcul des coefficients :
Nous avons déterminé les coefficients du modele cité précédemment (équation 111.4) en
utilisant le logiciel MODDE 6.0.

111.2.3.1 Modélisation :

Notre objectif consiste a optimiser les paramétres considéres par la maximisation du
rendement d’adsorption.
La matrice d’expériences et les résultats expérimentaux (réponses) obtenus lors de la

réalisation des 27 essais du plan de Box-Behnken, sont présentés dans le tableau (I11.5).

Tableau I11.5 : Matrice d’expérience et les réponses.

Exp N° | Polluant | Charbon | pH | Rendement (%)

1 5 0,5 6 11

2 25 0,5 6 36,254
3 5 1,5 6 40

4 25 1,5 6 26

5 5 1 3 81,25
6 25 1 3 91,885
7 5 1 9 72,093
8 25 1 9 89,402
9 15 0,5 3 83,524
10 15 1,5 3 86,564
11 15 0,5 9 68,490
12 15 1,5 9 84,235
13 15 1 6 73,254
14 15 1 6 72,985
15 15 1 6 71,765

L’interprétation commence par le calcul des coefficients du modéle et des écarts types
correspondants.

On obtient les coefficients calculés par le MODDE 6.0 :

by 72.668
by 4.899
b, 4.691
bs —3.625
by, | _ —9.814
bis | | 1.668
bys 3.176
by, —20.700
by, —23.654
bas 31.689
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En remplacant les différents facteurs dans 1’équation du modéle appliqué (équation
I11.4), nous avons obtenu I’équation mathématique suivante (II1.5) :
Y (%) = 72.668 + 4.899X1 + 4.691 Xz - 3.625 X3 —9.814 X1 X2 + 1.668 X1X3 + 3.176 X2X3 -
20.7 X312 - 23.654 X? + 31.689 X32(111.5)

La représentation des coefficients et leurs interactions obtenus, sont rapportés sur la
Figure (111.3).
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Figure 111. 3 : Effet des facteurs principaux et leurs interactions.

La figure (111.3) nous permet d’observer I’effet des facteurs étudiés sur les réponses.Les
résultats obtenus montrent que la concentration du polluant et du charbon actif influent de fagon
positive sur la réponse, cependant le pH influe négativement. On observe une influence positive

pour I’interaction polluant/pH et charbon/ pH contre une influence négative pour I’interaction

polluant/charbon.
I11.2.3.2 Evaluation de ’adéquation du modéle statistique :

Il existe plusieurs méthodes pour évaluer la qualité du modele statistique, parmi lesquelles
on peut citer : le coefficient de détermination (R2), la prédiction (Q?) et la reproductibilité, qui
sont calculés a I’aide du logiciel MODDE 6.0 [54]

Pour estimer I’adéquation du modéle, le coefficient de détermination R? indique a quel
point le modéle explique les valeurs observées. Plus il est proche de 1, plus le modéle est bien
ajuste.

Le coefficient de prédiction (Q?) indique la puissance prédictive ; au-dela de 0,8 le modéle
présente un bon pouvoir prédictif [55]
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La reproductibilité est la variation des réponses dans les mémes conditions comparée a la
variation totale des réponses.

Le modeéle est valide lorsque la barre de validité est supérieure a 0,25, donc il n'y a aucun
manque d'ajustement du modele (MODDE 6.0. index).
Le résumé de 1’ajustement donné par le MODDE 6.0 est représenté par un diagramme a barre

dans la figure 111.4 et regroupé dans le tableau I11.6.

1,00 B R

' H
1
[

Mode! Validi
080 b

Reproducibility
0,60
0,40

020

0,00
rendement

Figure I11. 4 : Résumé de I'ajustement.

D’aprés la figure 111.4 et le tableau 111.6 on constate un coefficient de détermination R?
proche de 1, un pouvoir de prédiction (Q?) supérieure a 0,8, une mesure de validité supérieure
a 0,25 et une reproductibilité proche de 1 donc il n'y a aucun mangue d'ajustement du modele

et confirment également que le modéle est fortement significatif .

Tableau I11.6 : Analyse statistique des résultats.

Coefficient de prédiction Q? 0,930
Coefficient de détermination R? 0,995
R2Adj 0,987
Reproductibilité 0,999
Validité 0,3

Les résultats des résidus concernant les réponses mesurées et prédites sont représentés sur
la Figure (111.5).

