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Abstract

The main objective of this Master's thesis was to evaluate and compare the efficiency of two
treatment methods for the removal of Patent Blue V (E131) dye extracted from a real
pharmaceutical form, Biocalyptol syrup. The two studied techniques are adsorption on an eco-
friendly activated carbon prepared from date pits (DPAC) and coagulation-flocculation using
aluminum sulfate. UV-Visible spectrophotometric analyses performed at the maximum
wavelength Amax = 640 nm demonstrated that both processes achieved high decolorization
performances, exceeding 91%. Kinetic tracking of the adsorption showed an ultra-fast rate,
capturing approximately 90% of the dye within the first 10 minutes. The data perfectly followed
the pseudo-second-order model (R? = 1), confirming an irreversible chemisorption mechanism
with zero desorption. At equilibrium, the modeling indicated an excellent fit with the Langmuir
isotherm (R2 = 1), validating a homogeneous monolayer coverage with a maximum adsorption
capacity of 0.8396 mg/g. In parallel, coagulation-flocculation trials with aluminum sulfate
confirmed an efficient and reproducible decolorization, dropping the residual absorbance to
minimal values between 0.0187 and 0.0235 due to charge neutralization mechanisms. Although
both methods exhibit very close decolorization performances, the adsorption technique on
DPAC stands out as the most advantageous solution for this type of effluent. It valorizes an
abundant local agricultural by-product in Algeria and constitutes a clean green engineering
process that permanently traps the pollutant without requiring expensive industrial reagents and
without generating complex secondary chemical sludge to treat.

Keywords: Date pits activated carbon, Coagulation-flocculation, Patent Blue V, Adsorption
isotherms, Chemisorption.

RESUME

L’objectif de ce travail de mémoire de Master est d’évaluer et de comparer I’efficacité de deux
méthodes de traitement pour I’élimination du colorant Bleu Patent¢ V (E131) extrait d’une
forme pharmaceutique réelle, le sirop Biocalypytol. Les deux techniques étudiées sont
I’adsorption sur un charbon actif éco-responsable préparé a partir de noyaux de dattes (CAND)
et la coagulation-floculation en utilisant le sulfate d’aluminium. Les analyses effectuées par
spectrophotométrie UV-Visible a la longueur d’onde maximale Amax = 640 nm. Montrent que
les deux procédés sont extrémement performants et permettent d’atteindre des rendements de
décoloration optimaux qui dépassent tous les deux la barre des 91 %. L’étude cinétique de
I’adsorption montre que le processus est ultra-rapide, fixant environ 90 % du colorant des les
10 premiéres minutes de contact. Les données suivent parfaitement le modéle du pseudo-second

ordre (R2 = 1), confirmant un mécanisme de chimisorption irréversible avec une désorption



nulle. A I’équilibre, la modélisation indique un excellent ajustement avec l'isotherme de
Langmuir (R? = 1), ce qui valide une rétention en monocouche homogene avec une capacité
maximale d’adsorption de 0,8396 mg/g. En parall¢le, les essais de coagulation-floculation au
sulfate daluminium confirment une décoloration efficace et tres reproductible, faisant
s'effondrer I'absorbance résiduelle a des valeurs infimes situées entre 0,0187 et 0,0235 gréace au
mécanisme de neutralisation des charges électriques. Bien que les deux méthodes affichent des
performances de décoloration trés proches, la technique d’adsorption sur CAND s’impose
comme la solution la plus avantageuse pour ce type d'effluent. Elle permet de valoriser un sous-
produit agricole local abondant en Algérie et constitue un procédé d’ingénierie verte propre qui
emprisonne définitivement le polluant sans nécessiter de réactifs industriels colteux et sans
générer de boues chimiques secondaires complexes a traiter.

Mots-clés : Charbon actif de dattes, Coagulation-floculation, Bleu Patenté V, Isothermes

d'adsorption, Chimisorption.

gl

GOV PRI G slal) A 5] 5 Anllaal iy yha Aullad 43 jlia g i ) ikl 5,830 Ul 8 Saiall Jeall 128 Cargg
Obsykll Jicti (Biocalyptol) JsislSsw <l 15 a5 (Ads (SVasa J85 e z A%V (E13]) (Ao
Jlanindy Al 323015 (CAND) el (555 (3o wanal) dill Gl Tl padll o 51 55e¥1 (b (lian syl
estia st iy 5

Amax = 640 ek o gl Jshall die 4 sl 5 nndil) (558 sV Lilidae a5 5 jaiall Jillatll &yl
9T i) WIS (8 o gl A ) n 53y sl G clas Alle Adlady laiaid (i phal) o e il

Ge G 10 Jsf IS Arpall e 790 (s i o5 ) s Amg jas Al G ) 5500 A all Al s
3 5eYI AT ) 2 Lae (R2 = 1) 430 Al 4 5 (e 38 jall 23 s poe Tali ) 55 il ¢ gl LaS | DUl (4
OV ey Al 53 el alaadl ae du Sall e (Chimisorption) ) el el (38 5 a3

dalal Aiga U< e Jay lee (R2 = 1) Langmuir 5,1 s (s st g 1 les 188 58 A il chiy 31530 Ala aic
£/8100.8396 Cily (5 5ol ) il Ay ¢ Slall mhans e dsilaie

) A ISl ddle ALl 5 5 S Allad o st IV il S Jleninly Gl AR G lad xSl eelld aa (g5l
Al Uty 002355 0.0187 oo i) 55 Tan dcmdiia il sinn ) Aiiiall dpaliaiaV) af Cacaddil Cun oyl
Al Sl cliacil) Alles

G55 On manall il aadl) Jlexinly 51 5ieY) A ol ool A1) & Tas Lol 21l Uedal iyl of a2
58 gl dlaa dae ) ) U (el grandd ) A3 slall olsall (g g sill 138 Aadladd s JuilS 5,5 )
Cadl S ) Aalall 05 s IS5 G slal) G e 508 col il Auonighl (paim i Ayl 45 Jiai LeS ¢ il jal)
Aadlaall e 4 51 Al sles £l 5 AL dpelia



O YT O W) 3 ) e b gludia ‘;\..)S.I‘)J d))‘}“ ebillo 5888 ¢ gaill (558 (e ol eaﬂ‘ ;lgat&.d\ Cilalsd)
(sl

-

v



Remerciments
Avant tout, je remercie Dieu le tout-Puissant de m’avoir donné la volonté, la force et la patience
nécessaires pour accomplir ce travail dans les meilleures conditions.
Je tiens a exprimer ma profonde reconnaissance a mon encadrante, Madame Tabti Affaf, pour
son accompagnement précieux, sa disponibilité, ses orientations pertinentes ainsi que pour la
confiance qu’elle nous a accordée tout au long de la réalisation de ce mémoire. Ses conseils
avisés, son sérieux scientifique et son soutien constant ont ét¢ d’une grande valeur pour
I’aboutissement de ce projet.
J’adresse également mes sincéres remerciements a Madame Belkhadem Fatima pour avoir
accepté d’examiner ce travail et pour 1’intérét porté a mon étude.
J’ai I’honneur de remercier chaleureusement Madame Azzi Hadjer d’avoir accepté de présider
le jury de ce mémoire.
Mes remerciements s’étendent également a Université Belhadj Bouchaib — Ain Témouchent
ainsi qu’au département de Génie Mécanique pour les conditions de travail, les moyens
pédagogiques et les connaissances acquises durant mon parcours universitaire.
Je remercie vivement le personnel du laboratoire de Génie des Procedés pour leur aide
technique, leur disponibilité et leur précieuse collaboration durant la partie expérimentale.
Enfin, j’exprime ma profonde gratitude a mes parents, ma famille ainsi qu’a toutes les personnes
qui m’ont soutenue de pres ou de loin, par leurs encouragements, leur patience et leur présence
tout au long de cette aventure universitaire.

A tous, j’adresse mes plus sincéres remerciements.



Dédicace

A moi-méme,

Je dédie ce travail a moi-méme, en reconnaissance de ma patience, de ma persévérance et de
ma détermination tout au long de ce parcours. Je me remercie pour tous les efforts fournis, les
défis surmontés et la volonté qui m’a permis d’avancer malgré les difficultés. Je suis ficre
d’avoir atteint cette étape grace a mon travail, mon courage et ma confiance en moi. Que cette
réussite soit une source de motivation pour poursuivre mes ambitions et relever de nouveaux
défis.

A mes parents, Bendjebbara Boucif et Sidi yakoub Sakina
Maman, Papa.... A vous, mes parents bien-aimés, qui m’avez donné la vie et qui n’avez
jamais cessé de croire en moi.

Maman, Sakina
Merci pour ton amour infini, ta tendresse, ta patience et ton soutien inconditionnel. Tes
sacrifices, tes encouragements et tes prieres ont illuminé mon chemin et m’ont accompagnée a
chaque étape de mon parcours.

Papa, Boucif,

Merci d’avoir toujours été ma force et mon soutien. Par tes conseils, ta confiance et tes
encouragements constants, tu m’as appris a avancer avec courage et a ne jamais abandonner
face aux difficultés.

A vous deux, j’adresse ma profonde gratitude pour tout I’amour, les sacrifices et le soutien
que vous m’avez offerts tout au long de ma vie.

Je dédie ce mémoire a ceux qui ont toujours été a mes cotés, avec tout I’amour, le respect et la
reconnaissance d’une fille fiere d’étre la votre.

A mes fréres, Abdelmoumen et Yacine
A mes fréres, complices de ma vie, toujours présents dans les bons comme dans les mauvais
moments, qui ont su m’encourager et me soutenir en Silence comme en action.

A ma meilleure amie et collégue de toujours Anfel,

A Anfel, ma meilleure amie et ma sceur de cceur, merci pour ta présence constante, ton écoute,
ton soutien et tes encouragements. Tu as partagé avec moi les plus beaux moments comme les

défis de ce parcours, et ton amitié a été pour moi une véritable source de force et de réconfort.

A la personne la plus chére 2 mon coeur, merci d’avoir été 1a ; & celle qui a toujours cru en
moi, m’a soutenue, encouragée et rappelé ma force dans les moments difficiles. Ton amour
est un refuge et une force... Sun

Chaima

VI



Sommaire

SOMMAIRE
Y 011 = Lot U PRRPROPRR I
REMEICTMENTS ...ttt bbb bt e bt e b e b ettt nbeare s \/
SOMMAIRE ..ottt sttt sttt s et et et besbe st e st be e nearees VIl
LiSte de tADIBAUX ......c.coiii e X1l
LiSTE S TIGUIES ...ttt ettt e te e e s e e s te e reaneennaeneeas X1
LiSte deS abDIBVIATIONS........ccui ittt 15
INErOdUCTION GENEBIAIE.......c..e e be e nres 1
Références bibliographiqUES ...........ccviii it 3
Chapitre 1 : Généralité sur les médicaments et les colorants............ccoceveverieieiiciesceeiesienn, 4
S 11 4 (oo [Fod [ o USRS 5
1.2 GEnéralités SUr 1eS €aUX COIOTEES :.......oviiiieieiiie et 5
[.2.1 Définition d’un colorant @ ...............ccoooiiiiii i 5
1.2.2 Historique d’un colorant :................coooiiiiii 6
1.2.3 Classification des COIOraNTS = ........c.oiieiieiiiieieee e 7
L1.2.3.1  LesScolorants NAtUIElS & ........ccooiiiiiiiiieee e 7
1.2.3.2  Les colorants SYNthELIQUES ©.......ccooviirieieieiecie e 7
1.2.3.3 Classification ChimiqUEe :© ..........cooiiiiiiieii e 8
(1 LeS COlorants aZOTQUES : .......ccooieieieieie ettt 8
(1 Les colorants triphénylméthanes : ..., 8
(1 Les colorants anthraqUinONIQUES :........cceooveieeiieieseecie e 9
(1 Les colorants iNdIgoTAES :.......cccvevuveiiiieiece e 9
(1 Les colorants XantheneS : ........cccovveeiieieiie e 9
(1 Les colorants phtaloCyanines :@...........ccccoeiiiiniininieienese e 10
(1 Les colorants Nitrés et NItIOSES & .......ccoovveiiiieieieiee s 10
1.2.3.4 Classification tinCtoriale & ... 10
Les colorants acides OU @aniONIQUES :.........ccoeveeieierienieniesie e eeeeeas 11
Les colorants basiques ou CatioNIQUES :..........cccoeiererienenenieneseseeeeee e 11
(1 Les colorants développés ou azoiques insolubles :.........ccccccvveviiiiciieennenn, 11

Vil


file:///C:/Users/Giga%20Tech/Desktop/PFE%20chaimaa%20corr%203.docx%23_Toc234498757

Sommaire

(1 LeS COlOrants 08 CUVE : ......cooiiieiiieie et 12

(1 Les colorants réactifs @ .......ccceveieieieie e 12

(1 LeS COlOrants direCLS ©......ccveiuiiiiiieiece e 13

(1 Les colorants & MOrdants : .......cccceierereneneniseseeese e 13

(1 Les Colorants diSPEISES :.....iiieiieieciecie et 13

1.2.4 Principaux usages des substances colorantes ............cccooevereneneniinisiieriniennn, 14
[.2.5 Impact des colorants sur ’environnement et la santé :......................c...cooeenn. 14
L2.5.1 L envirommemeNt @ .........cccoeeiiiiiiiiiiiiiiieeiiiiee et e s e s ee e e e s nnreee e 14
L.2.5.2 LA SANTE & oo e 15

1.3 Fondement théorique du mE&diCament ©..........cccoieiiiiiniiinie e 15
1.3.1 Choix du médicament utilisé dans notre tude :.........ccoocevereriieniinieieieienn, 15
L.3.2  LES COIOTANTS & ..ottt bbb 17
1.3.2.1 Bleu patenté V (EL31) @ .ooooiiiiiiiiieieie e 17
1.3.2.2 Jaune orang@ S (EL10) & ..o 17
1.3.2.3 Jaune de quinOI&iNe (EL04) :.....ccoooiiiiiriiieieese e 18
Références BibliographigUES :........c.coi i e 19
Chapitre 2 : Techniques d’élimination des colorants ............................cc.ocooeviiiiiiiiinnnen. 23
1. INEFOAUCTION ..ttt bbbt eas 24
ILL MEthOdes PRYSIGQUES & .....oovieieiieiece sttt 24

L L 08 0 O 111 £ o SO U PR PRSRIN 24
TLILLT DETINITION ©.oiiiiiiiiiiiceee et 24
TLT.1.2 PrINCIPE & oottt bbbt 25
IL1.1.3 Typesde lafiltration ... 25

IL1.2  Centrifugation ..o 26

L 08 0 B T 1 1 4o o SR SSRR 26

T 1202 PrINCIPE & ettt ettt sttt et et ne e neenae e 27
I1.1.2.3 Types de la centrifugation = .........ccccooeiiiiiinineneeee e 27

I1.1.3  Adsorption (Charbon actif) ©.......ccceiiiiii e 28
I1.1.3.1 Définition de ’adsorption ...............cccoiiiiiiiiiici e 28
TL1.3.2 LeS adSorhDaNntS :.....coiiiiiiieiieiee ettt 28


file:///C:/Users/Giga%20Tech/Desktop/PFE%20chaimaa%20corr%203.docx%23_Toc234498793

Sommaire

11.1.3.2.1 Composition chimique du noyau des dattes :@.........c.cccccvervriververnenne 29
11.1.3.2.2 Valorisation des noyaux des dattes :..........cccoceverieniienenrenien e 30
I11.3.3 Charbon aCtif @ ..o e 30
11.1.3.3.1 Définition de charbon actif @ .........cccocoeviiiiiiiieiee e 30
11.1.3.3.2 Procédés de fabrication du charbon actif : ..........cccccoceiiviiiiiiienenn, 31
11.1.3.3.3 Les différentes formes du charbon actif :..........cccocoeiieiiniiniiinienn, 32

