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Resumé

Le développement des procédés d'adsorption sur charbon actif constitue actuellement un
domaine de recherche majeur. La préparation de charbon actif aux propriétés spécifiques suscite
un intérét croissant des chercheurs, et le marché des produits secondaires industriels connait une
croissance significative. Ce travail s'inscrit dans ce contexte. Son objectif était de préparer du
charbon actif en utilisant des acides aminés extraits des branches de tabac pour éliminer la
coloration de la méthylene sur les feuilles par adsorption, avec un taux d'élimination de cette
substance pour le charbon actif supérieur a 42,66 % et pour le charbon brut dépassant 32,50 %.
Différents critéres expérimentaux ont été analysés, tels que la masse de la substance adsorbée et
le temps de contact.

Le travail a impliqué la préparation du charbon actif de maniere durable et écologiquement
efficace, en mettant I'accent sur l'utilisation des ressources naturelles disponibles localement. Les
résultats préliminaires ont également montré que le charbon actif présente une capacité

d'adsorption supérieure par rapport au charbon brut, ce qui en fait un choix idéal pour le traitement
des eaux contaminées par des colorants industriels.
Les mots clé : Adsorption. charbon actif. acides aminés. nollution.
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Introduction général

Introduction général

Parmi les industries qui consomment de grandes quantités d'eau, l'industrie textile se
distingue, avec en téte de liste le tannage. Les secteurs de la teinture, de I'impression et du
finissage des textiles jouent également un réle important. Ces activités générent de grandes
quantités de pollution. Ces effluents font partie des eaux usées les moins bien traitées, car ils
contiennent de fortes concentrations de colorants acides et basiques, de sels et d'additifs. Le
déversement d'eaux usées chargées de colorants dans les milieux récepteurs sans aucun
prétraitement est devenu un probléme majeur en raison de ses effets néfastes sur
I'environnement et la santé publique. De nombreuses méthodes physiques, chimiques et
biologiques existent pour le traitement et la décontamination des effluents contaminés, telles
que la technologie d'adsorption.[1]

L'adsorption est la méthode la plus favorable pour I'élimination des colorants, devenant
ainsi une méthode analytique de choix en raison de son efficacité et de sa simplicité d'utilisation.
Le principe du traitement par adsorption consiste a piéger les colorants a l'aide d'un matériau
solide appelé adsorbant. Dans la littérature, plusieurs matériaux solides sont mentionnés, tels
que les argiles, les zéolites, les alumines activées, la boue, les biomasses, les résidus agricoles,
les sous-produits industriels et le charbon actif, qui peuvent étre utilisés dans des procedés de
décoloration des eaux.[2]

Les recherches se concentrent sur I'utilisation d'adsorbants a faible codt, disponibles
localement et biodégradables, fabriqués a partir de sources naturelles. Ces dernieres années, les
charbons actifs synthétisés a partir de residus agricoles ont été largement utilises comme
adsorbants pour traiter les effluents colorés en raison de leur structure poreuse, leur grande
surface spécifique et leur forte capacité d'adsorption. [3]

De nombreux résidus végétaux a forte teneur en carbone peuvent étre utilisés comme
précurseurs pour la production de charbon de bois ; ces précurseurs sont beaucoup moins chers
et plus régénératifs que le charbon actif commercial. Par exemple, les noyaux de dattes, les
¢épis de mais, les noyaux d'olives, les grains de café et le marc de café...etc

Le but de notre étude est de préparer du charbon actif a partir de branches d'arbre a fumée
afin d'obtenir un produit qui peut étre utilisé dans le traitement de l'eau, en particulier pour
I'tlimination du colorant bleu de méthyléne des solutions synthétiques par adsorption avec du
charbon actif préparé a partir de branches d'arbre a fumée.
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+ Le premier chapitre de ce mémoire présente, nous présenterons tout d’abord les
notions et les définitions sur : la pollution et ses types, 1’adsorption, classification des
phénomenes d’adsorption, charbon actif.

+ Le deuxieme chapitre traite la partie expérimentale, décrira I’ensemble des méthodes
expérimentales et les différentes techniques analytiques ainsi que le matériel utilisé dans cette
étude.

+ Le troisieme chapitre est consacré a la capacité de rétention et a la cinétique
d'adsorption du colorant cationique (bleu de méthyléne) sur le carbonate actif préparé a partir
de brindilles de tabac.

+ Enfin, nous terminons par une conclusion générale.
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Chapitre 1 Le procédé dadsorption et les différents adsorbants

INTRODUCTION:

Dans ce chapitre, nous aborderons deux parties, dont la premiére est la pollution de
I'environnement

Tout dabord I'environnement est le milieu qui entoure les organismes vivants et
comprend lair, I'eau, le sol et les organismes vivants, y compris les plantes, les animaux et les
microbes. Il joue un réle essentiel dans le maintien de la vie et fournit de la nourriture, un abri
et des ressources naturelles essentielles. Il joue un réle essentiel dans le maintien de la vie et
fournit de la nourriture, un abri et des ressources naturelles essentielles. Avec l'industrialisation
croissante et l'augmentation de la population, les questions environnementales sont devenues
I'un des défis les plus importants auxquels le monde est confronté. Ces problémes vont de la
dégradation des écosystéemes et de la perte de biodiversité a I'épuisement des ressources
naturelles et au changement climatique. Différents facteurs, notamment les activités
industrielles, agricoles et urbaines, ont un impact sur I'environnement de multiples fagons. Ces
impacts peuvent étre négatifs et affecter les organismes et I'écologie en général.