Nous observons que les réponses suivent une distribution normale et linéaire, ce qui

représente un indice pour la vérification du modele statistique.
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Figure 111.5 : Le tracé des réponses observées en fonction des réponses prédites.
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Figure I11. 6 : Diagramme de la dispersion des résidus.

Aussi, le diagramme de la dispersion des résidus (Figure 111.6), montre que le modéle est
bien validé ; cette validité du modele revient a la distribution des points sur le domaine.
111.2.4 Simplification du modéle :
Afin de comparer ’influence des coefficients, nous avons calculé le rapport entre le
coefficient et I’écart-type qu’on appelle le « t-student ». A partir de la valeur obtenue par le test
« t-student », on peut prévoir si le coefficient est influent ou pas. Cette probabilité est appelée

« p-value ». [56]

e Sila «p-value » est inférieure a 0,05, le coefficient est influant.

e Sila «p-value » est supérieure a 0,05 le coefficient n’est pas influant. [57,58]
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Le Tableau (I11.7) présente les p-values correspondantes a chaque coefficient du modeéle.

Tableau 1. 7 : P-value des coefficients du modeéle.

Rendement | Coefficient P-value Remarque
bo 72,6681 1,0934 E-007 Influent
b1 4,8997 0,00451641 Influent
b2 4,69138 0,00542683 Influent
bs -3,62539 0,0152569 Influent
b1 -20,7003 3,30513 E-005 Influent
b22 -23,6544 1,71763 E-005 Influent
b33 31,6896 4,05324 E-006 Influent
b1z -9,81351 0,000963667 Influent
b13 1,66833 0,292105 Non influent
b2s 3,17632 0,0750998 Non influent

D’aprés les résultats du tableau (111.7), on remarque que quelques coefficients peuvent

étre éliminés (non influents) [56], 1’équation (111.5) devient alors :

Y (%) = 72.668 + 4.899X1 + 4.691 Xz - 3.625 X3 —9.814 X1X7 - 20.7 X12 - 23.654 X% + 31.689
X32(111.6)
111.2.4.1 Validation du modéle simplifié.

Dans la pratique, les méthodes de validations utilisées sont :
e Test de signification globale de la régression (R?).
e L’utilisation des points tests [58]

a) Test de signification globale de la régression :

L’adéquation du mod¢le est estimée grace au coefficient de détermination R2. D’apres la
figure (111.7), on constate 1’obtention d’une régression linéaire simple et une proportionnalité
sur la bissectrice des valeurs (réponses mesurées = f (réponses prédites)), donnant une valeur
de R2=0,989 tres proche de 1, donc on conclue que le modéle est significatif.
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Figure I11. 7 : Réponses du modéle observé en fonction des réponses du model predit

simplifié.

La valeur du coefficient de détermination et R2 ajusté obtenus (0,979) montre que le modeéle

simplifié est bien validé.

b) Validation en utilisant des points tests.

La validation du modeéle par des points tests, s'est faite en utilisant certains points qui

n’ont pas été utilisés dans la construction du modele, pour cela, nous avons réalisé quatre

nouvelles expériences en choisissant des points situés a I’intérieur du domaine d’étude.

La valeur réelle de la grandeur est reliee a la valeur réduite du plan par la relation (111.7),

en fonction des bornes du domaine étudié.

Avec :

Vo
AV
Vmax
Vmin
X

Valeur réelle = X*AV + Vo (1.7)

: Valeur réelle moyenne au centre [0] ;

: Le pas, ou : AV = (Vo — Vmin) = (Vmax — Vo) ;
: Valeur réelle maximale, au niveau [+1] ;

: Valeur réelle minimale, au niveau [-1] ;

: Le point ou s’effectue 1’expérience.

Exemple : Détermination des valeurs réelles de la concentration du polluant pour les deux

valeurs expérimentales (-0,5) et (0,5)
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e Valeur (-0,5) = (15 — 5)*(-0,5) + 15 = 10
e Valeur (+0,5) = (15 — 5)*(0,5) + 15 = 20

Le Tableau (I111.8) présente les facteurs choisis et le domaine d’étude dans lequel devrait étre

réalisée I’expérience :

Tableau I11. 8 : Facteurs choisis pour la validation du modeéle.