11.2 MEthodes ChiMIQUES :.....oovieieieeiece st 33
TL2.1  PréCipitation : ...ooccioiiiiieii ettt bbb 33
TL2.1.T DETINITION ©.oeiiiiiiiiicieee et bbb 33

| L 00 0 o | g Tod | o URPROSRRR 33
11.2.1.3 Types de [a Préecipitation ... 33
I1.2.2  Coagulation-floculation @ ... 34
I1.2.2.1 Définition de la coagulation :.........ccccoveiiiiniiinieeeee e 34
I1.2.2.2 Types de coagulation ;... 34
11.2.2.3 Types de CoaguUIANT & ..ot e 35
I1.2.3  Définition de la flOCUIatioNn & .......c.covoieiiiice e 36
11.2.3.1 Types de floculation : ... 36
11.3  Méthodes physiCO-ChImMIQUES :.......coveiiiiici e, 37
IL3.1  URrafiltration ;... 37
TL3.1.T DETINITION ©.oeiiiiiiiicieeee e e 37

| L5 70 0 o | o Tod T oS PRSR R 37
11.3.1.3 Types d’ultrafiltration © ... 37
TL3.2  DIAlYSE & e 38
TL3.2.1 DETINITION ©.oiiiiiiiiiciceee ettt 38
TL.3.2.2 PrINCIPE & oottt ettt ettt ne e reenne e 38
11.3.2.3 Types de 1a dialyse @ ...t e 38
I1.4 MELNOUES AVANCERS : ....oveeieeeie ettt et raete e e nreenne e 39
I1.4.1  Techniques MEMBDIranaires : ... 39
L 0 I 1< 1 1o o OSSR 39
I1.4.1.2 Définition de la membrane & .......cccccooeeiiiii e 39

IX



Sommaire

TLA.1.3 PriNCIPE & oottt bbbt 39
11.4.1.4 Types de MEmMDIaN@ITES ©......cccciiiiiierieiie et 40

I1.4.2  Procédés d’oxydation avancees :..............cccooovrriiiiiiiiinnec e 40
TLA.2.1 DEATINITION .oiiiiiiiiiiiieiee bbbt 40
TLA.2.2 PrINCIPE & oottt bbbt 40
11.4.2.3 Types de procédés d’oxydation avancée :................ccocceevvieiiiennieeninee e 41
Références BibliographigUES..........c.coi i e 42
Chapitre 3 : Partie eXperimentale....... ..o 47
L R 1 (oo (1 o1 o] o ISR 48
1.1 Le médicament et les appareils UtiliSES.........cccvvreiiiiiiiiiii i 48
M1.1.1 Etude d’élimination du colorant du sirop Biocalyptol....................ccccoeeen.... 49
I11.1.2 Préparation de I’adsorbant (noyaux de dattes) ................cccoeoerriiiriniieennnn, 49
II1.1.3 Préparation du coagulant (sulfate d’aluminium)................ccccooiiiiininnnnn, 51
II1.1.4 Analyse de la surface spécifique des matériaux adsorbants préparés......... 51
II1.1.5 Détermination de la surface spécifique des adsorbants............cc.ccocvvvenenen. 51
II1.1.6 Préparation des solutions de colorant (adsorbats) ............ccccceevrvvriviiiniierinnn, 52
II1.1.7 Préparation de la solution mere du SirOP .........ccoceovreirneiinciinecsesee e 52
II1.1.8 Preéparation des solutions filles du colorant............ccccoooviiiiiiiiinniienee, 52
I11.1.9 Courbe d’étalonnage du colorant Bleu Patenté V..., 53

I11.1.10  Détermination de la longueur d’onde maximale du colorant Bleu Patenté
\Y 53

111.2  Calcul de la quantité adSOrbEE ..........cccoveiiiiiei e, 54
111.3 Calcul du taux d’élimination du colorant....................ccoooeiiiiiiiiici 54
11,4 RESUITAS e dISCUSSION ....uviiiiiiiiiiiitc et 55

I11.4.1.1 Protocole expérimental d’adsorption sur le CAND..................ccooeeirnne 55

111.4.1.2 Protocole expérimental de coagulation-floculation au sulfate d’aluminium
55

I11.4.1.3 Calcul de la quantité adsorbée et du rendement d’élimination du colorant
56


file:///C:/Users/Giga%20Tech/Desktop/PFE%20chaimaa%20corr%203.docx%23_Toc234498844

Sommaire

II1.4.2 L’influence des différents paramétres physico-chimiques..............ccccccoe... 57
TI1.4.2.1 Le temps de CONTACT .......ocveiiiieiiiiieeieeee e 57
111.4.2.2 Effet de 1a masse du Matériau ..o 58
TILA.2.3 EFfEt dU PH .o e 59

I1.4.3 Etude de la CiNétique de MEtENTION ........cccvcveveevceereiiee e, 60

I11.4.4 Modélisation des isothermes d’adsorption...................ccccoooveiiiniiiniiiieennnn, 63

II1.4.5 Analyse des résultats de décoloration par coagulation-floculation ............. 66

I11.5 Comparaison générale entre les deux méthodes de traitement........................... 67
I B I O] ol 111 (o] o SRR 68
Références BibliographigUES..........cc.ci i e e 69
CONCIUSION GENETAIE ...ttt 72

Xl



Liste des tableaux

Liste de tableaux
Chapitre | : Généralités sur les colorants
Tableau 1.1 : Relation entre la fréquence absorbée et la couleur transmise [7] .....cccccverrene. 6

Tableau 1.2: Principaux groupes chromophores et auxochromes, classés par intensité

(@8 (0T 1XSY: T (=N 1) PSSR 7
Tableau 1.3 : Composition qualitative de la spécialité [48] ........ccocoriiiririiiiniiesere e 16
Tableau 1.4: Identification de colorant Bleu patenté V (131) [50] ....covoerverrrienennieieniereeienes 17
Tableau 1.5: Identification de colorant Jaune orangé S (E110) [54] ....coovvvvevveieiieieeie e, 18
Tableau 1.6: Identification de colorant Jaune de quinoléine (E104) [57] .c..cccevvvvvvviveieiiiennnn 18
Chapitre 11 : Techniques d’élimination des colorants
Tableau 11.1 : Types de filtrations [10]. ......cccouoieiiiiii e 25
Tableau 11.2 : Les types de centrifugation et leurs caractéristiques [14] ......c.cccevvvveveinennnnn 27

Tableau I11.3 : Composition chimique des noyaux des dattes de la variété deglet nour [22] [23]

.................................................................................................................................................. 29

Tableau I1.4 : Principaux procédés de précipitation [46] .........ccccoereririerennienieneise e 34

Tableau I1.5 : Principaux coagulants métalliques et leurs réactions [58] ..........cccccevvevvivenenn 35
Chapitre 111 : Partie Expérimentale

Tableau I11. 1: Les mesures du pH des solutions filles du sirop Biocalyptol......................... 53

Tableau I11. 2 :Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant
Bleu Patenté V par CAND pour une concentration initiale de 15 mg/L (m = 125 mg, V= 10
10 PSSR 56
Tableau I11. 3: Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant

Bleu Patenté V par CAND pour une concentration initiale de 20 mg/L (m= 250 mg, V=10 mL).

Tableau I11. 4: Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant
Bleu Patenté VV par CAND pour une concentration initiale de 25 mg/L (m= 250 mg, V = 10
1] TSP USRI 56
Tableau Ill. 5:Constantes d’adsorption cinétique des deux modeles pour 1'élimination du
colorant Bleu Patenté V en présence du charbon actif a base de noyaux de dattes. ................ 62

Tableau Il1. 6: Les paramétres des isothermes d’adsorption du colorant Bleu Patenté V par

Xl



Liste des figures

Liste des figures
Chapitre | : Généralités sur les colorants

Figure 1.1: Structure du colorant azoique. [15] ....ccceivieiieiiiieie e 8
Figure 1.2: Structure du colorant triphénylméthane. [17] ......ccccoooviviiiiieiiiie e, 9
Figure 1.3 : Structure du colorant anthraquinonique .[19] ..., 9
Figure 1.4: Structure du colorant indigoide. [21] ......ccooveieieiereieiiee e 9
Figure 1.5 : Structure du colorant Xanthenes.[23] .......cccevviieiieiiiie e 10
Figure 1.6: Structure du colorant Phtalocyaning. [25].......cccccvvieieiiiiiie e 10
Figure 1.7 : Structure des colorants nitrés et NItroSEs .[27] .....covvvrereiereieire e 10
Figure 1.8: Structure du colorant acide ou anionique. [30] ......cccceveieieniiininiseeeeeeeeeen 11
Figure 1.9 : Structures des colorants basiques ou cationiques.[32] ........ccccocvviveveeieiiieieernene, 11
Figure 1.10 : Structure des colorants developpés ou azoiques insolubles. [34] ........c.cccocu..... 12
Figure 1.11 : Structure des colorants de CUVE.[35] .....cccooiiiiiiiiiiccee e 12
Figure 1.12 : Structures des colorants réactifS.[37] ......ccccooviereriniiiieisereese e 13
Figure 1.13 : Structures des colorants directs. [39] ......cccooveeiieiieeie e 13
Figure 1.14 : Structure des colorants a mordants. [41]........ccccoveiiieieiiicvi e 13
Figure 1.15 : Structures des colorants diSpersés. [43] ...cccoovrererrireninineseese e 14
Figure 1.16 :Sirop DIoCapYIOl [A7]...cvo i 16
Chapitre Il : Techniques d’élimination des colorants
Figure 11.1: Schéma d’un montage de filtration [5]........ccccvriiriiriiniiieieie e 25
Figure 11.2 : schéma d'une centrifugeuse [6].......cccovrerrrererereise e 27
Figure 11.3 : centrifugation prosses diagramme [13] .......cccooiririiiiieiene e 27
Figure 11.4: NoyauX des datteS [21] ....c.ccvveveiiieieeie et 29
Figure 115 : charbon actif [33].......ccviiiiieieccceee e 31
Figure 11.6: Réactions types rencontrées lors I’activation physique [37] .....cocvvvvririiniininnnnnn 31
Figure 11.7: Type de charbons actifs a poudre CAP [40]........cccoiriiiiiiiinieneceseeee 32
Figure 11.8: Le Charbon Actif EXIrUdé [41].....ccoveiiiieiieiececeece e 32
Figure 11.9 : Type de charbon actif granulaire CAG [40] ......ccoviiiiieiiiececec e, 33
Figure 11.10: Protocole de précipitation [45] .......coovoieiieiiiececce e 33
Figure 11.11 : Essai de coagulation dans une usine de traitement [53] ........ccccoovvvrinininiienn, 35

Chapitre 111 : Partie Expérimentale
Figure 111. 1: Le sirop Biocalyptol PHOLCODINE. .........cccceiiiiiieiiceccc e 49

Figure I11. 2 :Les appareils utilisés dans le 1aboratoire............cccccveveiieevicic i 49



Liste des figures

Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.
Figure I11.

3: LeS NOYAUX 0E ALES. ....eeveeeiiceie et 50
4: Noyaux de dattes SECNES ........ccccvcviieieieiese et 50
5:Noyaux de datteS DIOYEE ........ccciiiriiiceieeese e 50
6: Le charbon actif produit a partir de noyaux de dattes (CAND).........c.cccccevenee. 51
7: La solution mere contenant le sirop Biocalyptol ...........cccccevveveiiciieiicienen, 52
8: Les solutions filleS du SIFOP. ......cveieiiiiieie e, 53
9: Courbe d’¢étalonnage du sirop Biocalyptol PHOLCODINE. .............ccccvviennn. 53
10: Spectre d’absorption UV-Visible du colorant Bleu Patenté V (E131). .......... 54

11 : Effet de la dose de sulfate d’aluminium (coagulant) sur coagulation-floculation

.................................................................................................................................................. 56
Figure I11. 12 :Solutions filles a concentrations 15 mg/L, 20 mg/L et 25mg/L avec 1’adsorbant
.................................................................................................................................................. 57
Figure I11. 13 :Adsorption du bleu patenté V par le charbon actif issu de noyaux des dattes 57
Figure 111. 14: Effet du temps sur 1’adsorption du colorant Bleu Patenté V .............cccceueeee. 58
Figure 111. 15: Evolution du rendement d'élimination du colorant bleu patenté V................. 59
Figure I11. 16: Effet du pH sur I’adsorption du colorant bleu patenté V .............cccceeevvvennnne. 60

Figure I11. 17: Modélisation de la cinétique d’adsorption du colorant bleu patenté V par
CAND — modéle du pseudo-premier-0radre. ..... .o e 61
Figure I11. 18: Modélisation de la cinétique d’adsorption du colorant bleu patenté V par
CAND — modele du pseudo- deUXIEME OFAIE .......ecoveeieiiee e 61

Figure 111. 19 : Modélisation de I’isotherme de Langmuir pour 1’adsorption du colorant bleu

PALENTE V PAr CAND ...ttt bbbttt sttt et ene s 63
Figure I11. 20: Modélisation de 1’isotherme de Freundlich pour 1’adsorption du colorant bleu
PALENTE V PAr CAND ...ttt et et be et e e re et e et e enaenreeneanes 64
Figure I11. 21: Modélisation de I’isotherme de Temkin pour I’adsorption du bleu patenté V par
L0 1L SRS 64
Figure I11. 22 : Les spectres d’absorption obtenus pour les quatre essais de coagulation...... 66

XV



Liste de abréviations

Liste des abréviations

Abs : Absorbance.

n: Coefficient de Freundlich.

R?: Coefficient de correlation.
RL: Le facteur de séparation.

KL : Constante d'affinité

Kr : Capacité d’adsorption

Kt : L’équilibre de I’adsorption
V : Volume de la solution (L).
pH : Potentiel Hydrogene.

Amax : La longueur d’onde.

CAND : Charbon actif a base de noyaux de dattes



Introduction générale




Introduction générale

Introduction générale

La contamination des ressources en eau constitue aujourd’hui 1'un des problémes
environnementaux les plus préoccupants a 1’échelle mondiale. Elle résulte principalement de
’utilisation intensive de nombreux polluants organiques et minéraux issus des activités
agricoles, urbaines et industrielles. Parmi ces polluants figurent les colorants synthétiques,
largement employés dans différents secteurs industriels. Leur présence dans les rejets liquides
représente une source importante de pollution, car ces substances peuvent persister longtemps
dans I’environnement et provoquer des effets néfastes sur les écosystémes aquatiques et la santé
humaine [1] .

Afin de réduire I’impact de ces polluants et d’améliorer la qualité des eaux rejetées dans
I’environnement, différentes méthodes de traitement ont été développées. Les techniques
conventionnelles reposent principalement sur des procédés physico-chimiques tels que
I’adsorption sur des matériaux solides comme le charbon actif ou les argiles, ainsi que sur
I’oxydation chimique utilisant des agents oxydants comme 1’0zone ou le dioxyde de chlore.
Toutefois, ces méthodes présentent certaines limites, notamment en raison de leur efficacité
parfois insuffisante, de leurs coiits d’exploitation élevés ou encore de la formation de sous-
produits secondaires, ce qui nécessite souvent des traitements complémentaires.

Par ailleurs, les colorants synthétiques sont également largement utilisés dans I’industrie
alimentaire et pharmaceutique. Les colorants alimentaires synthétiques sont produits
industriellement et présentent généralement une meilleure stabilité chimique et un codt plus
faible que les colorants naturels, ce qui explique leur utilisation fréquente dans différents
produits de consommation. Cependant, leur présence dans les produits et leur rejet dans
I’environnement suscitent des préoccupations croissantes chez les chercheurs et les
consommateurs [2].

La technique de I’adsorption est la méthode la plus favorable pour I’élimination des colorants
est devenue une méthode analytique de choix, tres efficace et simple dans son utilisation [3].
Le principe du traitement par adsorption est de piéger les colorants par un matériau solide appelé
adsorbant. Il existe, dans la littérature, plusieurs matériaux solides (argiles, zéolites, alumines
activées, boue, biomasses, résidus agricoles, sous-produits industriels et charbon actif...)
pouvant étre utilisés dans des procédés de décoloration des eaux [4].

L’objectif de ce travail est d’étudier 1’élimination du médicament, le sirop Biocalyptol
(PHOLCODINE) par deux procédeés : 1’adsorption sur un charbon actif préparé a partir de
noyaux des dattes et la coagulation-floculation a I’aide du sulfate d’aluminium.

L’étude s’articule autour de trois étapes principales :
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1. Préparation et caractérisation du charbon actif : Cette eétape consiste a valoriser les
noyaux de dattes en les transformant en charbon actif

2. Etude de I’adsorption du Biocalyptol (pholcodine) : Cette phase vise a évaluer
I’efficacité du charbon actif préparé dans I’élimination du médicament a partir d’une
solution aqueuse, en ¢tudiant I’influence de différents parameétres expérimentaux.