La pollution est un grave probléeme environnemental auquel le monde est confronté
aujourd’hui. La pollution fait référence a I'introduction de substances nocives ou polluantes dans
I'environnement, entrainant des changements négatifs dans ce dernier. La pollution peut avoir
de graves répercussions sur I'environnement et la santé humaine, notamment la pollution de l'air
qui affecte la qualité de l'air et augmente les cas de maladies respiratoires, la pollution de I'eau
qui affecte la santé des organismes aquatiques et peut également affecter les réserves d'eau
douce pour I'nomme, et la pollution du sol qui affecte la production agricole et la sécurité
alimentaire.

ensuite, L’adsorption est I'une des techniques les plus adoptées pour 1’élimination des
polluants, a cause de sa grande capacité d’épurer les eaux contaminées. Le carbone activé est
I'adsorbant le plus utilisé dans le traitement des eaux polluées. Ce matériau est obtenu a partir
de différents ressources riches en carbone, comme le bois, la noix de coco, la houille . Sa chimie
de surface et ses remarquables propriétés d’adsorption lui permet de trouver des applications
dans différents domaines tel que la décoloration et la purification des liquides, la récupération
des solvants, I’adsorption des polluants ou encore la séparation des gaz.[1]

Le charbon actif est I’adsorbant le plus couramment utilisé mais reste tres onéreux et
nécessite en plus une régénération, constituant un facteur limitant. Ceci a donc encouragé des
travaux de recherche en les orientant vers des procédés de traitement faisant appel a des

matériaux naturels moins couteux et largement disponibles. En effet la performance et



Chapitre 1 Le procédé dadsorption et les différents adsorbants

I’efficacité de cette technique d’adsorption dépend d’une fagon prépondérante de la nature du

support utilisé comme adsorbant, son codt, son abondance, sa régénération, etc.[2]
I-1. Définitions:

La pollution est I’introduction ou la présence d’un altérageéne dans un milieu et le résultat
de son action. Cette pollution est essentiellement attribuée aux activités humaines, mais quand
on analyse les différentes pollutions produites, on s’apercoit qu’en dehors de I’homme qui est
au centre de cette responsabilité, il y a aussi des causes naturelles (les volcans, les orages, les

tremblements de terre, etc.).[3]

I-2. Classification selon le type de polluant:

Il existe plusieurs fagons de classer la pollution. Selon le type de polluant, on peut classer
la pollution en trois catégories : la pollution physique, la pollution chimique et la pollution

biologique.
I-2-1. Pollution physique:

On parle de ce type de pollution quand le milieu pollué est modifié dans sa structure
physique par divers facteurs. Elle regroupe la pollution mécanique (effluents solides), la
pollution thermique (réchauffement de 1’eau par des usines) et la pollution atomique (retombées
de radioéléments issus des explosions d’armes nucléaires, résidus des usines atomiques et

accidents nucléaires).[4]

I-2-2. Pollution chimique:

La pollution chimique est engendrée par des substances chimiques normalement absentes,
ou présentes dans 1‘environnement avec des concentrations naturelles plus faibles. Elle peut
étre chronique, accidentelle ou diffuse. Le risque chimique est lié a la présence de constituants
géologiques ou de contaminants issus des activités humaines (agriculture, industrie et
aménagement).[5]

Les pratiques agricoles et pastorales contribuent a la contamination des eaux de surfaces
et souterraines par l‘utilisation excessive d‘engrais et de produits phytosanitaires pour
l‘agriculture et de produits pharmaceutiques pour 1‘¢levage apporte traditionnellement du
nitrogéne et du phosphore et plus récemment des polluants émergeants, qui, transportés par
écoulement aux lacs et aux eaux de ruissellement, contribuent a la prolifération de la biomasse
verte par les algues. Ces algues entrainent une diminution de la luminosité et une consommation

excessive d‘oxygene dissous dans 1‘eau [6], ce phénomene est connu par 1‘eutrophisation.

6
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L'industrie chimique moderne exploite un tres grand nombre de composés minéraux ou
organiques de toxicité souvent élevée ou encore peu dégradables. On estime que plus de 530
nouvelles molécules sont mises sur le marché chaque année et qu'au total environ 120000
molécules minérales ou organiques de synthese font l'objet d'un usage commercial dans le
monde [7].

L‘évolution des connaissances toxicologiques et la performance des méthodes
analytiques conduit a des nouvelles questions quant a la présence des polluants émergeants tels
que les médicaments ou les perturbateurs endocriniens. Par ailleurs, les effets de ces substances
ainsi que leurs produits de décomposition, aux doses retrouvées dans |‘cau restent insuffisantes
[8].

L*évaluation des risques li€s a la présence de ces nouvelles substances est 1‘un des enjeux
majeurs pour 1‘amélioration de la qualité de 1‘eau potable. Pour cette raison une liste prioritaire

des molécules qui doivent faire 1°objet de 1°‘évaluation a été établie [9] .
I-2-3. Pollution biologique :

La pollution biologique se référe & la contamination de l'environnement par des
organismes vivants ou leurs déchets, ce qui peut avoir un impact néfaste sur la santé humaine,
la vie sauvage et les écosystémes. Cela peut inclure la propagation de maladies infectieuses par
des agents pathogenes comme les bacteéries, les virus ou les parasites, ainsi que la présence de

toxines produites par des organismes vivants tels que les algues toxiques.

I-3. Classification selon I’origine de la pollution:

La pollution peut étre classée en quatre catégories en fonction de son origine : la pollution

domestique, la pollution urbaine, la pollution agricole et la pollution industrielle.

I-3-1. Pollution domestique:

La pollution domestique, également connue sous le nom de pollution ménageére, fait
référence a la pollution générée par les activités quotidiennes des ménages. Cela comprend la
production de déchets solides, liquides et gazeux, ainsi que les émissions provenant de diverses
sources domestiques telles que la cuisine, le nettoyage, le chauffage et la climatisation
résidentiels.

Les principales sources de pollution domestique comprennent les déchets solides tels que
les emballages, les plastiques et les déchets alimentaires, les eaux usées provenant des salles de
bains, des toilettes et des cuisines, ainsi que les émissions de gaz a effet de serre provenant du

chauffage domestique au bois, du chauffage au gaz et de la consommation d'électricité.

7



Chapitre 1 Le procédé dadsorption et les différents adsorbants

La pollution domestique peut avoir un impact significatif sur la qualité de I'air, de I'eau et
des sols, ainsi que sur la santé humaine et environnementale. Par exemple, les produits
chimiques toxiques présents dans les produits de nettoyage ménagers peuvent contaminer les
eaux souterraines et les cours d'eau, tandis que les émissions de gaz a effet de serre provenant

des systéemes de chauffage domestique contribuent au changement climatique.