Xi (g/L) X5 (9) X3
+0,5 10 0.75 4.5
-0,5 20 1.25 7.5

Les points expérimentaux choisis et les réponses prédites et observé sont présentés dans le
Tableau (I111.9) :

Tableau I11. 9 : Points expérimentaux pour la validation du modeéle.

N° (essaie) X1 X2 X3 Prédit Observeé
16 0,5 0,5 0,5 70,031 75,031
17 -0,5 -0,5 -0,5 64,066 62,152
18 -0,5 0,5 0,5 70,038 68,735
19 0,5 0,5 -0,5 78,563 82,563

Pour la clarté et la compréhension facile de la validation, la représentation des valeurs
prévues employant le modéle ainsi que les valeurs mesurées correspondantes aux réponses des
points tests sont reportees sur la Figure (111.8).

Le modeéle développé est considéré précis lorsque toutes les valeurs mesurées sont alignées
ou sont étroites avec la ligne idéale (bissectrice). Les valeurs mesurées de chaque réponse sont

tracées (figure 111.8) et leur proximitées a la ligne idéale confirme la validité du modele.
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Figure I11. 8 : Comparaison entre le modeéle simplifier les points de validation.

Les résultats obtenus des deux tests de validations permettent de constater la validité du

modele simplifié¢ dans le domaine d’étude [59]

La meilleure condition correspondant a la plus grande valeur du rendement

d’adsorption, est regroupée dans le Tableau (111.10).

Tableau I11. 10 : Valeurs correspondant au meilleur résultat.

Concentration du colorant Concentration du charbon H Rendement
(mg/L) actif (g/L) P d’adsorption (%)
9.004 1.111 3 98.77
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Conclusion geneérale

Conclusion générale

La problématique des eaux usées colorées et les risques liés a ses rejets évoqués dans le
début de ce mémoire, rendent plus évident la nécessité de traiter cette pollution au niveau de sa
source d’émission.

La présente étude s’intéresse a I’optimisation de 1’élimination du Tartrazine en milieu
aqueux par adsorption via le modeéle de box Behnken a trois facteurs et de proposer une équation
mathématique de prédiction.

Les résultats obtenus sont :

e L’application du plan Box-Behnken pour trois facteurs, nous a permis d’établir un
modele trés représentatif de 1’élimination du TRZ. Ce mod¢le a été¢ validé dans le
domaine d’étude avec une erreur tres faible inférieur a 5 %.

e Les résultats obtenus au cours de cette étude montrent que le TRZ a été éliminé par
adsorption, un rendement d’élimination maximal de 98,77% est obtenu pour une
concentration du colorant (x1) égale a 9 mg/L, une dose de charbon actif (x2) de 1.11

g/L pour un pH (x3) acide de 3 a température ambiante (25°C).

En perspective, il serait intéressant de tester ce modéle en dehors du domaine d’étude pour le
valider d’une maniére générale et de refaire 1’étude sur un effluent réel en fixant les paramétres

optimaux.
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Resumé :

Les rejets chargés de colorants posent deux problémes majeurs, I’un esthétique et I’autre
1ié a la santé publique, d’ou la nécessité de traiter.

Dans ce travail I’élimination d’un colorant (Tartrazine) par adsorption a été optimisée
en utilisant le plan de Box-Behnken a trois facteurs. Nous avons pu établir un modéle
mathématique tres représentatif de 1’élimination du polluant avec un écart inférieur a 5% avec
I’expérimental. Le meilleur rendement 98,77 % est obtenu avec une concentration en polluant
égale a 9 mg/L, une dose de charbon actif de 1.11 g/L pour un pH acide de 3 a température
ambiante (25°C).

Mots clés: Adsorption, Tartrazine, Box-Behnken, Optimisation.

Abstract:

The discharges loaded with dyes pose two major problems, one aesthetic and the other
linked to public health, hence the need for treatment.

In this work, the elimination of a dye (Tartrazine) by adsorption was optimized using the
three-factor Box-Behnken design. We were able to establish a mathematical model very
representative of the elimination of the pollutant with a difference of less than 5% with the
experimental. The best yield 98.77% is obtained with a pollutant concentration equal to 9 mg /
L, a dose of activated carbon of 1.11 g/ L for an acidic pH of 3 at room temperature (25°C).

Keywords: Adsorption, Tartrazine, Box-Behnken, Optimization.