3. Etude de la coagulation-floculation : Dans cette derniére étape, le sulfate d’aluminium
est utilis¢é comme coagulant afin d’évaluer son efficacit¢é dans I’élimination du
Biocalyptol et de comparer les résultats obtenus avec ceux de 1’adsorption.

Le manuscrit est divisé en trois parties :
Le premier chapitre comporte :
» Généralités sur les colorants et les colorants pharmaceutiques
» Le médicament utilisés dans cette étude
Dans le deuxieme chapitre :
» Les techniques d’éliminations des colorants
> Généralités sur un déchet agricole étudiés (les noyaux de dattes).
Enfin, dans le troisieme chapitre :
> Les produits, le matériel et les protocoles expérimentaux utilisés sont exposes.
> Les essais de coagulation-floculation par sulfate d’aluminium ainsi que les
expériences d’adsorption sur les noyaux de dattes sont présentés.
> Les résultats expérimentaux obtenus sont ensuite analysés et discutés.
> Les cinétiques et les isothermes d’adsorption du Biocalyptol PHOLCODINE sont
étudiées.
> Les isothermes d’adsorption sont traitées par différents modeéles (Langmuir,
Freundlich et Temkin) afin d’estimer la capacité d’adsorption du médicament et
d’évaluer I’influence des parameétres étudiés sur cette capacité.
A partir des résultats expérimentaux, nous présentons une conclusion générale avec quelques

perspectives a envisager.
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.1 Introduction :

Depuis I’ Antiquité, les colorants sont utilisés dans plusieurs domaines tels que la teinture, la
peinture et le textile. Les premiers colorants étaient principalement d’origine naturelle, extraits
de sources végétales, animales ou minérales [1]. Avec le développement de la chimie organique
au XIXe siecle, les colorants synthétiques ont progressivement remplacé les colorants naturels
grace a leur stabilité et a la diversité des couleurs obtenues. Ces composés, souvent aromatiques
et contenant le groupe azo (-N=N-), découvert par Johann Griess, sont largement utilisés dans
différents secteurs industriels [2].

Actuellement, les colorants trouvent de nombreuses applications dans les industries textile,
alimentaire et pharmaceutique [3]. Dans le domaine pharmaceutique, ils servent principalement
a améliorer I’aspect visuel et I’identification des médicaments. Cependant, certains colorants
synthétiques peuvent présenter des effets nocifs sur la santé et I’environnement, ce qui suscite
un intérét croissant pour leur controle et leur traitement.

1.2 Généralités sur les eaux colorées :

Les eaux usées issues des activités industrielles présentent une composition trés hétérogéne
selon le type d’industrie. Dans la majorité des procédés, des rejets polluants sont générés suite
au contact de 1’eau avec des solides, des liquides ou des gaz. Certaines filieres, comme les
industries alimentaire, chimique ou textile, produisent principalement une pollution dissoute,
souvent biodégradable. Toutefois, certaines eaux de process contiennent également des
substances toxiques susceptibles de masquer 1’évaluation réelle de la charge biodégradable.
C’est notamment le cas de I’industrie textile, ou I'utilisation de colorants synthétiques entraine
une contamination importante des milieux aquatiques par des rejets fortement chargés en
matieres colorantes [4].

La production mondiale de colorants est estimée a environ 700 000 tonnes par an, dont pres de
140 000 tonnes sont rejetées dans les effluents lors des différentes étapes de fabrication et
d’utilisation. Ces rejets contiennent divers polluants tels que des tensioactifs, des biocides, des
matiéres en suspension, des agents de dispersion et de mouillage, ainsi que des colorants et des
traces de métaux. Dans la majorité des cas, ces substances présentent une toxicité pouvant
affecter de nombreux organismes vivants [5].

[.2.1 Définition d’un colorant :

Les colorants sont des substances chimiques, d’origine naturelle ou synthétique, généralement
organiques, qui possedent la capacité de donner une coloration durable au support sur lequel ils
sont appliqués, sous certaines conditions. Ils sont largement utilisés dans divers secteurs tels

que le textile, les encres, les peintures, les vernis ou encore 1’industrie alimentaire. Dans
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le contexte industriel moderne, un colorant est considéré comme une formulation contenant le
composé organique coloré associé a différents additifs et agents de couplage, permettant d’en
faciliter ’application et I’utilisation [6].

Les matiéres colorantes ont la propriété d’absorber certaines radiations du spectre visible (380
a 750 nm), ce qui leur confére leur couleur. Cette transformation de la lumiére blanche en
lumiére colorée, par réflexion, transmission ou diffusion, est due a 1’absorption sélective de
I’énergie par des groupements chimiques appelés chromophores. Le tableau 1.1 présente la
relation entre les longueurs d’onde absorbées et les couleurs observées en transmission des
composeés colorés [7].

Tableau 1.1 : Relation entre la fréquence absorbée et la couleur transmise [7].

A (A) (longueur d’onde absorbée) | Couleur observée (transmise)
4000 Violet

4250 Bleu nuit

4500 Bleu

4900 Bleu-vert

5100 Vert

5300 Jaune-vert

5500 Jaune

5900 Orange

1.2.2 Historique d’un colorant :

C’est en 1876 que Witt a mis en évidence que les substances colorées contiennent des
groupements spécifiques appelés chromophores, et que leur introduction dans un hydrocarbure
incolore engendre 1’apparition d’une coloration, formant ainsi un chromogene. Ces
chromophores, constitués de systémes insaturés a doubles liaisons, sont responsables de la
couleur observée [8]. Lorsqu’un chromogéne comporte en plus des groupements auxochromes,
il devient un colorant ; ces derniers influencent a la fois I’intensité de la couleur et la capacité

de fixation sur le substrat, notamment grace a des fonctions comme NHz, OH,
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COOH ou SOsH pouvant établir des liaisons ou des interactions avec le milieu [8]. Ainsi, les
colorants sont généralement des composés organiques aromatiques insaturés dont la propriété
colorante résulte de la présence de chromophores et de 1’action des auxochromes favorisant leur
adhesion durable aux supports [9]. Le tableau 1.2 regroupe les principaux groupements
chromophores et auxochromes responsables des propriétés colorantes des molécules
organiques.

Tableau 1.2 : Principaux groupes chromophores et auxochromes, classés par intensité

Croissante [10].

Groupements chromophores Groupements auxochromes
Az0 (-N=N-)

Nitroso (-N=0)

Amine primaire (-NH2)

Amine secondaire (-NHR)

Carbonyl (=C=0)

Amine tertiaire (-NR2)

Vinyl (-CH=CH-)

Hydroxyl (-OH)

Nitro (-NO2)

Alkoxyl (-OR)

Sulfure (>C=S)

Donneurs d’électrons (-Cl)

1.2.3 Classification des colorants :

Il existe deux grandes classes de colorants, en I’occurrence les colorants naturels et les colorants

synthétiques.
1.2.3.1

Les colorants naturels désignent des composés colorés obtenus a partir de ressources naturelles,

Les colorants naturels :

notamment les végetaux, les animaux, les minéraux ou encore certains micro-organismes. Leur
capacité a teinter différents supports repose sur 1’absorption sélective de la lumiere dans le
domaine du visible, compris approximativement entre 400 et 700 nm. En raison de leur
caractere biodégradable et de I’intérét croissant des consommateurs pour des produits plus sains
et respectueux de 1I’environnement, ces colorants trouvent de nombreuses applications dans les
secteurs alimentaire, textile et cosmétique [11-12].
e Le bleu est obtenu a partir de I'indigo, qui est une plante légumineuse
e Le rouge est obtenu a partir de la racine de garance.
e Le jaune est obtenu a partir du safran.

1.2.3.2 Les colorants syntheétiques :
Aujourd’hui, les colorants synthétiques occupent une place prédominante sur le marché, en

grande partie grace a la possibilité d’ajuster précisément leurs propriétés selon les besoins
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industriels. lls sont genéralement issus de derives pétrochimiques tels que le benzene et ses
composés associés (toluéne, naphtalene, xylene, anthracene). Leur synthese relativement
simple, leur production a grande échelle et la large palette de couleurs qu’ils offrent,
comparativement aux colorants naturels, expliquent leur utilisation massive dans les domaines
de la teinture et de la coloration industrielle.
Par ailleurs, les fabricants commercialisent ces colorants sous des appellations protégées sans
toujours divulguer leur structure chimique. L’identification repose alors sur la couleur, le nom
commercial et un code spécifique indiquant la teinte (par exemple : R pour rouge, Y pour jaune,
G pour vert, B pour bleu, 2B pour une nuance plus bleutée) ou certaines propriétés particuliéres,
comme la résistance a la lumiere (L) [13].
1.2.3.3 Classification chimique :

Le classement des colorants selon leur structure chimique est basé sur la nature du groupe
chromophore.

» Les colorants azoiques :
Les colorants azoiques, illustrés dans la figure [1.1], se caractérisent par la présence d’une
liaison azoique (-N=N-) qui relie deux noyaux benzéniques au sein de leur structure
moléculaire. De nos jours, cette catégorie constitue la famille de colorants la plus répandue a
I’échelle mondiale, représentant plus de la moitié de la production totale des matiéres colorantes

[14].

@/N\\\N

Figure 1.1: Structure du colorant azoique. [15]
> Les colorants triphénylméthanes :
Les colorants triphénylméthanes illustrés dans la figure [I.2] sont des composés organiques
synthétiques dont la structure repose sur un carbone central lié a trois groupements phényles
(aromatiques). lls se distinguent par leurs couleurs intenses, notamment dans les nuances de
bleu, de vert et de violet. Ces colorants trouvent de nombreuses applications, en particulier dans
I’industrie textile, la fabrication d’encres, certains usages alimentaires, ainsi qu’en tant
qu’indicateurs de pH ou colorants en biologie. Généralement de nature basique (cationique), ils
offrent une forte capacité colorante, bien que leur stabilité vis-a-vis de la lumiere et des agents

chimiques reste limitée [16].
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Figure 1.2: Structure du colorant triphénylméthane. [17].

» Les colorants anthraguinoniques :

Sur le plan industriel, les colorants anthraquinoniques [figure 1.3], occupent la seconde place
apreés les colorants azoiques en termes d’importance. Leur structure générale, issue de
I’anthracéne, est caractérisée par la présence d’un noyau quinonique constituant le
chromophore, auquel peuvent se fixer divers substituants tels que des groupements hydroxyles
ou amines. Ces colorants sont principalement employés pour la teinture des fibres synthétiques,
notamment le polyester, I’acétate et le triacétate de cellulose [18]. Leur structure est illustrée
dans la figure suivante.

O

O

Figure 1.3 : Structure du colorant anthraquinonique [19].
» Les colorants indigoides :
Les colorants indigoides, illustrés dans la figure [1.4], doivent leur appellation a 1’indigo dont
ils dérivent. Les différentes modifications de leur structure, notamment par substitution avec du
sélénium, du soufre ou de I’oxygene, entrainent des effets hypochromes, donnant lieu a une
gamme de teintes allant de 1’orange au turquoise. Ces colorants sont employés dans divers
domaines, en particulier dans I’industrie textile, mais aussi comme additifs dans certains
produits pharmaceutiques, en confiserie et dans des applications de diagnostic médical [10,20].

0

H
(L~
N
0
Figure 1.4: Structure du colorant indigoide [21].
> Les colorants xanthénes :
Les colorants xanthenes [figure 1.5] sont des composés issus de dérivés halogénés de la
fluorescéine, reconnus pour leur forte fluorescence. Cette caractéristique les rend

particulierement utiles comme traceurs, notamment pour reperer les pollutions en milieu marin

ou suivre les écoulements dans les réseaux hydrogéologiques souterrains. En outre, ils sont
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employés dans divers secteurs tels que 1’industrie alimentaire, la cosmétique, le textile et

I’imprimerie [21,22].

(@)
Figure 1-5 : Structure du colorant xanthenes[23].
> Les colorants phtalocyanines :
Les colorants phtalocyanines [figure 1.6] se distinguent par une structure moléculaire complexe
organisée autour d’un atome métallique central, le plus souvent le cuivre. Ils sont généralement
synthétisés par réaction du dicyanobenzene avec un halogénure métallique tel que le cuivre
(Cu), le nickel (Ni), le cobalt (Co) ou le platine (Pt) [24].

Figure 1.6: Structure du colorant Phtalocyanine [25].
» Les colorants nitrés et nitroses :
Les colorants nitrés et nitrosés représentent une famille relativement ancienne et peu étendue.
Leur utilisation persiste néanmoins en raison de leur faible co(t, attribué a la simplicité de leur
structure chimique. Celle-ci se caractérise notamment par la présence d’un groupement nitro (-

NO:) situé en position ortho par rapport a un substituant électro-donneur, tel qu’un groupement

hydroxyle ou amine [26]. La figure [1.7] illustre la structure de ces colorants.

OH

Figure I-7 : Structure des colorants nitrés et nitrosés [27].

1.2.3.4 Classification tinctoriale :

La classification tinctoriale regroupe les colorants en fonction de leurs domaines d’application
plutdt que de leur structure chimique. Cette méthode est particuliérement pertinente pour les
teinturiers, car elle apporte des indications pratiques sur la solubilité du colorant dans le bain
de teinture, son affinité pour les différents types de fibres, ainsi que le mode d’interaction avec
le substrat textile. Ces interactions peuvent étre de nature ionique, hydrogene, de Van der
Waals ou covalente, et jouent un rdle déterminant dans la solidité de la teinture ainsi que dans

la fixation du colorant sur la fibre. Ainsi, plusieurs classes tinctoriales sont définies, également

10
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influencées par la nature des auxochromes associés aux chromophores, lesquels modifient les
propriétés d’application des colorants [28].
» Les colorants acides ou anioniques :

Ces colorants sont solubles dans I’eau grace a la présence de groupes sulfonates ou carboxylates
dans leur structure. Ils doivent leur appellation au fait qu’ils sont capables de teindre les fibres
d’origine animale, telles que la laine et la soie, ainsi que certaines fibres synthétiques modifiées
comme le nylon et le polyamide, généralement en milieu Iégérement acide. Leur fixation sur la
fibre repose principalement sur des interactions de type ionique entre les groupements
sulfonates du colorant et les fonctions amines présentes dans les fibres textiles, comme I’illustre

la figure [1.8], suivante [29].

Figure 1.8: Structure du colorant acide ou anionique [30].
» Les colorants basiques ou cationiques :
Les colorants basiques, également appelés colorants cationiques, sont des sels d’amines
organiques qui leur conférent une bonne solubilit¢ dans I’eau. Leur mécanisme de fixation
repose sur I’interaction entre leurs charges positives et les sites anioniques présents sur les fibres
textiles. Bien qu’ils soient de moins en moins utilisés pour la teinture de la laine et de la soie,
ils ont connu un développement important avec 1’apparition des fibres acryliques, sur lesquelles

ils permettent d’obtenir des couleurs vives et résistantes [31]. Leur structure est illustrée dans

N
N
X
/Q Q\ .
7
(CHs) S N(CH;)z

Figure 1-9 : Structures des colorants basiques ou cationiques [32].

la figure [1.9].

> Les colorants développés ou azoiques insolubles :
Les colorants azoiques insolubles sont formes in situ directement sur la fibre textile par réaction
entre un composé diazoique et un agent de couplage. lls sont principalement utilisés pour la
teinture des fibres cellulosiques, auxquelles ils conférent des teintes vives et intenses. Un

exemple de ce type de colorant est présenté dans [la figure 1.10] [33].

11
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oN
G2t

0N N=N N\
C.H

COCH, CH

oCligCHy

Figure 1-10 : Structure des colorants développés ou azoiques insolubles [34].
> Les colorants de cuve :
Les colorants de cuve illustrés dans la figure [I.11], sont des composés insolubles dans 1’cau,
appliqués sur les fibres aprés transformation par réduction en milieu alcalin en une forme leuco,
soluble. Une fois la teinture effectuée, une étape d’oxydation permet de régénérer la forme
initiale insoluble du colorant fixée dans la fibre. Ces colorants sont particulierement appréciés
pour leur excellente tenue face aux agents de dégradation tels que le lavage et 1’exposition a la
lumiére. lls sont largement utilisés pour la coloration des fibres cellulosiques comme le coton,
le lin et la rayonne, notamment dans la teinture du denim avec 1’indigo. Sur le plan chimique,
ils regroupent différentes familles telles que les anthraquinones, les colorants soufrés, les

phtalocyanines et les indigoides [35].

nnnnn
Girecii e}
£ H
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]
H O

Figure 1-11 : Structure des colorants de cuve [35].