1-3-2. Pollution urbaine :

La pollution urbaine se référe a la contamination de l'environnement dans les zones
urbaines en raison des activités humaines. Elle englobe une gamme variée de polluants
provenant de diverses sources urbaines telles que les transports, les industries, les batiments
résidentiels et commerciaux, ainsi que les dechets solides.

Les principales sources de pollution urbaine comprennent les émissions des véhicules a
moteur, telles que les gaz d'échappement contenant des polluants atmosphériques tels que les
oxydes d'azote (NOX) et les particules fines, ainsi que les émissions provenant des usines et des
installations industrielles, telles que les gaz et les produits chimiques toxiques. De plus, les
activités domestiques et commerciales contribuent également a la pollution urbaine par le biais

de la production de déchets solides, liquides et gazeux.

I-3-3. Pollution agricole:

La pollution agricole fait référence a la contamination de I'environnement résultant des
pratiques agricoles et de l'utilisation d'intrants agricoles tels que les pesticides, les engrais et les
déchets animaux. Cette forme de pollution peut avoir des effets néfastes sur les sols, les eaux
souterraines, les cours d'eau et les écosystémes environnants.

Les principales sources de pollution agricole comprennent l'utilisation excessive ou
inappropriée de produits chimiques agricoles tels que les pesticides et les engrais. Lorsqu'ils
sont appliqués de maniére excessive ou mal gérés, ces produits chimiques peuvent s'infiltrer
dans le sol et contaminer les eaux souterraines, ce qui affecte la qualité de I'eau potable et nuit
a la biodiversite des écosystemes aquatiques.

De plus, les déchets animaux provenant des élevages intensifs peuvent également
contribuer a la pollution agricole en contaminant les sols et les eaux environnantes par le biais
de I'épandage excessif ou inapproprié de lisier et de fumier.

Les effets de la pollution agricole peuvent étre variés et inclure la dégradation des sols, la
contamination des sources d'eau potable, la perte de biodiversité, ainsi que des impacts sur la

santé humaine, tels que les maladies causees par I'exposition aux produits chimiques agricoles.
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1-3-4. Pollution industrielle:

Le développement accéléré des techniques industrielles modernes a engendré une
pollution tres importante. En effet, celle-ci est devenue plus massive, plus variée et plus
insidieuse. Devant I’extréme diversité¢ de ces rejets, une investigation propre a chaque type
d’industrie est nécessaire : il est donc primordial d’étre parfaitement informé sur les procédés
de fabrication et le circuit des réactifs et des produits [10]. Et La pollution industrielle se réfere
a la libération de substances nocives dans I'environnement résultant des activités industrielles.
Ces substances peuvent inclure des produits chimiques toxiques, des gaz polluants, des
particules fines, des métaux lourds, des déchets solides et liquides, entre autres. Les industries
telles que la fabrication, le traitement des métaux, la production d'énergie, la chimie et le
raffinage sont des sources courantes de pollution industrielle.

La pollution industrielle peut avoir des conséquences graves sur l'environnement et la
santé humaine. Elle peut contaminer lair, l'eau et les sols, entrainant la destruction des
écosystemes, la perte de biodiversité et la détérioration de la qualité de I'air et de I'eau. De plus,
elle peut causer des problémes de santé chez les populations exposées, tels que les maladies

respiratoires, les cancers, les troubles neurologiques et les problemes de fertilité.
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Figure I-1 : Synoptique des principales sources de pollution [11]

11-1. Définition de I’adsorption:

L'adsorption représente un processus de surface ou les molécules de gaz ou de liquide se
lient aux surfaces solides des adsorbants, a travers divers processus qui peuvent étre plus ou

moins intenses : la chimisorption et la physisorption. En opposition a ce phénomeéne, la
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désorption se produit lorsque les molécules se détachent. De surcroit, l'adsorption est un
phénomene spontané qui se déclenche dés qu'une surface solide entre en contact avec un gaz
ou un liquide. On désigne généralement par "adsorbat" la molécule qui sadsorbe, et par

"adsorbant" le solide sur lequel la molécule s'adsorbe.

Phase gaz

Adsorption monocouche

DO OO0 |
VI, el 2000

Figure I11.1 : phénomeéne d'apsorpation [12].
11.2. les types d'absorption :
11.2.1. Adsorption chimique (ou chimisorption ) :

La chimisorption est un processus irréversible résultant d'une liaison chimique forte,
généralement de type covalent, entre les atomes de surface d'un solide et les molécules
adsorbées. Ce type d'adsorption implique des énergies d'attraction élevées, ce qui se traduit par
des chaleurs dadsorption importantes, souvent comparables aux énergies des liaisons
chimiques covalentes, typiquement comprises entre 20 et 80 kcal/mol. [13] La chimisorption
se produit généralement a des températures plus élevées, en raison de la nécessité de surmonter
la barriere énergétique nécessaire a la formation de liaisons covalentes entre la surface et les
molécules adsorbées. La chimisorption dépend fortement de la nature chimique de la surface
du matériau et des molécules adsorbées, car il doit y avoir une certaine compatibilité pour la
formation de liaisons covalentes. Ce type d'adsorption se caractérise également par une grande
spécificité, ne se produisant qu'avec certaines molécules capables d'interagir chimiguement

avec la surface du solide.

10
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De plus, la chimisorption joue un réle crucial dans de nombreux processus industriels et
applications technologiques, tels que la catalyse des réactions chimiques, le stockage de
I'énergie et la purification des matériaux. La compréhension approfondie de ce phénomene

permet d'améliorer l'efficacité et la durabilité des processus qui reposent sur la chimisorption.
11.2.2. Adsorption physique (ou physisorption) :

Contrairement a la chimisorption, 1’adsorption physique se produit a des températures
basses et se caractérise par une faible énergie d’adsorption, ce qui signifie que la molécule
adsorbée n’est pas fortement liée. Ce type d’adsorption résulte des forces de Van der Waals. La
molécule adsorbée est fixée sur un site spécifique mais peut se déplacer librement a I’interface.
La physisorption est rapide, réversible et ne modifie pas les molécules adsorbées. Les énergies

d’adsorption dans ce cas sont généralement comprises entre 2 et 10 kcal/mol. [14]

F\

Ny
L?&# o o ’.: G A

| Adsorption physique Adsorption chimique

.- - — ————

Figure 11.2: Types adsorption [15]

La comparaison des deux types d’adsorption pourrait étre appréciée a partir du tableau

suivant.
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Tableau Il. 1: Différences entre I’adsorption physique et chimique [16].
Propriétés Adsorption physique Adsorption chimique
Energie d'adsorption 5al0Kcal/mol 20al00K cal/mol
Température de processus | Inférieur a la température Elevée
d'équilibre
Nature de liaison Physique (Van der Waals) Chimique
La désorption Plus ou motns parfait Difficile
- . n . # . —
Energie d activation Non appréciable Peut étre muse en jeu
La cinétique Tres rapide Lente
. . . m
Etat de surface Formation de multicouche Formation de monocouche

I1.3. Le mécanisme d’adsorption:

Le processus d’adsorption est ’'un des transferts de matiere qui s’effectue entre le fluide
dite adsorbat et la surface solide dite 1’adsorbant. Il se produit principalement en plusieurs
étapes. Au cours de I’adsorption d’une espece sur un solide, le transfert de maticre a lieu de la
phase fluide vers les sites actifs de 1’adsorbant en passant par les étapes suivantes: [17]

e Diffusion de 1’adsorbat de la phase liquide externe vers celle située au voisinage de la
surface de I’adsorbant.

e Diffusion extra-granulaire de la matiere (transfert du soluté a travers le film liquide vers
la surface des grains).

e Transfert intra-granulaire de la matiere (transfert de la matiére dans la structure poreuse
de la surface extérieure des grains vers les sites actifs). e Interaction d’adsorption du colorant

au contact des sites actifs. Une fois adsorbée, la molécule est considérée comme immobile. [18]

12
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T TTCYE TR

L phase adsorbant - L phase adsorbat
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Figure 11.3: Schéma du mécanisme de transport d’un adsorbat au sein d’un grain de CA [19].

I1.4. Capacite d’adsorption:

La capacite d'adsorption d'un adsorbant est définie comme étant la quantité de substrat
(masse ou volume) adsorbée, par unité de poids d'adsorbant, pour une température donnée. Cela
nécessite la prise en compte de nombreux parametres aussi bien pour l'adsorbat (taille des
molécules, solubilité dans l'eau, etc....) que pour l'adsorbant (surface spécifique, structure et
type de particules le constituant etc....).La capacité d’adsorption peut étre généralement

exprimée par la relation suivante:[20]

Q — (co-ct)v (1)

m

Q : Capacité d'adsorption du support (mg/g).

CO : Concentration initiale du substrat (mg/l) at = 0.

Ct : Concentration du substrat (mg/1) a I’instant « t » du processus d'adsorption.

V : Volume de la solution (substrat) (litre).

m : Masse du support (g).

I1.5. Les elements les plus importants affectant I'adsorption:

De nombreux paramétres et propriétés peuvent influencer 1’adsorption d’un colorant sur
un support. Parmi les principaux facteurs, on peut citer :

11.5.1. Effet de masse:

L’influence de la masse de 1’adsorbant a été rapportée pour de nombreux systémes. La

quantité d’adsorbat fixée a la surface de 1’adsorbant est étroitement liée a la masse et a la

13
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granulométrie de 1’adsorbant. Plus la granulométrie des particules est fine plus la surface
spéecifique augmente et plus la quantité adsorbée augmente. [21]

11.5.2. Effet de PH:

Le pH est un facteur important dans toute étude chimique telle que I'étude cinétique de
I'absorption car il peut affecter a la fois la structure des adsorbants et sur le mécanisme
d'adsorption.[22]

I1.5.3. Effet de vitesse d’agitation:

L’agitation peut avoir une influence sur la distribution des molécules du soluté dans la
solution. Elle permet une bonne homogénéisation entre I'adsorbat et I'adsorbant de la suspension
de fagon a atteindre plus rapidement I’état d’équilibre. [22]

11.5.4. Effet de temperature:

Les processus d’adsorption ne se compliquent pas par des réactions chimiques
s’accompagnent toujours de dégagement de chaleur (exothermique), de sorte qu’avec une
augmentation de la température, le phénomene de desorption devient dominant. Par contre, pour
une adsorption activée (chimie sorption), I’équilibre d’adsorption n’est pas atteint rapidement,
et I’augmentation de la température favorise I’adsorption. [23]

11.5.5. Effet de la concentration :

La différence dans les concentrations de 1’adsorbat affectent définitivement le processus
d'adsorption en plus de plusieurs autres conditions ou il y a une concentration compatible avec
certaines conditions. [18]

11.6. Facteur influencant ’adsorption:

L'efficacité d'un adsorbant vis-a-vis d'un adsorbat dépend de nombreux parameétres, qu'ils

soient liés a I'adsorbant, a I'adsorbat, ou aux conditions opératoires:

+ La surface spécifique :

La surface spécifique est une donnée essentielle pour caractériser les solides et les
matériaux poreux. Il est évident que I'on cherche a conférer aux adsorbants une grande surface
spécifique. Cette grandeur désigne la surface accessible rapportée a l'unité de poids de
I'adsorbant. [24]

% Température:

Les processus de 1’adsorption qui ne se compliquent as par des réactions chimiques
s’accompagnent toujours de dégagement de chaleur (exothermique), de sorte qu’une
augmentation de la température, le phénomeéne de désorption devient dominant Par contre, pour
une adsorption activée (chimisorption), I’équilibre d’adsorption n’est pas atteint rapidement, et

I’augmentation de la température favorise 1’adsorption. [24,25]
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* pH:

Selon la regle de Traube, l'optimisation des parameétres analytiques, en particulier le pH,
augmente le rendement d'adsorption des polluants présents dans les solutions aqueuses.[26]

% Porosité :

Pour qu'une adsorption soit efficace, il doit y avoir une affinité entre le solide et le soluté.
En général, les solides polaires adsorbent préférentiellement d'autres substances polaires, tandis
que les solides non polaires adsorbent plut6t des substances non polaires.[27]