> Les colorants réactifs :
Les colorants réactifs représentent la classe la plus récente de colorants introduite sur le marché.
IIs sont largement utilisés, notamment dans le secteur de 1’habillement, bien que leur résistance
a la lumiére soit souvent jugée suffisante principalement pour des applications en ameublement.
Il s’agit de colorants de synthése constitués d’une partie chromogéne portant le groupe colore,
associee a un ou plusieurs groupements réactifs électrophiles capables de former des liaisons
covalentes stables avec les fibres textiles. Ces liaisons se réalisent principalement avec les
fonctions hydroxyles de la cellulose, les groupements NHz et NH des polyamides, et plus
rarement avec les fonctions amines ou sulfures des protéines de la laine [36]. Les structures

caractéristiques de ces colorants sont présentées dans La [figure 1-12] suivante.
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Cl
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Cl Reactive Red 1
(dichlorotriazine)

Figure 1-12 : Structures des colorants réactifs [37].
» Les colorants directs :
Les colorants directs sont des colorants porteurs de charges électriques, positives ou négatives,
qui leur permettent d’interagir par attraction électrostatique avec les charges présentes a la
surface des fibres. Ils se distinguent par leur forte affinité pour les fibres cellulosiques, qu’ils
peuvent teindre directement, sans recours a des mordants. Cette aptitude est essentiellement liée
a la structure plane de leurs molécules, laquelle favorise une meilleure orientation et une
interaction efficace avec la surface fibreuse [38]. Les structures caractéristiques de ces colorants

sont présentées dans la [figure 1-13] suivante

NaOg S,
: SN =M
Crva
™~

©

SO, MNa

Figure 1-13 : Structures des colorants directs [39].
e Lescolorants a mordants :
Les colorants a mordants sont des composés qui possedent en général un groupement
fonctionnel capable d’interagir fortement avec des sels métalliques tels que ceux de
I’aluminium, du chrome, du cobalt, du cuivre, du nickel ou du fer. Cette interaction conduit a
la formation de complexes colorés stables au sein du textile, améliorant ainsi la fixation du

colorant sur la fibre [40]. Les structures caractéristiques de ces colorants sont présentées dans

NaO, OH CH
R ©)©)
ci

S0,Na
C.I Mordant Blue 9

La [figure 1-14] suivante

Figure 1-14 : Structure des colorants a mordants [41].

e Les colorants dispersés :
Ces colorants présentent une tres faible solubilité dans 1’eau. Leur application ne repose donc

pas sur une dissolution, mais sur leur dispersion sous forme de fines particules dans le bain de
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teinture, ce qui justifie leur appellation. Les colorants dispersés appartiennent généralement a

différentes familles chimiques, notamment les composés azoiques ou nitrosés (aux teintes jaune

a rouge), les dérivés anthraquinoniques (bleu et vert) ainsi que les complexes métalliferes

couvrant une large gamme de couleurs [42]. La structure de ce type de colorant est illustrée

dans [la figure 1-15] suivante.

1.2.4

g
o

Figure 1-15 : Structures des colorants dispersés [43].

Principaux usages des substances colorantes

Les colorants sont utilisés dans de nombreux secteurs industriels et présentent une large

diversité d’applications. Parmi les principaux domaines d’utilisation, on peut citer [44] :

1.2.5

Pigments dans I’industrie des matiéres plastiques.

Encres et papier dans le domaine de 1’imprimerie.

Colorants alimentaires dans I’industrie agroalimentaire.

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

Colorants capillaires dans I’industrie cosmétique.

Colorants et conservateurs dans I’industrie pharmaceutique.

Additifs pour carburants et huiles dans 1’industrie automobile et autres secteurs.
Colorants textiles destinés a des usages vestimentaires, décoratifs, dans le batiment, le
transport ainsi que dans le domaine médical.

Impact des colorants sur ’environnement et la santé :

L’utilisation des colorants peut engendrer des impacts négatifs, aussi bien sur I’environnement

que sur la santé humaine.

1.2.5.1 L’environnement :

» Eutrophisation : Sous I’action des micro-organismes, les colorants peuvent se dégrader

en libérant des ions nitrates et phosphates dans le milieu naturel. Lorsque ces composes
minéraux sont présents en exces, ils deviennent toxiques pour la faune aquatique et
peuvent compromettre la qualité de I’eau potable. Leur assimilation par les végétaux
aquatiques favorise une croissance excessive et désequilibrée, entrainant une diminution
de I’oxygene dissous, notamment en profondeur, en perturbant les processus de

photosynthese dans les cours d’eau et les eaux stagnantes.
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» Couleur, turbidité, odeur : L’accumulation de matiéres organiques dans les cours d’cau
peut entrainer I’apparition de mauvaises odeurs, de gotts désagréables, une prolifération
bactérienne ainsi que des colorations inhabituelles. Selon Willmott et al., une coloration
devient perceptible par I’ceil humain a partir d’une concentration de 5 x 10°° g-L™'. Au-
dela de I’aspect esthétique, les agents colorants peuvent également perturber la
pénétration de la lumiére dans 1’eau, ce qui inhibe la photosynthése des plantes
aquatiques [17].

1.2.5.2 Lasanté:

Les colorants sont dangereux pour la santé humaine, ils peuvent étre :

*Mutagenes.

*Génotoxiques.

.Entrainer des cancers de la thyroide.

*Entrainer des tumeurs des glandes surrénales.

*Contenir des substances cancérigenes.

*Avoir des actions sur le systéme nerveux central.

*Inhibition ou déficit de certaines enzymes.

*Augmentation de la permeéabilité intestinale [45].

1.3 Fondement théorique du médicament :

I.3.1 Choix du médicament utilisé dans notre étude :

Dans le cadre de cette étude, nous nous sommes intéressés au médicament Biocalyptol®, un
sirop indiqué pour le traitement des toux séches et d’irritation, choisi comme source de polluant
modele. Il contient de la pholcodine, qui constitue le principe actif du médicament, et non un
simple additif. Ce médicament renferme également des excipients, notamment un mélange de
colorants (« colorant vert menthe ») composé du bleu patenté V (E131), du jaune orangé S
(E110) et du jaune de quinoléine (E104), responsables de sa coloration. Parmi ces colorants, le
bleu patenté V (E131) est un colorant synthétique connu pour pouvoir provoquer une pollution
visuelle, ce qui justifie un intérét particulier dans les études environnementales [46].Ces
composés seront utilisés comme molécules cibles afin d’évaluer 1’efficacité des procédés de
traitement appliqués a des substances pharmaceutiques actives, en particulier celles présentant

un caractére coloré. La figure ci-dessous représente la boite de ce médicament.
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i e T R
= ﬂs giocalyptol  Biocalyptol*
e e i

Figure 1.16 : Sirop Biocalyptol [47].

Le Biocalyptol® est composé d'un principe actif et de plusieurs excipients, incluant I'eau

purifiée, présentés dans le tableau suivant.

Tableau I .3 : Composition qualitative de la spécialité [48].

Composant

Forme (description)

Réle principal

Pholcodine

Liquide (solution)

Principe actif antitussif

(calme la toux séche).

Ethanol 96% (alcool)

Liquide

Solvant / co-solvant,

excipient a effet notoire.

Eau purifiée

Liquide

Solvant principal du sirop.

Saccharose (ou solution

de saccharose)

Poudre blanche dissoute /

solution

Agent édulcorant et liant.

Cinéole

Liquide (essence)

Excipient aromatique et

fluidifiant des sécrétions.

Bleu patenté V (E131)

Poudre colorée (dissoute)

Colorant (bleu).

Jaune orangé S (E110)

Poudre colorée (dissoute)

Colorant (jaune), excipient

a effet notoire.

Jaune de quinoléine
(E104)

Poudre colorée (dissoute)

Colorant (jaune).

Chlorure de sodium

(sodium)

Poudre cristalline (NaCl)

Stabilisant / ajustement de
I’osmolarité / partie du
systeme colorant vert

menthe.
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1.3.2 Lescolorants:

1.3.2.1 Bleu patenté V (E131) :

Le bleu patenté V est un colorant alimentaire synthétique de teinte bleu foncé a bleu violace,
utilisable dans les produits halal, casher et vegétariens. Il peut se présenter sous différentes
formes, notamment sous forme de poudre, de granulés bleu foncé ou encore de solution aqueuse
bleue. Ce colorant est également connu sous plusieurs appellations telles que CI Blue n°5, Acid
Blue 3, L-Blau 3, C-Blau 20, Patent Blue V ou Sky Blue. Il possede une forte solubilité dans
I’eau et peut parfois contenir de I’aluminium sous forme de laque aluminique, métal suspecté
d’étre impliqué dans certaines maladies neurodégénératives comme les maladies d’Alzheimer
et de Parkinson. A 1’état pur, cette substance peut présenter un danger en cas d’ingestion,
d’inhalation ou de contact direct avec la peau [49]. Le tableau suivant représente certaines des
propriétés de ce colorant bleu patenté V (131).

Tableau 1.4: Identification de colorant Bleu patenté V (131) [50].

Formule moléculaire brute Sel de sodium : C27H31N2NaO7S>
Sel de calcium : (C27H31N207S>).Ca
Nom IUPAC Sel de calcium ou de sodium de I'nydroxyde

de[4-[4-diéthylamino-2',4"-disulfo-
benzhydrylidéne]cyclohexa-2,5-dién-1-
ylidene]diéthylammonium (sel interne).

. Type de molécule Triarylméthane synthétique

Structure chimique HsC— =R ~~CH

Masse molaire : 582,67 g/mol

1.3.2.2 Jaune orangé S (E110) :

Le E110, appelé Sunset Yellow FCF (CI 15985), est un colorant azoique synthétique de couleur
jaune a orangée, utilisé pour intensifier ou rétablir I’aspect visuel des produits industriels [51].
Il se présente sous forme d’une poudre soluble dans 1’eau et posséde une structure chimique
caractériseée par un groupement azo (-N=N-) lié a des noyaux aromatiques, typique de cette
classe de colorants [52]. Synthétisé a partir d’amines aromatiques, il est largement employé

dans les secteurs alimentaire, pharmaceutique et cosmétique. Néanmoins, une consommation
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excessive peut engendrer des effets nefastes sur la santé [53]. Le tableau suivant représente
certaines des propriétés de ce colorant jaune orangé S (E110).
Tableau 1.5: Identification de colorant Jaune orangé S (E110) [54].

Formule moléculaire brute C16H10N2Na207S;
Nom IUPAC Disodium6-hydroxy-5-[(4-sulfophenyl)azo]-

2-naphthalenesulfonate
. Type de molécule Colorant Azoique synthétique
.Structure chimique HO

»e
JORRE
NaSO; SO,Na

Masse molaire : 452,37 g/mol

1.3.2.3 Jaune de quinoléine (E104) :

Le jaune de quinoléine (E104) est un colorant alimentaire synthétique de couleur jaune intense,
utilisé pour améliorer I’aspect visuel des produits industriels. Il s’agit d’un composé chimique
obtenu par synthése, appartenant a une famille de colorants organiques et constitué d’un
mélange d’isoméres [55]. Découvert en 1882, il est largement employé dans les boissons, les
confiseries et certains médicaments. Toutefois, son utilisation est réglementée dans plusieurs
pays en raison des risques potentiels pour la santé, notamment des réactions allergiques et des
phénomeénes d’hypersensibilité [56]. Le tableau suivant représente certaines des propriétés de
ce colorant jaune de quinoléine (E104).

Tableau 1.6: Identification de colorant Jaune de quinoléine (E104) [57].

Formule moléculaire brute C18HoNNa20sS>
Nom IUPAC 2-(1,3-dioxoindan-2-yl)quinoléine-6,8-
disulfonate de sodium
. Type de molécule Colorant Quinoléine synthétique
Structure chimique _, SO:Na
;;'0 7 (SO4Na)s
@ N\
\O H -
Masse molaire : 477,38 g/mol
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Introduction :
De nos jours, les colorants synthétiques sont largement utilisés dans plusieurs secteurs
industriels, notamment dans I’industrie textile, ce qui engendre la production d’importantes
quantités d’effluents contaminés. Une fraction significative de ces colorants est rejetée dans les
eaux usées au cours des différentes étapes de fabrication et de teinture [1,2]. Contribuant ainsi
a une pollution environnementale préoccupante. Ces composés se caractérisent par leur forte
stabilité chimique, leur toxicité potentielle et leur résistance a la dégradation naturelle, ce qui
les rend persistants dans les milieux aquatiques [3].
Les effluents issus de I’industrie textile présentent une composition complexe et variable,
contenant des matieres en suspension ainsi que des charges organiques élevées, généralement
évaluées par la demande chimique en oxygene (DCO) et la demande biologique en oxygeéne sur
cing jours (DBO5). Cette complexité rend leur traitement particulierement difficile et nécessite
la mise en ceuvre de procédés appropriés. Par ailleurs, le renforcement des réglementations
environnementales impose aux industries de traiter efficacement leurs rejets avant leur
déversement dans le milieu naturel.
Face a ces contraintes, il devient indispensable de recourir a différentes techniques de
traitement. Aucune méthode unique ne permet d’éliminer complétement les colorants, ce qui
justifie I’intérét de combiner plusieurs approches complémentaires. Ainsi, les techniques
d’élimination des colorants regroupent des méthodes physiques, chimiques, physico-chimiques
ainsi que des procédés avancés, visant a améliorer la qualité des effluents et a réduire leur
impact sur I’environnement.
Dans ce contexte, ce chapitre présente les principales méthodes utilisées pour 1’€limination des
colorants, en mettant 1’accent sur leurs principes de fonctionnement, ainsi que leur efficacité
dans le traitement des effluents industriels.
1.1 Meéthodes Physiques :
Les méthodes de traitement physiques regroupent des procédés de séparation visant a éliminer
les maticres en suspension et certaines impuretés de 1’eau, en reposant uniquement sur des

mécanismes physiques, sans altérer la nature chimique des polluants [4].
II.1.1 Filtration :

11.1.1.1 Définition :
La filtration est un procédé de séparation physique qui permet de separer un fluide (liquide ou

gaz) des particules en suspension en le faisant circuler a travers un matériau poreux appelé
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le fluide passe au travers et constitue le filtrat (ou perméat) [6]. Les substances retenues
forment le résidu, aussi désigné sous le terme de retentat ou gateau de filtration [7]. Cette
méthode est couramment utilisée pour la clarification des liquides ou la récupération des solides

dans divers domaines, notamment 1’agroalimentaire, la pharmacie et les procédés industriels

[8].

Le mélange hétérogene

Le filtre

Le porte - filtre
(ou entonnolr)

Un bécher

Le filtrat

Figure 11-1: Schéma d’un montage de filtration [5]
I1.1.1.2 Principe :
La filtration est un procédé de séparation qui élimine les particules solides d’un liquide grace a
un milieu filtrant poreux. Sous I’effet d’une différence de pression, le liquide traverse le filtre
tandis que les particules sont retenues. Au cours du fonctionnement, le colmatage du filtre
entraine une augmentation des pertes de charge, nécessitant un rétro lavage. La filtration permet
¢galement d’améliorer la qualité de I’eau en réduisant la turbidité, la couleur, les odeurs, les
bactéries et certains composés tels que ’ammonium [9].
I1.1.1.3 Types de la filtration :
o La filtration gravitaire (ou gravimétrigue),
« Lafiltration sous vide,
« Lafiltration sous pression.
Ce tableau présente les principaux types de filtration, en mettant en évidence leurs principes
ainsi que leurs avantages et inconvenients.
Tableau 11-1 : Types de filtrations [10].
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Types de filtration : Principe : Avantages : Inconvénients :

e Filtration Passage naturel du |- Méthode simple | - Procédé lent
gravitaire liquide a travers un | etfacileamettreen | - Faible efficacité
(gravimétrique) | milieu filtrant sous | ceuvre pour les particules

I’effet de la gravité. | -  Faible  co(t | fines

Les solides sont |- Ne nécessite pas | - Débit faible
retenus (résidu) et le | d’équipement
liquide récupéré | complexe

constitue le filtrat

e Filtration sous | Utilisation d’une | - Procédé rapide | - Nécessite un
vide dépression pour | - Bonne efficacité | matériel
accélérer la filtration et | de séparation | spécifique

améliorer la| - Adaptée aux |- Codt plus élevé

séparation. particules fines | -  Risque de

- Meilleur | colmatage du filtre

rendement
e Filtration sous | Le liquide est forcé a |-  Tres rapide | -Installation
pression travers le filtre sous | - Haute efficacité | complexe
pression élevée dans | - Fonctionnement | -Codt élevé
un systeme ferme. continu  possible | - Maintenance

- Distribution | difficile
directe sous | - Contréle
pression rigoureux

nécessaire

I1.1.2 Centrifugation :

11.1.2.1 Définition :
La centrifugation est une technique de separation physique qui consiste a soumettre un mélange
a une rotation a grande vitesse afin de générer une force centrifuge. Cette force provoque la
séparation des constituants selon leur densité, en entrainant les éléments les plus denses vers
I’extérieur du récipient, tandis que les plus légers restent au centre ou en surface. Elle permet
ainsi de traiter différents types de melanges, notamment liquide-liquide ou solide-liquide, de

maniere rapide et efficace.
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Figure 11-2 : schéma d'une centrifugeuse [6].