+»+ La nature de I’adsorbit:

La nature de I'adsorbat, c'est-a-dire les caractéristiques des molécules, des atomes ou des
ions qui sont adsorbés, joue un role

crucial dans le processus d'adsorption.

et D’aprées la régle de Lundenius « Moins une substance est soluble dans le solvant, mieux

elle est adsorbée ». [26]

I1.7. Isothermes d’adsorption:

Les isothermes d'adsorption sont des courbes qui décrivent la relation entre la quantité
d'un gaz adsorbé par une surface solide et la pression (ou concentration) de ce gaz a une
température constante. Elles sont essentielles pour comprendre et modéliser les processus
d'adsorption dans divers domaines, comme la purification de l'air, le stockage de gaz, et la
catalyse. Voici quelques types courants d'isothermes d'adsorption et leurs caractéristiques :

% Classe C

Classe C Les isothermes de cette classe se caractérisent par une partition constante entre
la solution et le substrat jusqu'a un palier. La linéarité montre que le nombre de sites libres reste
constant au cours de l'adsorption. Ceci signifie que les sites sont créés au cours de l'adsorption.
Ce qui implique que les isothermes de cette classe sont obtenues quand les molécules de soluté
sont capables de modifier la texture du substrat en ouvrant des pores qui n‘avaient pas été
ouverts préalablement par le solvant.[28]

% Classe L

Les isothermes de classe L présentent, a faible concentration en solution, une concavité
tournée vers le bas qui traduit une diminution des sites libres au fur et a mesure de la progression
de l'adsorption. Ce phénomeéne se produit lorsque les forces d'attraction entre les molécules
adsorbées sont faibles. Elle est souvent observée quand les molécules sont adsorbées
horizontalement, ce qui minimise leur attraction latérale. Elle peut également apparaitre quand

les molécules sont adsorbées verticalement et lorsque la compétition d'adsorption entre le
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solvant et le soluté est faible. Dans ce cas, I'adsorption des molécules isolées est assez forte
pour rendre négligeable les interactions latérales.[28]

+ Classe H

La partie initiale de l'isotherme est presque verticale, ce qui indique qu'une quantité
significative de soluté est adsorbée méme a une concentration quasi nulle dans la solution. Ce
phénomene se produit lorsque les interactions entre les molécules adsorbées et la surface du
solide sont tres fortes. L'isotherme de classe H est également observée lors de I'adsorption de
micelles ou de polymeéres formés a partir des molécules de soluté.[28]

s Classe S

Les isothermes de cette classe présentent, a faible concentration, une concavité orientée
vers le haut. Cela signifie que les molécules adsorbées facilitent I'adsorption ultérieure d'autres
molécules, un phénomene connu sous le nom d'adsorption coopérative. Ce comportement est
d( aux forces de Van der Waals qui attirent les molécules, les regroupant en Tlots ou elles se
tassent les unes contre les autres. Ce phénomene est favorise, d'une part, lorsque les molécules
de soluté sont adsorbées verticalement, comme c'est le cas pour les molécules avec un seul
groupe fonctionnel, et d'autre part, lorsque les molécules sont en forte compétition d'adsorption

avec le solvant.[28]

() The “C" isotherm (b).The “L" isotherm
Q
4 with strict plateau
N
without strict plateau
> C > C
(¢) The “H" isotherm (d) The “S" isotherm
Q Q
$ 4
point of inflection
necons > C > C

Figure 11.4: Isothermes d’adsorption. [29]
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MATERIELS, METHODES ET CARACTERISATIONS

I. METHODES EXPERIMENTALES:

Ce chapitre vise a fournir un apercu détaillé des protocoles expérimentaux utilisés pour
préparer ladsorbant et les solutions utilisées. Les techniques analytiques sont décrites et les
techniques de caractérisation de l'adsorbant qui sont susceptibles d'étre prises en compte

pendant I'adsorption du colorant, en particulier le bleu de méthylene, sont décrites.

I1. Origine des matériaux bruts :

La matiére premiére que nous avons testée est un déchet agricole, les brindilles de I'arbre
a fumée dans la région d'el-oued. Nous avons pris cette matiere a I'état brut et I'avons préparée

pour la production de charbon actif.

I11. Adsorbant et Adsorbat:
I11.1 Préparation de I'absorbant :

+ Préparation TBC:

Les morceaux de biomasse séchée provenant des brindilles de I'arbre a fumée ont été
coupés en petits morceaux de 1 a 2 pouces de longueur et lavés, puis les morceaux de plante
ont été emballés fermement dans des creusets et tassés pour réduire les espaces d'air. Ensuite,
la biomasse dans les creusets a été thermiquement décomposée a une température de 600 degrés
Celsius pendant 4 heures dans un four a moufle. La pyrolyse lente a été effectuée selon un
programme progressif, et une fois la température de pyrolyse atteinte, la biomasse a été
maintenue a température constante pendant deux heures supplémentaires.

Le charbon bio préparé (TBC) a ensuite été broyé et tamisé a travers un tamis de 1 mm.

Nous avons mis 10 g de carbone préparé précédemment dans un bécher avec 100 ml d'eau
distillée et agité le mélange pendant 10 minutes. Ensuite, nous filtrons le mélange a l'aide de
papier filtre pour séparer I'eau de la matiére initiale, en répétant le processus cing fois. Nous
mesurons le pH de I'eau utilisée lors des quatriéme et cinquiéme répétitions, obtenant un pH de
9.03 . Ensuite, nous avons étalé le carbone dans un récipient et I'avons mis au four a une

température de 60 °C pendant 24 heures.

+ Préparation HDA-TBC:
Nous avons ajouté 10 g de matiere (TBC) tamisée a 100 ml d'eau distillée et bien agité le
mélange pendant un certain temps. Ensuite, nous y avons ajouté 5 g d'arginine en chauffant

Iégérement le mélange tout en le remuant, puis nous I'avons laissé agiter toute la nuit. Par la
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suite, nous avons filtré le mélange a I'aide de papier filtre et lavé avec de l'eau distillée a deux
reprises, puis nous l'avons filtré de nouveau. Enfin, nous avons étalé la matiere dans un plat et

I'avons mise au four a une température de 60 °C pendant 6 heures.

Informations générales sur I'arginine:

Formule:

Arginine
H

N O

HoN Ei e OH
NH,

Figure 111.1: arginine formule [30].

Formule chimique CsH14N4O2
Poids partiel 174.2g.mol™
Point de fusion 260°C
Densité de l'acier l.1g.cm™
Solubilité dans I'eau 87.1g.1™ (20°C)
PKa 2.488
PKb 11.509
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111.2. Adsorbat :

L'adsorbat étudié est le bleu de méthylene (BM), un colorant cationique utilisé dans de
nombreuses applications. Le BM est une molécule organique appartenant a la famille des
xanthines. De nombreuses recherches ont été publiées concernant la possibilité d'éliminer le
bleu de méthylene a l'aide de divers adsorbants. [31] Sa structure chimique, son spectre visible

et ses caractéristiques sont représentés dans les figures (111.2 et 111.3) ainsi que dans le tableau

(111.2).

Vs

N

Figure I11. 2: arginine formule [32].
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Tableau I11.2 :Caractéristiques physico-chimiques du Bleu de Méthylene[31].

Nom usuel Bleu de méthyléne
Formule chimique CisH1sCiNsS
Masse moléculaire 319.86 g/mol

Solubilité dans 1’eau Elevée

Amax (nm) 664

pKa 3.8
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400 500 &S00 700 800

Figure 111.3 : Spectre visible du colorant bleu de méthyléne étudié (Concentration en
colorant 25 mg/l) [2].

111.3. Préparation des solutions:
111.3.1. Préparation des solutions méres et filles:

Les solutions meres de BM a 30 mg/l ont été préparées par dissolution de son sel dans de
I’eau distillée. Les solutions filles devant servir a ’analyse, ont été obtenues par des dilutions
successives jusqu’aux concentrations désirées qui vont de 1 a 7 mg/l pour les essais

d’adsorption.
I11.3.2. Etablissement de la courbe d’étalonnage du bleu de méthyléne:

Des courbes d'étalonnage des colorants ont été réalisées pour déterminer les
concentrations résiduelles dans les tests d'absorption des colorants sur les rameaux de tabac.
Courbes de titrage (absorbance = f (concentrations de bleu de méthyléne)) et ce processus est
répété avant chaque série de tests., nous présentons sur la figure I11.4. un exemple d’étalonnage

pour le colorant bleu de méthyléne testé.
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Figure 111.4 : La gamme du bleu de méthylene
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Figure 111.5 : Courbe d’étalonnage du bleu de méthyléne.

La concentration résiduelle du bleu de méthyléne est également déterminée a partir de

I’absorbance sur un spectrophotomeétre UV Visible type (JENWAY 6305) a A=664 nm.
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I11.4. Préparation et caracterisation de charbon actif :
111.4.1. Les étapes de préparation le charbon actif:

Le traitement des Branches de l'arbre a tabac comporte les opérations suivantes :

a) Traitement des brindilles : Le traitement de base comprend les opérations suivantes:

« Lavage : Les branches sont lavées a l'eau distillée, et cette opération est répétée
plusieurs fois pour éliminer toute substance adhérente.

+¢+ Séchage : Les branches sont séchées a l'air libre pendant 24 heures.

¢+ Broyage : Les branches sont broyées a I'aide d'un moulin électrique.

+ Le stockage : les branches broyées sont conservées dans des récipients en verre

hermétiquement fermés.

b) Carbonisation des brindilles de tabac : On carbonise les branches de tabac broyées
en les pressant dans des creusets pour réduire les espaces dair, puis en les placant dans un four
a moufle a une température de 600°C pendant 4 heures.

- Les branches sont d'abord écrasées puis tamisées pour obtenir une poudre. Ensuite, elles
sont lavées a plusieurs reprises avec de I'eau distillée pour éliminer les impuretés. Apres cela,
nous les distillons et les séchons au four.

c) L'activation a I'acide arginique : Parmi les acides, nous avons utilisé I'acide arginique
pour activer le charbon. A cette fin, 10 grammes de matiére brute ont été mélangés avec 5
grammes d'arginine et 100 millilitres d'eau distillée, puis conserves sous agitation toute la nuit.
Ensuite, le mélange a été distillé, puis les produits ont été placés dans le four pour étre séchés
a une température de 65 degrés pendant 6 heures.

- Les équipements utilisés pendant cette phase expérimentale (préparation du charbon
actif a partir de branches de tabac) comprennent : un four, un moulin, un tamis, une balance,

des creusets, un agitateur magnétique, un bécher, un four a micro-ondes et un agitateur.
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Brindilles de tabac

V

Lavage et séchage a 60°C Pendant 24 heures

\%

Lavage et séchage a 60°C Pendant 24 heures

\%

Broyagae puis tamisage

\'%

L'activation a l'acide arginique

Charbon Actif | Adsurptl'un dl:.| Bleu de
methylene

IIL.5. Description des essais d’adsorption:

Nous avons utilisé 0,05 g de carbone brut avec une solution aqueuse de colorant (bleu de
méthyléne) a différentes concentrations, en les diluant jusqu'a ce qu'ils atteignent un volume de
50 ml, puis nous les avons placés dans des flacons avec des temps d'agitation variables de 30
minutes a 5 heures. Ensuite, nous avons procédé a une centrifugation pour séparer le carbone
de la solution (bleu de méthylene).

(Nous avons répété les mémes étapes avec du carbone activé).