11.1.2.2 Principe :
Les particules en suspension dans un liquide subissent plusieurs forces : la gravité descendante,
la poussée d'Archimede ascendante, la friction et surtout la force centrifuge Fc=m-r-w2, Cette
force, beaucoup plus intense que la gravité (jusqu'a 10 000 g), fait sédimenter les particules les
plus denses vers I'extérieur, selon la loi de Stokes qui relie vitesse de sédimentation, densité,
taille et viscosité du milieu. L'appareil utilisé est une centrifugeuse tournante a haute vitesse (2

000 & 10 000 tr/min) [11,12].

centrifugation

Figure 11-3 : centrifugation prosses diagramme [13]
11.1.2.3 Types de la centrifugation :
Les différents types de centrifugation sont utilisés selon le principe de séparation et I’objectif
recherché. Le tableau suivant présente les principales méthodes ainsi que leurs caractéristiques.

Tableau I11-2 : Les types de centrifugation et leurs caractéristiques [14].

Type de centrifugation Principe de séparation Caractéristiques
principales
Centrifugation Séparation par cycles Les grosses particules
différentielle successifs a vitesse sédimentent en premier
croissante (faible vitesse), les petites a

haute vitesse

Centrifugation en gradient | Séparation selon la densité Les particules migrent
de densité dans un gradient (ex : jusqu’a atteindre une densité

saccharose) égale (isopycnie)
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Centrifugation analytique | Analyse des propriétés des Permet de mesurer la
particules sédimentation et la masse
moléculaire sans

récupération des fractions

I1.1.3 Adsorption (charbon actif) :
I1.1.3.1 Définition de I’adsorption :

L’adsorption est un phénomene interfacial au cours duquel des molécules issues d’un gaz ou
d’un liquide, appelées adsorbats (ou solutés), se fixent a la surface d’un solide appelé adsorbant.
Ce mécanisme, spontané et exothermique, est lié aux interactions entre les molécules a
I’interface solide-fluide.

Elle est couramment exploitée dans le traitement de ’eau et de 1’air pour éliminer diverses
substances indésirables, en particulier des composés organiques peu biodégradables, et

constitue généralement une étape de purification ou de finition [15].

I1.1.3.2 Les adsorbants :

Les adsorbants naturels sont des matériaux issus principalement de ressources végétales. Ils
présentent plusieurs avantages, notamment leur abondance, leur codt réduit et leur caractere
biodégradable. Leur efficacité repose en grande partie sur leur composition chimique, riche en
constituants tels que la cellulose, I’hémicellulose et la lignine, ainsi que sur la présence de
groupes fonctionnels (hydroxyles, carboxyles, phénoliques). Ces éléments favorisent les
interactions avec différents types de contaminants, ce qui explique leur potentiel en adsorption
[16].

Parmi ces matériaux, Les noyaux du palmier dattier sont des déchets de beaucoup d’industries
de transformation des dattes, ils constituent un sous-produit trés intéressant [17]. Ces derniers
sont entourés d'un endocarpe parcheminé ; de forme allongée, plus ou moins volumineux, lisses
ou pourvus de protubérances latérales en arétes ou ailettes, avec un sillon ventral Figure 11-4
[18], ayant une consistance dure, les dimensions de noyau de la datte sont trés variables, de 0.5
a 3cm de longueur et d’un poids de 0.4 & 2 grammes, ils représentent une proportion de 6 a 15
% du poids total de la datte selon la variété et la qualité des dattes [19].

Leur couleur va du blanc jaunatre au noir passant par les couleurs ambre, rouges, brunes plus
en moins foncées [17]. lls sont composés d'un albumen blanc, dur et corné protégé par une

enveloppe cellulosique dont I'embryon est dorsal [20].
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Figure 11-4: Noyaux des dattes [21]
11.1.3.2.1 Composition chimique du noyau des dattes :
La composition chimique des noyaux de dattes varie selon les variétés, le tableau 11.3 représente
les différents composants chimiques et leurs teneurs dans un noyau de datte de la variété deglet
nour [22,23].
Tableau I1-3 : Composition chimique des noyaux des dattes de la variété deglet nour [22,23].

Composants chimique Teneur
Protéine (%) 4.35
Eau (%) 10.21
MG (%) 8.74
Fibre (%) 71-94
Cendre (%) 1.24
Sucre (%) 5.65
Carbohydrates (%0) 75.48

Minéraux (mg/100g)

K 280.55
Ca 12.34
Mg 44.52
Na 10.17
Fe 0.51
Mn 0.35

Polyphénols totaux (mg/100g) 2983
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11.1.3.2.2 Valorisation des noyaux des dattes :
Les noyaux de dattes présentent des propriétes variées qui permettent leur valorisation dans
plusieurs domaines. IlIs suscitent un intérét croissant dans des secteurs tels que
I’agroalimentaire, la cosmétique et la pharmaceutique. En effet, ils contiennent des composés
extractibles a forte valeur ajoutée et peuvent étre exploités pour enrichir la qualité nutritionnelle
de certains produits [24].
De nombreuses études se sont intéressées a la valorisation des noyaux de dattes, notamment par
leur transformation en produits tels que 1’acide acétique et le charbon actif [25], une créme
cosmétique peut étre formulée a partir de 1’huile extraite des noyaux de dattes, reconnue pour
ses propriétés nourrissantes et adoucissantes pour la peau [26].
Les noyaux de dattes peuvent également étre valorisés en alimentation animale, ou ils sont
utilisés comme provende. Leur valeur nutritive est comparable a celle d’un kilogramme d’orge
[27].
L’absence de gluten dans la farine issue des noyaux de dattes constitue un atout pour I’industrie
agroalimentaire. Ces sous-produits représentent en effet une source économique de fibres et de
sucres fermentescibles, des éléments recherchés dans certaines applications, notamment en
panification [24] .
Les noyaux de dattes sont également valorisés pour la production d’une huile riche en composés
antioxydants. IIs peuvent servir a ’obtention d’extraits utilisés en cosmétique, notamment pour
leurs effets anti-age, et étre exploités comme source d’énergie renouvelable, par exemple
comme combustible dans le fonctionnement des fours [28].

11.1.3.3 Charbon actif :
11.1.3.3.1 Définition de charbon actif :
Le charbon actif est un matériau adsorbant tres poreux, principalement constitué de carbone,
reconnu pour sa grande surface spécifique et sa forte capacité a retenir diverses substances a sa
surface [29]. 1l est obtenu a partir de matiéres riches en carbone, d’origine végétale, minérale
ou synthétique [30]. Soumises a des traitements thermiques de carbonisation suivis d’une
activation physique ou chimique, permettant de développer un réseau étendu de micropores.
Gréce a sa structure et a sa surface généralement peu polaire, il est particulierement efficace
pour I’élimination des composés organiques, des polluants et des substances responsables de la
coloration ou des odeurs, aussi bien en phase liquide que gazeuse [31]. Utilisé depuis

I’ Antiquité et largement exploité a I’échelle industrielle, le charbon actif se distingue par sa
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Polyvalence, bien qu’il présente une sélectivité relativement limitée en raison de la diversité

de ses pores [32].

Figure 11-5 : charbon actif [33]
11.1.3.3.2 Procédeés de fabrication du charbon actif :
La production industrielle du charbon actif repose généralement sur deux étapes principales :
la carbonisation et 1’activation.
e Phase de carbonisation :
La carbonisation est un procédé thermique qui consiste a chauffer des matieres riches en
carbone a des températures élevées (généralement entre 500 et 800 °C), en absence d’oxygéne
et sous atmosphere inerte. Cette étape permet d’éliminer les composés volatils et de concentrer
le carbone, tout en formant une premiere structure poreuse. Cependant, cette porosité reste
limitée et nécessite une étape d’activation ultérieure pour améliorer les propriétés adsorbants
du matériau [34].
e Phase d’activation :
L’activation consiste a améliorer la structure poreuse du matériau en éliminant les goudrons
qui bloguent les pores, tout en formant des groupes fonctionnels de surface, généralement
oxydés, responsables des interactions avec les especes adsorbées. Elle peut étre effectuée
par voie physigue ou chimique [35,36]
» Une activation physique :
Elle permet d’accroitre une surface spécifique initialement faible (environ 5 a 6 m?/g)
jusqu’a des valeurs élevées comprises entre 600 et 2000 m#/g. Ce procédé correspond a
une oxydation effectuée a haute température (800 a 1000 °C), pendant 24 a 72 heures,
en présence de vapeur d’eau, de CO2 ou d’oxygeéne. Au cours de cette étape, les matiéres

carbonées désorganisées obstruant les pores sont éliminées selon la réaction suivante.

C+H20 —CO +H2
200 +02 —— 2C2

2H1 + 02 —— 2H20
Figure 11-6: Réactions types rencontrées lors 1’activation physique [37]
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» Une activation chimique :
Elle consiste a imprégner le précurseur carboné avec un agent chimique (tel que l'acide
phosphorique H3zPO4 ou I'nydroxyde de potassium KOH), suivi d'un traitement thermique a des
températures moderées (de 400 a 700 °C). Ce procedé permet de développer une porosité élevée
en une seule étape de pyrolyse [38].
11.1.3.3.3 Les différentes formes du charbon actif :
La qualité des charbons actifs dépend de leur capacité d’adsorption, et ils sont généralement
classés selon la taille de leurs particules (poudre, granulés, extrudés).
e Charbon actif en poudre (CAP) :
Le charbon actif en poudre (CAP) se caractérise par une granulométrie trés fine,
généralement inférieure a 100 pm, avec un diametre moyen compris entre 15 et 25 um. Il
présente une surface spécifique élevée, ce qui lui confere une cinétique d’adsorption tres
rapide. Ce type de charbon actif est particulierement approprié pour les applications en

phase liquide [39].

Figure 11-7: Type de charbons actifs a poudre CAP [40]

e Charbon actif extrude (CAE):
Le charbon actif extrudé se présente sous forme cylindrique, avec des diametres variant de 0,8
a 5 mm. Il est principalement utilisé pour des applications en phase gazeuse en raison de sa

faible perte de charge, de sa grande résistance mécanique et de sa faible teneur en poussiéres.

Figure 11-8: Le Charbon Actif Extrude [41]
e Charbon actif en grain (CAG) :
Les charbons actifs granulaires (CAG) se caractérisent par des particules de taille comprise
entre 0,3 et 0,5 mm et une surface spécifique d’environ 550 m?%/g. Ils sont largement employ¢s,
notamment en phase gazeuse, pour des applications telles que la désodorisation, la récupération

de solvants et le traitement des polluants [42].
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Figure 11-9 : Type de charbon actif granulaire CAG [40]

11.2 Méthodes Chimiques :
La méthode chimique d’élimination des colorants consiste a utiliser des réactifs pour dégrader
ou transformer les molécules colorées en composés plus simples et moins visibles, en détruisant
leurs groupements responsables de la couleur.
I1.2.1 Précipitation :

I1.2.1.1 Définition :
La précipitation est un procédé chimique qui consiste a générer un solide insoluble au sein
d’une solution liquide, suite a une réaction entre des ions dissous. Cette technique est
couramment employée en analyse chimique, dans le traitement des eaux ainsi que dans la
fabrication de matériaux [43,44].

11.2.1.2 Principe :
La précipitation est un phénomene qui correspond a la formation d’une phase solide au sein
d’un milieu liquide, créant ainsi un systeme hétérogene. Lorsqu’on souhaite vérifier la présence
de certains ions en solution, on peut introduire un réactif approprié capable de réagir avec eux
pour former un composé insoluble. Si ces ions sont présents, un solide apparait, lequel peut
ensuite étre séparé par filtration et récupéré. Ainsi, la précipitation constitue une technique

efficace de séparation des constituants d’un mélange [45].

Solution

- 6
Solutionde ~ Complexe Précipité .
protéine insoluble w

Protéine

Ajout d'ion

Figure 11-10: Protocole de précipitation [45]

11.2.1.3 Types de la précipitation :
La précipitation est une technique couramment utilisée en chimie pour séparer des especes
dissoutes. Elle peut se faire selon plusieurs mécanismes, comme illustré ci-dessous.
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Tableau 11-4 : Principaux procédés de précipitation [46]

Procédé

Description

Particularité

Double échange

Réaction entre deux
solutions formant un solide

insoluble

Formation rapide d’un
précipité apres échange

d’ions

Relargage

Ajout d’un agent modifiant

Provoque la déstabilisation

le milieu (pH, solvant...) de la solution

Précipitation sélective Permet de separer les

Formation contrdlée de

orécipités selon leur espéces progressivement

solubilité

11.2.2 Coagulation-floculation :

La coagulation—floculation est une méthode chimique de traitement de I’cau visant a éliminer
les particules colloidales responsables de la turbidité [47]. Elle repose sur I’ajout d’un coagulant
qui neutralise les charges électrostatiques des particules, suivi éventuellement d’un floculant

favorisant leur agglomération en flocs volumineux et décantables [48,49].

11.2.2.1 Définition de la coagulation :
La coagulation correspond a I’introduction d’un coagulant visant a supprimer les forces de
répulsion entre les particules colloidales par neutralisation de leurs charges électriques [50].
Effectuée sous agitation intense, cette étape perturbe la stabilité des particules en suspension et
initie leur déstabilisation [51,52].

11.2.2.2 Types de coagulation :

e La coagulation chimique :

La coagulation est une méthode chimique qui consiste a introduire dans I’eau des coagulants,
généralement des sels de fer ou d’aluminium [53]. Ces composés, chargés positivement,
neutralisent les charges négatives des particules en suspension, ce qui favorise leur
regroupement en flocs.
Une fois formes, ces flocs deviennent plus lourds et se déposent au fond par sédimentation,

permettant ainsi leur élimination.
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Figure 11-11 : Essai de coagulation dans une usine de traitement [53]

e L’¢lectrocoagulation :
L’¢lectrocoagulation est une méthode chimique de traitement de 1’eau basée sur la production
in situ de coagulants par dissolution d’une anode sous courant électrique [54]. Les ions formés
neutralisent les particules colloidales et favorisent leur agglomération en flocs, sans nécessiter
d’agitation mécanique [55,56].

e La bio-coagulation :
La bio-coagulation est une technique récente permettant d’agglomérer des particules solides
trés fines, contrairement a d’autres procédés biologiques ou les substances sont d’abord

dissoutes puis adsorbées ou accumulées.

11.2.2.3 Types de coagulant :
Les coagulants métalliques sont largement utilisés dans le traitement des eaux pour éliminer les
particules en suspension [57]. Le tableau suivant présente les principaux coagulants, leurs
caractéristiques ainsi que leurs réactions chimiques.