Nous avons ensuite mesuré de I'adsorption. Les résultats sont les suivants :
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Résultats pour le carbone brut:
concentrattion 5 7 10 15 20 30 40 50

I'adsorpation
(A)
Quantité

0.363 | 0.398 | 0.450 | 0.571 | 0.695 | 0.747 | 0.762 | 0.768

_ 20.70 | 19.75 | 1835 | 15.08 | 11.72 | 10.82 | 9.91 9.75
d'absorption

Tem
P 30min | 45min | lheur | 2heurs | 3heurs | 4heurs | 5heurs | 5heurs

d'ajetation

Résultats pour le carbone actif :
concentration 5 7 10 15 20 30 40 50

L'adsorption
(A)
Quantité

0.384 | 0.450 | 0.502 | 0.575 | 0.629 | 0.655 | 0.660 | 0.706

) 20.13 | 18.35 | 16.94 | 1497 | 1351 | 1280 | 12.67 | 11.43
d*absorption

Temp

d'ajéetation | 30min | 45min | 1heur | 2heurs | 3heurs | 4heurs | 5heurs | 5heurs

Courbe d’étalonnage du carbone brut:

L- Quantité adsorbé

- ki ey
> D o]
| | |

Quantité adsorbée (mg/g)

-
N
|

10 T T T T
0 50 100 150 200 250 300

temp (min)
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Courbe d’étalonnage du carbone Actif :

- — N
K (o)) o0} o
| | | |

Quantité adsorbée (mg/g)

-
N
|

10

| = Quantité adsorbé

T kA 1
200
temp (min)

. . .
50 100 160

IT1.5.1.Les rendements d’élimination du bleu de méthyléene:

L’évolution du rendement d’élimination du bleu de méthyléne a 1’équilibre est suivie par

le parametre :

(CO - Ce)
Ahd
co 100

R% =

CO : Concentration initiale du composé organique testé (mg/l).

Ce : Concentration résiduelle du composé organique testé a 1’équilibre (mg/1).

Le rendement d'élimination du bleu de méthyléne pour le carbone brut :

Ce 9.30 10.25 11.65 14.92 18.28 19.68 20.09 20.25

R% 69 65.83 61.16 50.26 39.06 34.40 33.03 32.50
Le rendement d'élimination du bleu de méthyléne pour le carbone actif :

Ce 9.87 11.65 13.06 15.03 16.49 17.20 17.33 18.57

R% 67.1 61.16 56.46 49.90 45.03 42.66 42.23 38.10
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I11.5.2. Les cinétiques d’adsorption :

Dans des flacons, nous mettons 50 ml d'eau distillée contenant du bleu de méthyléne a
étudier a une concentration de 30 mg/L. Ensuite, nous ajoutons 0,05 mg de matiere I'adsorbant
(carbone brut), en répétant le méme protocole avec (le charbon actif) ; chaque échantillon est

prélevé a un moment donné.

IT1.5.3. Les isothermes d’adsorption :

Pour tracer une isotherme d’adsorption d’un liquide sur un solide, il est nécessaire de
déterminer la quantité de soluté adsorbé en fonction de la concentration du soluté dans la
solution a I’équilibre a une température donnée. Plusieurs méthodes pour obtenir 1’isotherme
d’adsorption ont été développées. L’exploitation des isothermes d’adsorption est décrite par les

lois de Freundlich et de Langmuir.
e |sotherme de Freundlich :

L'isotherme de Freundlich est un modele d'adsorption empirique qui décrit I'adsorption
sur des surfaces hétérogenes et peut sappliquer a l'adsorption multilayer. Ce modele est
particulierement utile lorsqu'il n'y a pas de saturation de la surface, ce qui signifie que
I'adsorption peut continuer indéfiniment & mesure que la concentration de l'adsorbat augmente.

L'isotherme de Freundlich est généralement exprimée par I'équation suivante :

ge = Kf. Cen

Avec :

ge : quantité du soluté adsorbée par unité de masse de 1’adsorbant a 1’équilibre.

Kf : constante de Freundlich associée a la capacité d’adsorption.

n : parametre énergétique de Freundlich, c-a-d I’affinité du soluté vis-a-vis de I’adsorbant.

Ce : concentration de 1’adsorbat a I’équilibre dans la phase liquide.

e [sotherme de Langmuir :

L'isotherme de Langmuir est un modele d'adsorption qui décrit I'adsorption de molécules
sur une surface homogene, formant une monocouche ou chaque site d'adsorption est équivalent
et peut retenir une seule molécule d'adsorbat. Ce modéle est particulierement utile pour
comprendre les processus d'adsorption lorsque la surface de l'adsorbant est saturée a haute

concentration de lI'adsorbat. VVoici une description détaillée de I'isotherme de Langmuir :
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L'isotherme de Langmuir est généralement exprimée par I'équation suivante :

k Ce
1+kCe

gm est la capacité maximale d'adsorption correspondant a une monocouche compléte

de = qm

(mg/g ou mol/g).
KL est la constante de Langmuir (L/mg ou L/mol), reflétant l'affinité de I'adsorbant pour

l'adsorbat.
111.6. Conclusion :

Ce chapitre nous a permis de passer en revue les principales méthodes analytiques
utilisées dans le cadre de notre travail. Nous avons également présenté les étapes principales de
la préparation et de la fabrication du charbon actif a partir des branches de tabac, en décrivant
les méthodes de test des différents colorants. Enfin, nous avons exposé les différentes étapes

des tests d'adsorption.
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CHAPITRE HI L'élimination du bleu de méthylene sur deux adsorbants
prépares a partir des branches de tabac

|. Introduction :

Nous nous sommes intéressés dans cette étude a l'adsorption du bleu de méthyléne sur les
branches de tabac, une matiére adsorbante naturelle abondante dans le désert algérien en tant
que déchet naturel. Cette matiere a été utilisée a I'état brut, sans aucun traitement préalable.
Nous avons déja décrit la méthode de préparation et de conditionnement de I'échantillon ainsi
que la procédure d'adsorption pour améliorer sa capacité d'adsorption. De plus, nous avons

étudié les différents effets (temps de contact / masse de la matiére adsorbante).

I1. Influence du temps de contact

La réaction se produit immédiatement apres le contact entre la suspension de charbon et
le colorant ; et avec le temps, la quantité adsorbée augmente. Cette étude a éte réalisee sur une
série d'échantillons préparés selon le protocole suivant : 0,05 g de matiére adsorbante est
mélangé dans 50 ml de solution colorée (bleu de méthyléene) a une concentration de 30 mg/L
pour chaque échantillon. Les échantillons sont agités a différents temps de contact. Les
échantillons sont prélevés au fil du temps pour déterminer le temps d'équilibre de la réaction
d'adsorption.