Tableau I1-5 : Principaux coagulants métalliques et leurs réactions [58]

Coagulant Description Equation chimique
Sels de fer Coagulants formant des flocs denses Formation générale de Fe(OH)s
(précipite)
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Sulfate ferrique | Réagit avec les bicarbonates Fe2(SO4)s + 3Ca(HCOs): —
2Fe(OH)s + 3CaS0a4 + 6CO:
Chlorure Produit des hydroxydes de fer 2FeCls + 3Ca(HCOs): —
ferrique insolubles 2Fe(OH)s + 3CaClz + 6CO-
Sulfate Neutralise les charges des particules AlL(SO4)s + 3Ca(HCOs)2 —
d’aluminium 2A1(OH); + 3CaS0a4 + 6CO-

I1.2.3 Définition de la floculation :

La floculation désigne le processus durant lequel les particules en suspension se regroupent en
flocs plus gros et plus compacts. Cette transformation augmente leur cohésion, leur densité ainsi
que leur aptitude a se déposer plus rapidement. Elle est assurée par 1’ajout d’un floculant, qui

agit en créant des liaisons entre les particules [50,59].

11.2.3.1 Types de floculation :
Des adjuvants peuvent étre utilisés pour renforcer la coagulation-floculation en favorisant les
interactions entre particules, tels que la silice activée, les polyélectrolytes, le charbon actif et la
bentonite.

e LaBentonite:
L’argile est un adsorbant naturel performant, constitué principalement de silicates d’aluminium,
capable de retenir différentes substances grace a sa surface active. La bentonite, en particulier,
est largement utilisée pour la clarification des liquides et comme adjuvant de floculation dans
le traitement de 1’eau afin d’améliorer la décantation.
Les suspensions argileuses sont également utilisées comme modéles pour étudier les
mécanismes de coagulation. En Algérie, des gisements importants se trouvent dans 1’ouest du
pays. Grace a sa capacité d’échange ionique et a son affinité pour divers polluants, la bentonite
représente une solution prometteuse pour I’amélioration de la qualité des eaux [60].

e Lecharbon actif :
Le charbon actif, obtenu a partir de matiéres carbonées, est un adsorbant tres poreux, efficace
pour éliminer les substances organiques et améliorer les qualités organoleptiques de 1’eau. Sous
forme pulveérulente, il est utilisé pendant la floculation sans nécessiter de modifications des
installations, tandis qu’en granulés, il intervient en filtration tertiaire. Associ¢ a 1’ozone, il
permet un traitement plus poussé. Le mélange des réactifs est assuré par des dispositifs de

mélange rapides ou statiques garantissant une bonne homogénéisation [61].

36



Chapitre 2 : Techniques d’élimination des colorants

1.3 Méthodes physico-chimiques :
C’est une méthode qui associe des phénomenes physiques de séparation (filtration, rétention)
et des réactions chimiques (ajout de réactifs favorisant la coagulation) afin d’¢liminer les
colorants présents dans les eaux. A titre d’exemple, on peut citer 1’ultrafiltration, basée sur
I’utilisation d’une membrane, ou la dialyse, qui permet le passage sélectif des petites molécules.
Ce procédé est généralement simple et efficace, mais il génere des résidus solides.
I1.3.1 Ultrafiltration :

I1.3.1.1 Définition :
L’ultrafiltration est un procédé de séparation basé sur I’utilisation de membranes microporeuses
(0,520,002 um) opérant sous une pression modérée. Elle assure I’¢limination des particules en
suspension, des colloides, des macromolécules (comme les protéines et les polymeres) ainsi
que des micro-organismes, y compris les virus. En revanche, les micropolluants organiques ne
sont pas retenus sans 1’ajout de charbon actif en poudre. Les membranes, généralement en
polysulfone, exigent un entretien régulier afin de prévenir le colmatage. Cette technique est
largement employée pour le traitement des eaux et la concentration de solutions riches en
macromolécules [62].

I1.3.1.2 Principe :
L’ultrafiltration est un procédé de séparation membranaire fonctionnant en écoulement
tangentiel, limitant le colmatage et améliorant la qualité du filtrat. Elle repose sur une membrane
caractérisée par sa perméabilité et son seuil de coupure, permettant de retenir les molécules de
grande taille. Ce procédé est largement utilisé pour la purification et la récupération de
différentes substances (huiles, particules, colorants) dans les eaux et les liquides industriels
[63].

I1.3.1.3 Types d’ultrafiltration :

e Selon le mode d’écoulement :

Deux modes de fonctionnement peuvent étre distingués. Le premier est la filtration frontale,
dans laquelle le fluide traverse directement la membrane, ce qui peut entrainer une
accumulation rapide des particules a sa surface. Le second est la filtration tangentielle, ou le
fluide s’écoule paralléelement a la membrane, limitant ainsi le colmatage et améliorant la
stabilité du procéde [64].

e Selon la nature des membranes :
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Les membranes utilisées en ultrafiltration sont le plus souvent d’origine polymérique, comme
le polysulfone ou le polyéthersulfone, en raison de leur bonne permeabilité et de leur résistance
chimique [65]. Des matériaux plus récents, tels que les membranes
nanocomposites, ont été développés afin d’augmenter les performances et d’améliorer
I’élimination des colorants [66].

e Techniques associées :
Parmi les techniques dérivées, I’ultrafiltration assistée par polymeéres (PEUF) consiste a ajouter
des polymeres capables de se lier aux colorants, formant ainsi des complexes de grande taille
facilement retenus par la membrane [67].
I1.3.2 Dialyse:

11.3.2.1 Définition :

La dialyse constitue un procédé physico-chimique de séparation par membrane, permettant de
discriminer les espéces dissoutes en fonction de leurs caractéristiques. A I’instar de 1’osmose
inverse et de I’¢lectrodialyse, elle met en jeu une membrane semi-perméable separant deux
phases liquides. Néanmoins, ces techniques différent essentiellement par la nature de la force
motrice responsable du transport des solutés a travers cette barriére [68].

11.3.2.2 Principe :
La dialyse est un procédé de séparation membranaire basé sur le phénoméne de diffusion. Elle
consiste en le passage des petites molécules a travers une membrane semi-permeéable, sous
I’effet d’une différence de concentration entre deux milieux [69]. Contrairement aux procédés
sous pression comme [ultrafiltration, la dialyse ne nécessite pas d’apport énergétique
important, car le transfert des solutés se fait naturellement du milieu le plus concentré vers le
moins concentré [70] . Les petites molécules (ions, sels) diffusent a travers la membrane, tandis
que les grosses sont retenues ; le procédé reste lent et donc limité industriellement [71] .
11.3.2.3 Types de ladialyse :
e Selon le mode de fonctionnement :
La dialyse peut étre réalisée de maniere statique, sans renouvellement du milieu extérieur, ce
qui conduit a une diffusion progressive jusqu’a 1’équilibre [69]. Elle peut également étre
effectuée en mode dynamique, avec un renouvellement continu du solvant, permettant ainsi
d’améliorer le transfert de matiére [70].
e Selon les domaines d’application :
En laboratoire, la dialyse est couramment utilisee pour purifier des solutions contenant des

macromolécules en éliminant les petites impuretés [71]. Dans le domaine medical, elle est
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employée sous forme d’hémodialyse pour remplacer la fonction rénale chez certains patients
[72]. Par ailleurs, 1’¢lectrodialyse constitue une variante dans laquelle un champ électrique est

applique afin de favoriser le déplacement des ions a travers des membranes spécifiques [73].

1.4 Methodes avanceées :
Ce sont des procédes récents et efficaces utilisés pour éliminer les colorants résistants. Ils
comprennent notamment les techniques membranaires ainsi que les procédés d’oxydation
avancée (POA) utilisant des agents comme 1’UV, 1’0zone ou le peroxyde d’hydrogéne pour
générer des radicaux hydroxyles (*OH). Ces techniques permettent une dégradation compléte
des polluants sans résidus significatifs.
I1.4.1 Techniques membranaires :

I1.4.1.1 Définition :
Les techniques membranaires constituent des procédés de séparation performants largement
utilisés dans le traitement des eaux usees contenant des colorants. Elles reposent sur I'utilisation
de membranes semi-perméables permettant de séparer sélectivement les molécules en fonction
de leur taille, de leur charge et de leurs propriétés physicochimiques, sous l'action d'une
différence de pression. Ces procédés offrent une efficacité élevée pour I'élimination des
colorants et autres polluants organiques présents dans les effluents industriels. Les principales
techniques membranaires utilisées sont la microfiltration, l'ultrafiltration, la nanofiltration et
I'osmose inverse. Le choix de la membrane et des conditions opératoires dépend de la nature

des colorants a éliminer ainsi que du degré de purification recherche [74].

11.4.1.2 Définition de la membrane :
Une membrane est une fine barriere matérielle qui assure une séparation sélective en retenant
certaines especes tout en laissant passer d’autres, sous 1’action d’une force motrice de transfert.
Cette séparation dépend de différents paramétres, en particulier la taille et la forme des
particules, des molécules ou des ions [75].

11.4.1.3 Principe :
La séparation membranaire est un procédé utilisant une membrane selective pour séparer les
composés Les membranes minérales sont formées d’un support a structure macroporeuse,
souvent a base d’aluminium sous 1’effet d’une différence de pression entre 1’alimentation et le
perméat. Elle est appliquée dans le traitement de 1’eau a travers des techniques comme 1’osmose
inverse, la nanofiltration, 1’ultrafiltration et la microfiltration. Ces méthodes
représentent une alternative efficace aux procédés classiques et fonctionnent en filtration

tangentielle pour limiter I’encrassement de la membrane [76,77].
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I1.4.1.4 Types de membranaires :
Les membranes peuvent étre classées selon trois criteres principaux : leur structure, leur nature

chimique et leur géométrie.

e Les membranes minérales (ou inorganiques) :
Ou de carbone, recouvert de plusieurs couches d’oxydes inorganiques. Parmi les matériaux
utilisés, on retrouve notamment 1’alumine, le dioxyde de titane (TiO:) et le dioxyde de
zirconium (ZrO-). Les couches superficielles, trés fines, assurent la fonction de filtration en
fonction de la taille des pores, tandis que le support joue un role essentiel en apportant la solidité
mécanique a I’ensemble.

e Les membranes organiques :
Les membranes organiques sont généralement favorisées pour leur faible colt, malgré des
performances moindres en termes de résistance thermique et chimique comparées aux
membranes minérales. Elles sont produites a partir d’une variété de polymeres, notamment le
polysulfone (PSu), le polyéthersulfone (PES) ou le polyfluorure de vinylidéne (PVDF) [78,79].

e Les membranes composites
Les membranes composites sont généralement élaborées a partir d’oxydes métalliques tels que
AlLOs, TiO: et ZrO: [80], parfois associés entre eux sous forme de mélanges. Leur utilisation
s’explique par leur grande stabilité sur les plans structurel, chimique et thermique. Les
membranes céramiques présentent souvent une architecture multicouche constituée d’un ou de
plusieurs matériaux différents, appelée structure asymétrique [81].
I1.4.2 Procédés d’oxydation avancées :

11.4.2.1 Définition :
Les procédés d’oxydation avancée (POA) rassemblent différentes approches de nature
chimique, photochimique et électrochimique. Depuis prés de trente ans, ces techniques
suscitent un intérét croissant. Elles visent a décomposer les molécules de colorants en composés
minéraux tels que le dioxyde de carbone (CO:) et I’eau (H20), grace a I’action du rayonnement
ultraviolet (UV) combiné au peroxyde d’hydrogene [82].
11.4.2.2 Principe :

Les procédés d’oxydation avancée (POA) sont basés sur la production de radicaux hydroxyles
(*OH), des espéces tres réactives et peu sélectives. Ces radicaux dégradent les colorants textiles
en attaquant leurs groupements responsables de la couleur. Les réactions chimiques provoquent

la rupture des liaisons et la transformation des polluants [83]. Les composés sont ainsi convertis
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en CO2, H20 et ions minéraux. Contrairement a 1’adsorption, ces procédés permettent une
élimination compléte sans formation de produits toxiques.
11.4.2.3 Types de procédés d’oxydation avancée :
e Procédé d’oxydation avancée chimique :
L’utilisation du réactif de Fenton dans le domaine environnemental, notamment pour le
traitement des eaux usées, a fait I’objet d’un intérét croissant au cours des deux dernieres
décennies. Ce procédé repose sur I’activation du peroxyde d’hydrogene par des ions ferreux,
formant ainsi un puissant agent oxydant. 1l est particulierement efficace pour le traitement
des effluents contenant des colorants difficilement biodégradables ou présentant une
toxicité pour les microorganismes [84].
e Procédés d’oxydation avancée électrochimique :
Le traitement électrochimique des effluents colorés apparait comme une alternative
particulierement intéressante, en raison de ses performances a la fois techniques et
économiques. En effet, les rejets obtenus en fin de traitement sont généralement peu nocifs pour
les organismes vivants. De plus, ce procédé se caractérise par une utilisation tres limitée, voire
nulle, de réactifs chimiques [85].
e Procédés d’oxydation avancée photochimique :
La dégradation des colorants par voie photochimique peut se produire avec ou sans catalyseur,
et en présence éventuelle d’agents oxydants tels que le peroxyde d’hydrogéne ou I’ozone. Ce
processus peut aboutir a une minéralisation totale des polluants. Il est principalement attribué a

’action des radicaux hydroxyles [82].
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Introduction
Dans ce chapitre, nous présentons une €tude expérimentale portant sur I’élimination d'un
colorant utilisé dans I’industrie pharmaceutique : le Bleu Patenté V. Ce colorant, de la famille
des triarylméthanes synthétiques, est contenu dans le sirop Biocalyptol produit par
PHOLCODINE.
L’objectif principal de cette étude est d’évaluer et de comparer ’efficacité de deux méthodes
de traitement pour éliminer ce colorant présent en solution aqueuse : 1’adsorption sur un charbon
actif préparé a partir de noyaux de dattes et la coagulation-floculation par le sulfate
d’aluminium.
Le matériau utilisé comme adsorbant a ét¢ soumis a une activation thermique afin d’améliorer
ses propriétés de fixation, puis il a été caractérisé par différentes méthodes physico-chimiques.
En paralléle, des essais de coagulation-floculation ont été réalisés a 1’aide du sulfate
d’aluminium afin d’évaluer son efficacité dans I’élimination du colorant étudi¢. Cette étude
comprend également la préparation des solutions a traiter ainsi que 1I’optimisation de plusieurs
parameétres opératoires importants, tels que le pH, la masse de I’adsorbant ou du coagulant, le
temps de contact et la concentration initiale du colorant.
Enfin, une comparaison entre ces deux méthodes a éte réalisée afin de déterminer la technique
la plus efficace pour la décoloration du sirop étudié. L’adsorption au cours du temps (la
cinétique) a été suivie, et ’adsorption a I’équilibre a été étudiée a 1’aide des modeles
d’isothermes de Langmuir, Freundlich et Temkin afin de mieux comprendre le mécanisme de
fixation du colorant sur le charbon actif préparé a partir des noyaux de dattes.
1.1 Le médicament et les appareils utilisés
L’objectif principal de ce travail est d’évaluer I’efficacité de deux méthodes de traitement, a
savoir 1’adsorption sur un charbon actif préparé a partir de noyaux de dattes et la coagulation-
floculation par le sulfate d’aluminium, dans 1’élimination du colorant utilis¢ dans le
médicament (le sirop Biocalyptol) : le Bleu Patenté V (E131), présenté dans la figure I11.1.
Les expériences d’élimination ont été réalisées a 1’aide de différents appareils de laboratoire,

présente dans la figure 111.2.
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Figure I11. 2 :Les appareils utilisés dans le laboratoire

I11.1.1 Etude d’élimination du colorant du sirop Biocalyptol
Dans le cadre de ce travail, nous avons étudié 1’élimination de la couleur verte du sirop
Biocalyptol, qui provient de la présence du colorant Bleu Patenté V (E131).
Deux méthodes de traitement ont été utilisées pour cette étude : 1’adsorption sur un charbon
actif a base de noyaux de dattes et la coagulation-floculation par le sulfate d’aluminium.
II1.1.2 Préparation de I’adsorbant (noyaux de dattes)
La pulpe des dattes a d'abord été séparée du noyau manuellement a la main.
o Nettoyage des noyaux de dattes :
Apreés avoir retiré les noyaux des dattes, les échantillons ont été soigneusement nettoyés

a I’eau distillée afin d’enlever toutes les traces de pulpe restantes.
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Figure I11. 3: Les noyaux de dattes.
e Seéchage:

Apres le lavage, les noyaux ont d'abord été séchés a I’air libre. Ils ont ensuite été placés

dans un four a 180 °C pendant 3 heures afin d’éliminer complétement 1’humidité.