I1.1. Cas de charbon non active :

Les figures (IV.1 et IV.2) montrent que le taux d'adsorption est rapide au début du
processus et devient de plus en plus lent au fil du temps d'agitation jusqu'a atteindre I'équilibre.
Cette étude a démontré que 300 minutes d'agitation sont suffisantes pour atteindre I'équilibre
pour le carbone brut. Le seuil maximal d'adsorption atteint un pourcentage d'environ 32.5%.

[ = concentration ré

N
N

N
(=]

18 - -

E-S [=~]

concentration residuelle du BM (mgf1)
b

T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
Temps (min)

Figure IV.1: Evolution de bleu méthyléne en fonction du temps
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= rendement

rendement (%)

¥ T v T ¥ T \ T ¥ T
0 50 100 150 200 250 300
Temps de contact (min)

FigurelV.2: Rendements d'elimination du bleu de méthyléne en fonction du temps.

On peut observer que les courbes suivent une tendance décroissante jusqu'a atteindre
I'équilibre, montrant une augmentation de I'élimination du bleu de méthyléne au cours des 300
premiéres minutes. Cela indique une fixation de ce composé organique sur la surface de
I'adsorbant, ce qui correspond au transfert de masse externe. Par la suite, on note une
augmentation lente de I'élimination du bleu de méthylene, ce qui signifie qu'il y a un transfert

interne de la masse a l'intérieur de lI'adsorbant. Cela correspond généralement au phénomeéne de
diffusion dans la porosité interne de I'adsorbant.

11.2. Cas de charbon actif préparé a partir de brindilles de tabac :

N

o
et
|

18

16

i

124

concentration résiduelle du BM (mg/l)

=
o

T 1 ' T T T
0 50 100 150 200 250 300
Temps (min)

FigurelV.3: Evolution de bleu méthylene en fonction du temps
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D'apres les figures (IV.3/IV.4), on peut remarquer que les courbes se composent de deux
parties distinctes

elLe premier segment montre une augmentation du taux délimination du bleu de
méthyléne pendant 240 minutes. Cela signifie que le composé organique s'est fixé a la surface
de l'adsorbant, ce qui correspond au transfert de masse externe

e Le second segment révéle une augmentation lente de I'élimination du bleu de méthyléne
jusqu'a atteindre I'équilibre, qui est atteint apres quatre heures. Cela indique un transfert interne

de la masse a l'intérieur de l'adsorbant, ce qui correspond généralement au phénomeéne de
diffusion dans la porosité interne de I'adsorbant.

= _rendement|
70 -
-
65 ~
| ]
60 ~
& b
= 55
(l_)
{
o 50 .
¢
o
45 w
] u ]
40 A
4 | |
35 v T Y T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Temps de contact (min)

Figure IV.4: Rendement d'élimination du bleu de méthyléne en fonction du temps.
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I11. conclution

L'étude des mécanismes d'adsorption du bleu de méthylene sur le charbon actif préparé a
partir des branches de tabac a été le sujet de ce chapitre. Les resultats obtenus concernant la
cinétique d'adsorption ont été utilisés pour illustrer comment le colorant se fixe sur lI'adsorbant.
Pour ce faire, de nombreux tests d'adsorption ont été réalisés en utilisant la matiere BM. Il a été
démontré que le taux d'adsorption était de 32,5 % pour le charbon brut et de 42,66 % pour le
charbon actif.

Ces tests ont fourni une meilleure compréhension des interactions entre le bleu de
méthyléne et le charbon actif, en analysant les différentes étapes du processus d'adsorption et
en déterminant les conditions optimales pour une adsorption efficace. Les données obtenues
ont apporté des informations précieuses sur la capacité d'adsorption, les taux de diffusion et les
parameétres influencant I'efficacité de I'adsorption, tels que le temps de contact, la masse de

I'adsorbant, et d'autres facteurs pertinents.
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Conclusion général

Les colorants, et plus particulierement les colorants synthétiques, sont une source
dramatique de pollution de I'eau, entrainant des perturbations et des déséquilibres dans
I'écosysteme aquatique. Cette pollution représente un danger potentiel pouvant conduire a une
bioaccumulation qui peut affecter les espéces animales et végétales, ainsi que I'nomme. Ce
transfert se fait a travers la chalne alimentaire, ce qui rend nécessaire la mise en ceuvre de
mesures pour réduire ou éliminer ces contaminants par des méethodes de traitement physico-
chimiques ou méme biologiques.

C'est dans ce contexte que nous avons choisi d'étudier le processus d'adsorption, qui est
I'une des techniques les plus couramment utilisées pour le traitement et I'élimination des
composés organiques et autres métaux présents dans I'eau. Nous avons utilisé des branches de
tabac provenant de sources locales pour préparer du charbon actif, activé chimiquement a l'aide
d'acide arginique. L'objectif de cette étude est de Vérifier la possibilité d'utiliser les propriétés
specifiques d'adsorption du charbon actif préparé a partir des branches de tabac pour
I'élimination du colorant bleu de méthylene.

Dans cette étude, nous avons examing :

-La cinétique d'adsorption du bleu de méthyléne sur le charbon actif et utilisé les résultats
obtenus pour expliquer le mécanisme de fixation du colorant sur I'adsorbant.

- L'étude de l'effet de la concentration initiale de bleu de méthylene (30 mg/L) sur la
cinétique a montré que le processus d'adsorption suit deux phases distinctes.

Premiere phase : Une augmentation notable de l'efficacité de I'élimination du bleu de
méthyléne a été observée sur une période de 240 minutes pour le charbon actif et de 300 minutes
pour le charbon brut.

Deuxiéme phase : Nous avons constaté que l'augmentation de I'efficacité de I'élimination
du bleu de méthylene devient tres lente jusqu'a atteindre I'équilibre a 4 heures pour le charbon
actif et a 5 heures pour le charbon brut.

L'adsorption a I'équilibre atteint un taux de 42,66 % avec 0,05 g de l'adsorbant. Cela
indique qu'il pourrait étre nécessaire d'utiliser une plus grande quantité de charbon brut pour
fixer la quantité maximale possible de bleu de méthylene.

L'efficacité de I'élimination du bleu de méthylene augmente avec l'augmentation de la

dose de charbon actif.
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