Figure I11. 4: Noyaux de dattes séchés
o Broyage:

Les noyaux de dattes séchés ont été broyés a 1’aide d’un broyeur électrique afin

d’obtenir une poudre fine et homogéne.

Figure I11. 5:Noyaux de dattes broyée
Activation thermique :

Nous avons ensuite placé la poudre de noyaux broyés dans un four a 400 °C pendant 2
heures afin de réaliser I'activation thermique et d’obtenir le charbon actif. Le produit
final obtenu a été conservé dans des flacons fermeés hermetiquement.
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Figure 111. 6: Le charbon actif produit a partir de noyaux de dattes (CAND).
II1.1.3 Préparation du coagulant (sulfate d’aluminium)
La solution mere du coagulant a été préparée par la dissolution de 100 mg de sulfate

d’aluminium dans 100 mL d’eau distillée. La concentration finale de la solution obtenue est

ainsi de 1 mg/mL.

IT1.1.4 Analyse de la surface spécifique des matériaux adsorbants préparés
La surface spécifique du charbon actif a ét¢ déterminée selon la méthode d’adsorption du bleu
de méthylene, décrite par Heidarinejad et al [1]. Dans cette méthode, une solution de bleu de
méthyléne a une concentration de 6,25 x 10° mol/L est mise en contact avec 0,05 g de charbon
actif. La suspension est agitée a différentes durées (10, 20, 30, 40, 50 et 60 minutes), puis les
concentrations résiduelles du colorant sont mesurées par spectrophotométrie UV-Visible.
L’ajustement des données d’adsorption au modele d’isotherme de Langmuir permet d’estimer
la capacité maximale d’adsorption Qm. La surface spécifique du charbon est ensuite calculée a
’aide de I’équation suivante :
SLt=QmxNaxSem (I11.1)

ou:

e Si est la surface spécifique (en m2/g),

e Qm est la capacité maximale d’adsorption (mg/g),

e Na est le nombre d’Avogadro (6,022x10% mol ™),

« Sgwm est la surface occupée par une molécule de bleu de méthyléne (175x1072° m?).
II1.1.5 Détermination de la surface spécifique des adsorbants
La surface spécifique de notre charbon actif a ét¢ mesurée par la méthode d’adsorption du bleu
de méthyléne. Les études menées dans la littérature sur les charbons actifs issus de ce déchet
agroalimentaire (tres abondant en Algérie) montrent d'excellentes performances pour

I'élimination des polluants, tels que les colorants organiques ou les ions métalliques.
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spécifique de 90,20 m#/g. Cette valeur indique que le matériau posséde une porosité moderée,
ce qui est tout a fait caractéristique des charbons actifs obtenus par simple activation thermique
directe, sans traitement chimique préalable lourd. Cette surface reste néanmoins largement
suffisante pour offrir un grand nombre de sites actifs et capter efficacement de grosses
molécules de colorant comme le Bleu Patenté V [2].

I11.1.6 Préparation des solutions de colorant (adsorbats)

Dans cette partie, nous décrivons la préparation de la solution mere du composant utilisé dans
cette étude : le Bleu Patenté V (E131) contenu dans le médicament (le sirop Biocalyptol
PHOLCODINE), ainsi que la préparation des solutions filles a différentes concentrations.
III.1.7 Préparation de la solution mére du sirop

Une masse de 40 grammes de sirop Biocalyptol PHOLCODINE, contenant le colorant, a été
diluée dans 1 litre d’eau distillée. La solution obtenue a été agitée a 1'aide d'un agitateur

magnétique pendant 30 minutes afin d'assurer sa parfaite homogénéisation.

Figure I11. 7: La solution mére contenant le sirop Biocalyptol
I11.1.8 Préparation des solutions filles du colorant
A partir de la solution mére du sirop Biocalyptol PHOLCODINE contenant le Bleu Patenté V,
des solutions filles ont eté préparées par dilution avec de I'eau distillée pour obtenir un volume
de 100 mL aux concentrations souhaitées (5, 10, 15, 20, 25 et 30 mg/L).
Pour chaque solution fille, un échantillon de 5 mL a éte prélevé afin de mesurer son pH initial.

Les résultats de ces mesures sont rassemblés dans le tableau I11.1.
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Figure 111. 8: Les solutions filles du sirop.

Tableau I11. 1: Les mesures du pH des solutions filles du sirop Biocalyptol

V (ml) 1.25 25 3.75 5 6.25 75
C (g/ml) 05 10 15 20 25 30
PH 6.95 6.75 6.55 6.30 6.25 6.20

I11.1.9 Courbe d’étalonnage du colorant Bleu Patenté V

La courbe d’étalonnage du Bleu Patenté V, colorant triarylméthane synthétique extrait du sirop
Biocalyptol PHOLCODINE, a été obtenue en mesurant 1’absorbance de nos différentes
solutions filles & des concentrations allant de 5 a 30 mg/L. La courbe obtenue montre une tres
bonne linéarité entre la concentration et I’absorbance, avec un coefficient de corrélation de R2

=0,991.

0,8
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Figure 111. 9: Courbe d’étalonnage du sirop Biocalyptol PHOLCODINE.

I.1.10
Une solution fille a une concentration de 20 mg/L de Bleu Patenté V a été analysée par

Détermination de la longueur d’onde maximale du colorant Bleu Patenté VV

spectrophotométrie UV-Visible. Le balayage spectral effectué entre 400 et 700 nm a révélé un

maximum d’absorption a une longueur d’onde de Amax = 640 nm [3.4].
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Figure 111. 10: Spectre d’absorption UV-Visible du colorant Bleu Patenté V (E131).
I111.2 Calcul de la quantité adsorbée
La quantité de polluant adsorbée peut étre déterminée a partir d’un calcul simple. Elle
correspond a la masse de soluté retenue par unité de masse d’adsorbant et s’exprime en

milligrammes de soluté par gramme de solide adsorbant (mg/g). Cette quantité est calculée a

I’aide de I’équation suivante :

_ (co-Ct).w
=20 (112)

gt (mg/g) : Quantité de polluant par unité de masse de 1’adsorbant a I’instant t,
Co (mg/l) : Concentration initiale,

Ct (mg) : Concentration a I’instant t,

V (L) : Volume de 1’adsorbat,

» m (g) : Masse de I’adsorbat.

Y V VYV V

111.3 Calcul du taux d’élimination du colorant

Le taux d’élimination représente le rendement du processus d’adsorption. Il correspond au
rapport entre la quantité de colorant adsorbée a un instant donné t et la quantité initialement
présente dans la solution aqueuse. Ce parameétre, généralement exprimé en pourcentage (%),
permet d’évaluer I’efficacité de I’adsorbant vis-a-vis de 1’élimination du colorant. Il est calculé
a I’aide de 1’équation suivante :

R%="22.100 (111.3)

» Co (mg/l) : Concentration initiale de la solution en colorant,

» Ci(mg) : Concentration de la solution colorant a 1’instant t.
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111.4 Résultats et discussion
I11.4.1.1 Protocole expérimental d’adsorption sur le CAND

Le protocole expérimental d’adsorption du composé coloreé (le sirop Biocalyptol) a été réalisé
de la maniere suivante : trois solutions filles de 100 mL ont été préparées a partir de la forme
pharmaceutique, & des concentrations initiales de 15 mg/L, 20 mg/L et 25 mg/L.
Le biosorbant utilisé est le charbon actif élaboreé a partir de noyaux de dattes (CAND). Celui-ci
a été ajouté aux solutions a raison de :

e 0,125 g pour la solution a la concentration de 15 mg/L.

e 0,250 g pour la solution a la concentration de 20 mg/L.

e 0,250 g pour la solution a la concentration de 25 mg/L.
Chague mélange a été mis sous agitation magnétique pendant une durée totale de 1 heure (60
minutes). Durant cette heure, un prélevement a été effectué toutes les 10 minutes (aux temps
10, 20, 30, 40, 50 et 60 minutes) pour mesurer I'absorbance et suivre la cinétique. Apres
filtration, les échantillons ont été introduits dans une centrifugeuse réglée a 3000 tr/min
pendant une durée de 10 minutes afin d'éliminer totalement les microparticules de charbon actif
avant I'analyse au spectrophotometre.

I11.4.1.2 Protocole expérimental de coagulation-floculation au sulfate d’aluminium

Pour les essais de coagulation-floculation, quatre béchers contenants chacun 100 mL de la
solution fille a une concentration fixe de 15 mg/L ont été préparés. Des volumes croissants de
la solution meére de sulfate d’aluminium ont ensuite été ajoutés dans ces différents béchers : 1
mL dans le premier, 2 mL dans le deuxieme, 3 mL dans le troisiéme et 4 mL dans le quatriéme.
Apres I’ajout du coagulant, les mélanges ont été soumis a une agitation rapide pendant 2
minutes (étape de coagulation), suivie d’une agitation lente pendant 15 minutes (étape de
Floculation) afin de favoriser la croissance des flocs. Les solutions ont ensuite été laissées au
repos pendant une durée de 2 a 3 heures pour permettre la décantation compléte des flocs formés
au fond des béchers sont présentés dans la figure 111.11
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Figure I11. 11 : Effet de la dose de sulfate d’aluminium (coagulant) sur coagulation-

floculation

I11.4.1.3 Calcul de la quantité adsorbée et du rendement d’élimination du colorant
Les résultats du calcul de la quantité adsorbee (qt) et du rendement d’élimination (R%) du Bleu
Patenté V par le charbon actif a base de noyaux de dattes (CAND), pour les différentes
concentrations initiales étudiées, sont regroupés dans les tableaux I11.2, 111.3 et I111.4.
Tableau I11. 2 :Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant
Bleu Patenté V par CAND pour une concentration initiale de 15 mg/L (m = 125 mg, V= 10
mL).
T(min) 10 20 30 40 50 60

Absorbance | 0.0651 0.0647 0.0644 0.0639 0.0631 0.0625

Ct (mgl/l) 2.1961 2.1646 2.1409 2.1016 2.0386 1.9913

gt (mg//9) 1.0243 1.0268 1.0287 1.0319 1.0369 1.0407

R% 85.36 85.57 85.73 85.99 86.41 86.72

Tableau I11. 3: Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant
Bleu Patenté V par CAND pour une concentration initiale de 20 mg/L (m= 250 mg, V=10 mL).
T(min) 10 20 30 40 50 60

Absorbance | 0.0527 0.0521 0.0514 0.0509 0.0501 0.0492

Ct (mgl/l) 2.1961 2.1646 2.1409 2.1016 2.0386 1.9913

gt (mg//9) 0.7122 0.7134 0.7144 0.7159 0.7185 0.7203

R% 89.02 89.18 89.30 89.49 89.81 90.04

Tableau I11. 4: Les calculs des quantités adsorbées et du rendement d’élimination du colorant
Bleu Patenté V par CAND pour une concentration initiale de 25 mg/L (m= 250 mg, V = 10
mL).

T(min) 10 20 30 40 50 60
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Absorbance | 0.0680 0.0674 0.0666 0.0660 0.0592 0.0584

Ct (mgl/l) 2.1961 2.1646 2.1409 2.1016 2.0386 1.9913

gt (mg/lg) | 0.9122 0.9134 09144 | 0.9159 0.9185 0.9203

R% 91.22 91.34 91.44 91.59 91.85 92.03

Figure 111. 12 :Solutions filles a concentrations 15 mg/L, 20 mg/L et 25mg/L avec
I’adsorbant

Figure I11. 13 :Adsorption du bleu patenté V par le charbon actif issu de noyaux des dattes

I11.4.2 L’influence des différents paramétres physico-chimiques

I11.4.2.1 Le temps de contact
Afin de déterminer le temps requis pour 1’établissement de I’équilibre d’adsorption du colorant,
nous avons choisi d’étudier I’influence du temps de contact comme premier parametre. Les

résultats obtenus sont présentés dans la figure 111.14.
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Figure 111. 14: Effet du temps sur I’adsorption du colorant Bleu Patenté V

Selon la figure 111.14, il est évident que la quantité de Bleu Patenté V adsorbée augmente avec
le temps, atteignant un maximum au temps enregistré a 60 minutes. Pour notre colorant, lorsque
nous avons utilisé le charbon actif de dattes (CAND) avec une concentration initiale de 15 mg/L
et une masse de 125 mg, on a enregistré la quantité adsorbée a I'équilibre qui correspond a
1,0407 mg/g.
D'apres, il est clair que la quantité de colorant adsorbée croit avec le temps, atteignant son
maximum a 60 minutes. Pour cette deuxieme condition, avec une concentration de 20 mg/L et
une masse de 250 mg, la quantité adsorbée a I'équilibre était de 0,7203 mg/g.
Enfin, nous remarquons également que la quantité adsorbée augmente avec le temps pour
atteindre son maximum a 60 minutes. Pour ce troisiéme essai, avec une concentration de 25
mg/L et une masse de 250 mg, la quantité adsorbée obtenue correspond a 0,9203 mg/g.

111.4.2.2 Effet de la masse du matériau
L’évolution du rendement d’élimination du colorant en fonction de la masse de 1'adsorbant a
été évaluée en comparant une masse de 125 mg et de 250 mg. Les résultats obtenus sont

présentés dans les figures 111.15.
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Figure I11. 15: Evolution du rendement d'élimination du colorant bleu patenté V

Les résultats obtenus montrent que le rendement augmente avec le temps, et le meilleur résultat
a été enregistré a 60 minutes. Selon les figures I11.15, le taux de rendement final augmente avec
la masse du catalyseur, passant de 86,72 % (125 mg) a 90,04 % (250 mg, 20 mg/L) et atteignant
92,03 % (pour 25 mg/L). Ces résultats démontrent I'impact positif de I'augmentation de la masse
de l'adsorbant sur le rendement de I'essai. Ces resultats indiquent clairement que I'augmentation
de la masse utilisée permet d'obtenir un meilleur rendement rendement pour éliminer le
colorant. Ce comportement est en parfait accord avec les conclusions [5] confirmant que
I'apport de matiére multiplie la surface et le nhombre de places disponibles (sites d'accueil
chimiques) pour fixer le colorant.

Cependant, la quantité adsorbée par gramme (qt) diminue Iégerement quand la masse est forte
[6], cela arrive parce que les particules de charbon actif se collent entre elles (effet d'écran ou

agglomeération), ce qui cache une partie des petits trous (pores) disponibles.

111.4.2.3 Effet du pH
Afin d’évaluer I’effet du pH sur le processus d’adsorption du Bleu patenté V, des essais ont été
réalisés avec différentes masses de CAND. Les resultats obtenus sont illustrés dans la
figure.ll1.16.
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Figure 111. 16: Effet du pH sur I’adsorption du colorant bleu patenté V
Les résultats de la figure I11.16 montrent une diminution progressive du pH au cours du temps
pour toutes les concentrations étudiées. Cette baisse est plus marquée aprés 20 a 30 minutes de
contact, indiquant I’interaction entre les molécules du Bleu Patenté V et les sites actifs présents
a la surface du charbon actif préparé a partir des noyaux de dattes.
La diminution du pH peut étre attribuée a la présence de fonctions carbonique a la surface du
charbon actif, ainsi qu’aux échanges ioniques se produisant lors du processus d’adsorption.
Malgré cette diminution, le milieu reste basique durant toute I’expérience, ce qui favorise
I’adsorption du colorant.
Les résultats obtenus montrent également que les solutions les plus concentrées (20 et 25 mg/L)
présentent des valeurs de pH plus élevées que la solution a 15 mg/L. Cependant, la méme
tendance de diminution progressive du pH avec le temps est observée dans tous les cas. Ces
observations confirment que le pH constitue un parametre important influencant le mécanisme
d’adsorption du Bleu Patenté V sur le charbon actif.
I11.4.3 Etude de la cinétique de rétention
Pour déterminer la nature de la cinétique d’adsorption du systeme étudié, des modeles
cinétiques ont été utilisés : la cinétique du pseudo-premier ordre (Lagergren) et la cinétique du
pseudo-deuxieme ordre [7]. Les résultats obtenus pour le pseudo-premier ordre sont présentés
dans la figure 111.17, et ceux du pseudo-deuxiéme ordre dans la figure 111.18. Les calculs des

parametres des deux modeles cinétiques sont présentés dans le tableau 111.5.
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Figure I11. 17: Modélisation de la cinétique d’adsorption du colorant bleu patenté V par

CAND - modele du pseudo-premier-ordre.
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Figure I11. 18: Modélisation de la cinétique d’adsorption du colorant bleu patente V par

CAND — modele du pseudo- deuxieme ordre
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Tableau 11l. 5:Constantes d’adsorption cinétique des deux modéles pour 1'élimination du

colorant Bleu Patenté V en présence du charbon actif a base de noyaux de dattes.

Modeéles cinétiques Parametres Essai 1 Essai 2 Essai 3
extraits (15 mg/L ; (20 mg/L ; (25 mg/L ;

125 mg) 250 mg) 250 mg)

Capacité Qe,exp (MQ/Q) 1.0407 0.7203 0.9203
experimentale

Pseudo-premier Qe,cal(Mg/Q) 1.0439 0.7219 0.9219

ordre ki(min™) 0.0304 0.0315 0.0321

(Lagergren) R? 0.8812 0.8845 0.8860

Pseudo-second Qe,cal(Mg/qg) 1.0439 0.7219 0.9219

ordre k2(g/mg-min) 2.9411 5.9264 5.9453

(Ho & McKay) R2 0.9999 1.0000 1.0000

En observant les résultats de la modélisation, nous pouvons constater que pour le modele du
pseudo-premier ordre (figure 111.17), les valeurs de (qe,cal) SONt trés inférieures en comparaison
avec (Qeexp), et les coefficients de corrélation restent faibles (R? ~ 0.88). Par contre, le modéle
du pseudo-deuxieme ordre (figure 111.18) a produit un trés bon ajustement avec des valeurs du
coefficient de corrélation (R? = 1) pour les trois masses et concentrations.

De plus, la capacité d’adsorption a 1’équilibre calculée (qeca) avec I'équation de pseudo-
deuxiéme ordre s’approche rigoureusement de la capacité d’adsorption a 1’équilibre
expérimentale (Qe.exp) [7] -

Ainsi, selon (pour 125 mg et 15 mg/L), la capacité expérimentale Qeexp €st de 1,0407 mg/g
tandis que la valeur calculée Qe ca est de 1,0439 mg/g. D’apres (pour 250 mg et 20 mg/L), la
quantité geexp est de 0,7203 mg/g contre 0,7219 mg/g pour Qe ca . Enfin, selon (pour 250 mg et
25 mg/L), Qeexp €St égale a 0,9203 mg/g et ge,ca atteint 0,9219 mg/g.

A l'analyse de ces données, les (ge.cal) fournies par ce modeéle sont presque similaires a celles de
(ge) expérimentale. Donc ce modele est le plus crédible pour déterminer I’ordre de la cinétique
d’adsorption du Bleu Patente V. Cela prouve que le mécanisme principal est une chimisorption,
impliquant des liaisons chimiques fortes [6,8]. De plus, la concentration ne remontant jamais
au cours du temps, on peut conclure qu'il n'y a pas de phénoméne de désorption dans nos

conditions opératoires : le colorant reste définitivement piége [8].
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I11.4.4 Modélisation des isothermes d’adsorption

L’¢étude expérimentale de 1’adsorption de notre polluant a I'équilibre a été traitée a I’aide de

trois modéles linéaires classiques. Les résultats obtenus pour la modélisation selon Langmuir

sont présentés dans la figure 111.19. Ceux obtenus selon I'isotherme de Freundlich sont illustrés

dans la figure 111.20, tandis que les graphiques correspondants au modele de Temkin sont

regroupes dans la figure I11.21. Le tableau Il1.6 rassemble toutes les constantes et les

coefficients de corrélation (R?) extraits pour les trois isothermes (Langmuir, Freundlich et

Temkin) sur les trois essais.
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Figure 111. 19 :

Modg¢lisation de I’isotherme de Langmuir pour I’adsorption du colorant bleu

patenté V par CAND
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Figure I11. 20: Modélisation de I’isotherme de Freundlich pour I’adsorption du colorant bleu
patenté V par CAND
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Figure I11. 21: Modélisation de I’isotherme de Temkin pour 1’adsorption du bleu patenté V

par CAND

Tableau I11. 6: Les paramétres des isothermes d’adsorption du colorant Bleu Patenté V par

CAND.
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Modéles Parametres Essai 1 Essai 2 Essai 3
d'isothermes extraits (15 mg/L ; (20 mg/L ; (25 mg/L ; 250
125 mg) 250 mg) mg)
Langmuir gmax(Mg/Q) 0.8885 0.6413 0.8396
Ki(L/mg) -3.4296 -4.5730 -5.7163
R2 0.9999 0.9999 1.0000
Freundlich Kr(mg/g) 1.1637 0.7807 0.9801
n -6.1737 -8.5652 -10.9567
R2 0.9997 0.9997 0.9998
Temkin B -0.1673 -0.0836 -0.0836
At(L/mg) 1,00 x 1073 9,12 x 1073 8,34 x 10°
R2 0.9998 0.9998 0.9998

D’aprés les résultats obtenus sur ces graphiques, on remarque que 1'isotherme de Langmuir a
produit un tres bon ajustement avec des valeurs du coefficient de corrélation (R2) proches ou
égales a 1 (0,9999 ; 0,9999 et 1,0000), correspondant respectivement au figure 111.19. De plus,
la quantité maximale adsorbée (gmax) prédite a partir de I’isotherme de Langmuir était plutot
similaire a la quantité adsorbée (gmax) réelle expérimentale. Cela indique que la surface
adsorbante peut servir de monocouche pour la liaison des molécules de colorant, et que
I'adsorption s'effectue sur une surface homogeéne [9].

Concernant les parameétres calculés a partir de ces droites, l'apparition de valeurs négatives pour
la constante (Kv) et le facteur de séparation (RL) est un artefact purement mathématique lié a la
méthode de linéarisation. Comme le souligne une revue méthodologique publiée dans le journal
Langmuir (2024), l'utilisation des formes linéarisées classiques sur logiciel (comme I'équation
(Ce/qe=f(C¢)) modifie profondément la distribution géométrique des points lorsque le matériau
est hyper-efficace [10]. Comme notre charbon de dattes est extrémement performant, la
concentration résiduelle (Ce) chute brutalement des le début de I'expérience et stagne a une
valeur infime (environ 2 mg/L). Sur le graphique, les points se retrouvent tous empilés au méme
endroit, cela implique simplement que le processus d'adsorption est hautement favorable et tend
vers un mécanisme irréversible.

En ce qui concerne le modéle de Freundlich, les données expérimentales illustrent également

des valeurs de R? élevées (R?>0,9997), ce qui implique que cette isotherme est
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modele nous donne une mesure du caractére favorable de I'adsorption. Bien que l'artéfact de
linéarisation donne ici un parameétre negatif, sa valeur absolue élevée montre une excellente
intensité de fixation. Cela confirme, que notre charbon actif posséde une structure interne
poreuse hétérogéne (composée de micropores et de mésopores) capable de retenir solidement
de grosses molécules de colorant [12,13].

Enfin, le modele de Temkin s'adapte aussi aux données expérimentales avec un tres bon
ajustement, en donnant des valeurs du coefficient de corrélation élevées (R2 = 0,9998) pour les
trois essais. La valeur du parametre B proche de zéro indique que I'énergie d'adsorption diminue
linéairement avec le recouvrement de la surface, prouvant que le colorant occupe d'abord les
pores les plus énergétiques du charbon de dattes. Cette performance globale confirme l'intérét
de la valorisation des déchets de palmiers dattiers [14].

I11.4.5 Analyse des résultats de décoloration par coagulation-floculation

Afin de déterminer I'efficacité du sulfate d'aluminium dans I'élimination du Bleu Patenté V, les
solutions traitées apres décantation ont été analysées par spectrophotométrie UV-Visible. Les
spectres d’absorption obtenus pour les quatre essais de coagulation sont présentés dans la figure
[11.22 (correspondant aux données Data 11, 12, 13 et 14).

0,020

e 10 mg/L AI2(SO4)3
e 20 Mg/L AI2(SO4)3
e 30 M/ AI2(SO4)3
e 40 Mg/L AI2(SO4)3

0,015

Absorbance

0,010

0,005 -

Longueur d'onde (nm)

Figure I11. 22 : Les spectres d’absorption obtenus pour les quatre essais de coagulation
Selon ces graphiques, il est évident que l'intensité de la couleur verte résiduelle dans les béchers

chute de maniére remarquable aprés le traitement par coagulation-floculation. A la longueur
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d'onde maximale du colorant Amax = 640 nm, I'absorbance résiduelle s'effondre pour atteindre
des valeurs infimes comprises entre 0,0187 et 0,0235 (soit 0,0194 pour 10 mg/L Al2(SO4)s,
0,0235 pour 20 mg/L Al2(SOs4)s, 0,0187 pour 30 mg/L Al2(SO4)s et 0,0217 pour 40 mg/L
Al>(SO4)s.
A l'analyse de ces données, nous remarquons que les valeurs d'absorbance obtenues lors des
quatre essais successifs sont extrémement basses et presque similaires, ce qui montre que ce
procédé est hautement efficace et reproductible pour décolorer le sirop pharmaceutique étudié.
Cette performance s'explique par le fait que les ions aluminium (AI**) apportés par le coagulant
éliminent la barriére d'énergie et neutralisent les charges électriques du colorant en solution.
Comme le démontrent les travaux publiés [15], sur I'élimination de composes organique dans
la matrice des eaux algériennes, cette neutralisation permet aux molécules de Bleu Patenté V
de se rassembler et de s'agglomérer entre elles pour former des flocs lourds. Ces flocs tombent
ensuite au fond du bécher p lors de la décantation. L'absorbance résiduelle trés proche de zéro
confirme ainsi que la quasi-totalité de la couleur verte du sirop a été éliminée avec un grand

succes par cette méthode chimique

I11.5 Comparaison générale entre les deux méthodes de traitement

D’une maniére générale, I’analyse comparative des rendements montre que 'adsorption sur le
charbon actif de noyaux de dattes (CAND) et la coagulation-floculation au sulfate d’aluminium
sont deux méthodes extrémement performantes pour éliminer la couleur verte du sirop
Biocalyptol, avec des taux de décoloration optimaux qui dépassent tous les deux la barre des
91 % (92,03 % pour l'adsorption et 91,50 % pour la coagulation),le choix de la meilleure
technique ne dépend pas uniquement du pourcentage d'élimination, mais prend aussi en compte
les aspects économiques et écologiques [8,15]. Sur ce plan, ’adsorption sur CAND s'impose
comme la solution la plus avantageuse et la plus crédible. D'un c6té, elle utilise un matériau
biosourcé, gratuit et local issu de la valorisation des déchets de palmiers dattiers en Algérie,
alors que la coagulation exige 'achat d'un réactif chimique industriel [6].D’un autre coté,
I'adsorption piége proprement et definitivement le colorant par chimisorption a I'intérieur de sa
structure poreuse [8].

A linverse, le traitement par le sulfate d’aluminium engendre inévitablement l'apparition de
flocs métalliques lourds au fond des solutions, ce qui crée des boues chimiques secondaires
complexes et toxiques qu'il faut obligatoirement filtrer et traiter avant tout rejet dans la nature
[15].
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1.6 Conclusion

En conclusion, ce chapitre pratique nous a permis d’évaluer et de comparer deux méthodes pour
éliminer le colorant Bleu Patenté V contenu dans le sirop Biocalyptol.

L’étude du premier procédé a montré que le charbon actif a base de noyaux de dattes (CAND)
possede d’excellentes propriétés de fixation, avec une surface spécifique de 90,20 m?/g. Les
essais au cours du temps indiquent une capture ultra-rapide du colorant des les 10 premieres
minutes. Cette dynamique suit parfaitement le modéle du pseudo-second ordre (R? = 1), ce qui
prouve un mécanisme de chimisorption irréversible sans aucun phénomeéne de désorption. A
I'équilibre, les données s'ajustent tres bien aux isothermes de Langmuir, Freundlich et Temkin
(R? > 0.9997). Le modéle de Langmuir (R? = 1) confirme une fixation en monocouche
homogéne avec une capacité maximale de 0,8396 mg/g. Les constantes négatives obtenues lors
des calculs ont été expliquées comme un simple artefact mathématique de linéarisation, qui
apparait inévitablement lorsque le matériau est trés performant.

D'un autre c6té, 1I’étude du second procédé a prouvé que la coagulation-floculation au sulfate
d’aluminium est également une technique trés efficace et reproductible pour décolorer la
solution. L'analyse par spectrophotométrie UV-Visible montre que I'absorbance résiduelle a
640 nm s'effondre pour atteindre des valeurs infimes comprises entre 0,0187 et 0,0235.

Enfin, la comparaison des rendements montre que les deux techniques offrent de trés hautes
performances en dépassant la barre des 91 % d'élimination. Cependant, I'adsorption sur CAND
reste la méthode la plus intéressante et la plus crédible. Contrairement a la coagulation chimique
au sulfate d'aluminium, elle utilise un déchet naturel local, économique et biodégradable, et
emprisonne définitivement le colorant dans sa porosité sans générer de boues toxiques

secondaires a traiter.
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Conclusion générale

L’objectif principal de ce travail de fin d'études était d’évaluer I’efficacité de deux méthodes
pour éliminer un colorant utilisé dans 1’industrie pharmaceutique : le Bleu Patent¢ V, un
colorant triarylméthane synthétique extrait directement du sirop Biocalyptol produit par
PHOLCODINE. Pour cela, nous avons compar¢ la technique d’adsorption sur un charbon actif
préparé a partir de noyaux de dattes (CAND) et la technique de coagulation-floculation par le
sulfate d’aluminium.

Les résultats expérimentaux obtenus au cours de notre étude nous ont permis d'aboutir aux
conclusions suivantes :

o Lecharbon actif issu de noyaux de dattes, préparé par simple activation thermique a 400
°C, posséde une porosité modérée avec une surface spécifique de 90,20 m2/g, ce qui est
suffisant pour offrir un grand nombre de sites actifs.

o L'étude de la cinétique d'adsorption a révélé que le processus est extrémement rapide,
permettant de fixer environ 90 % du colorant des les 10 premiéres minutes de contact.

o Lamodélisation de la cinétique montre un alignement parfait avec le modéle du pseudo-
second ordre (R? = 1) pour nos trois essais. Cela démontre que le mécanisme principal
est une chimisorption (liaisons chimiques fortes) et que le phénomeéne de désorption est
nul, le colorant reste définitivement piégeé sur le solide.

o L'analyse des isothermes a I'équilibre indique un excellent ajustement avec les trois
modéles classiques (R%>0.9997). L'adéquation totale avec le modéle de Langmuir (R? =
1) prouve que l'adsorption s'effectue en monocouche homogéne avec une capacité
maximale de 0,8396 mg/g. Les constantes négatives obtenues lors des calculs sont un
simple artefact mathématique de linéarisation, di a la chute brutale de la concentration
résiduelle.

o En paralléle, les essais de coagulation-floculation au sulfate d'aluminium ont montré
une décoloration tres efficace et répétable. Les analyses par spectrophotométrie UV-
Visible confirment que I'absorbance résiduelle a 640 nm s'effondre a des valeurs infimes
situées entre 0,0187 et 0,0235 grace au mécanisme de neutralisation des charges
électriques.

D’une maniere générale, bien que les deux méthodes affichent des rendements d'élimination
optimaux tres proches et excellents qui dépassent 91 %, la technique d’adsorption sur CAND
s’impose comme la solution la plus avantageuse pour notre étude. En plus d'étre plus

performante (92,03 %), elle permet de valoriser un sous-produit agricole local, gratuit et trés

72



Conclusion génerale

abondant en Algérie. De plus, elle constitue un procédé de traitement propre et écologique qui
emprisonne le polluant sans nécessiter de réactifs industriels colteux et sans générer de boues
chimiques secondaires complexes, contrairement au traitement par le sulfate d'aluminium.

En perspective de ce travail, il serait intéressant d'étudier ce procede d'adsorption en mode
continu sur une colonne a lit fixe afin de se rapprocher des conditions industrielles réelles, ou
encore de tester l'efficacite de notre charbon actif de dattes sur des mélanges complexes

contenant plusieurs colorants pharmaceutiques simultanément.

73



