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Résumé

Le présent travail consiste a étudier I’¢limination de deux colorants textiles (rouge azucryl
(RA) et poly noire (PN) par le procédé d’électrocoagulation en utilisant des €lectrodes en
Aluminium recyclées (nous avons testé 1’effet de deux types d’électrodes, a savoir
I’Aluminium des canettes et 1I’Aluminium des plaques d’immatriculation). Alors en vue
d’améliorer les performances du traitement des effluents textiles, le procédé de Ia
combinaison « électrocoagulation- microfiltration » s’est présenté comme une technique de
traitement alternative aux procédés conventionnels. Les résultats expérimentaux pour
I’¢limination du (RA) nous permettent de dire que l'application de ce procédé donne des
rendements de décoloration (%) trés satisfaisants, un rendement de 99,76 % pour un temps de
traitement de 35 min, un pH initial de 8, I'intensité de 0,25 A, et la distance 1cm est obtenue
pour les électrodes des canettes recyclées ; et un rendement de 94,16 % est obtenu pour les
électrodes non recyclées pendant une durée de 60 min. Et d'un point de vue économique, a
travers les résultats que nous avons obtenus, on peut dire que 1’¢électrocoagulation est une
technique trés économique puisque le prix du traitement pour les électrodes recyclées est de
6,63.10" DA (4,4.10° $) /m® d'eau traitée pour l'intensité de 0,25A. La deuxiéme étude est
basée sur I'élimination de colorant textile (PN), Lors de la modélisation par le plan composite
centré, les valeurs des coefficients de détermination du taux de décoloration pour t = 30, 45 et
60 min sont R? = 94,84, 96,29 et 96,26 % respectivement, suggérant une forte significativité
des modeles obtenus, qui sont en bon accord avec les données expérimentales. La troisieme
partie de ce travail vise 1’étude de 1'élimination de la couleur (& Amax = 533 et 571 nm), la
turbidité et la DCO des eaux usees textiles par électrocoagulation (EC) en utilisant des
électrodes recyclées (qui ont été préparées a partir du recyclage de vieilles plaques
d'immatriculation de véhicules), et le processus hybride EC-MF. Le procédé (EC) s'est avéré
prometteur et a produit plus de 90% d’efficacité d'élimination de la couleur, de la turbidité et
de la DCO dans des conditions de fonctionnement optimisées : temps de réaction de 100 min,
intensité de courant de 0,30A, distance inter-électrodes de 1 cm et 4 électrodes avec le
systememonopolaire en parallele (MP-P).

Mots clés: Aluminium recyclées, Colorant textile, Electrocoagulation, Effluent textile,
Microfiltration.



Abstract

The current study involves investigating the removal of two textile dyes, azucryl red (RA) and
poly black (PN), using the electrocoagulation process with recycled aluminum electrodes (two
types were tested: aluminum from cans and aluminum from license plates). With the aim of
enhancing the efficiency of treating textile effluents, the combination of “electrocoagulation-
microfiltration™ was presented as an alternative treatment method to conventional processes.
Experimental results for RA removal indicate that this process achieves highly satisfactory
discoloration rates (%), with a yield of 99.76% attained within 35 minutes, at an initial pH of
8, intensity of 0.25 A, and an electrode distance of 1 cm when using recycled can electrodes.
Additionally, a yield of 94.16% was achieved with non-recycled electrodes over a 60-minute
period. From an economic perspective, the results show that electrocoagulation is highly cost-
effective, with a treatment cost of 6.63.10" Algerian Dinar (4.4.10$) per cubic meter of

treated water for an intensity of 0.25A with recycled electrodes.

The second part of the study focuses on eliminating the textile dye PN. By employing a
centered composite plane for modeling, the determination coefficient values for the
discoloration rate at t = 30, 45, and 60 minutes were 94.84%, 96.29%, and 96.26%,
respectively, indicating the strong significance of the models obtained, which align well with
experimental data. The third section aims to explore the removal of color (at Amax = 533 and
571nm), turbidity, and COD from textile wastewater using electrocoagulation (EC) with
recycled electrodes (derived from old vehicle license plates) and the EC-MF hybrid process.
Under optimized conditions (100 minutes reaction time, 0.30 A current intensity, 1 cm inter-
electrode distance, and 4 electrodes in parallel with the monopolar system), the EC process

demonstrated a removal efficiency exceeding 90% for color, turbidity, and COD.

Keywords: Recycled aluminum, Textile dye, Electrocoagulation, Textile effluent,
Microfiltration.
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Introduction générale

Introduction générale

Differentes industries, telles que le textile, le cuir, I'impression, les plastiques et les
cosmétiques, utilisent des produits chimiques de couleur, qu'ils soient naturels ou synthétiques,
pour teinter leurs produits finaux [1]. La fabrication de textiles est une opération complexe qui
implique de nombreuses étapes, telles que le lavage, le blanchiment, la teinture et I'impression.
La pollution des eaux industrielles est préoccupante, tant d'un point de vue quantitatif que
qualitatif. La présence de colorants dans les déchets textiles représente une menace sérieuse
pour I'environnement lorsqu'ils sont rejetés dans la biosphere sans prétraitement. Ces déchets
industriels ont des conséquences néfastes sur I'environnement, la flore et la faune aquatiques,
ainsi que sur les populations humaines et animales qui consomment de I'eau non traitée [2]. Le

traitement est donc essentiel pour éliminer ces substances polluantes.

Des chercheurs du monde entier ont proposé diverses méthodes pour le traitement des eaux
usées provenant de l'industrie textile, parmi lesquelles figurent I'adsorption [3], la coagulation
[4], la microfiltration et I'électrocoagulation. L'électrocoagulation (EC) est une technique
électrochimique dans laquelle des anodes sacrificielles (électrodes en fer ou en aluminium) se
dissolvent progressivement dans I'eau a traiter, servant ainsi de précurseurs de coagulants [5].
Le fer ou I'aluminium libéré génére des flocs d’hydroxydes métalliques, qui peuvent éliminer
les polluants par complexation en surface ou attraction électrostatique [6]. Nous avons choisi
d'utiliser I'électrocoagulation en tant que premiere étape de notre séquence de traitement, dans
le but de supprimer les impuretés de poids moléculaire élevé, notamment les molécules de
colorant non oxydées. Bien que I'électrocoagulation soit une option rentable par rapport aux
méthodes chimiques de traitement de I'eau, le principal défi entravant son développement réside
dans le manque d'études chimico-techniques pour son application, allant de la conception des
dispositifs aux modéles de procédés de cette technologie. Dans de telles situations, la recherche
scientifique dans ce domaine devrait apporter des éclaircissements sur les phénomenes

complexes qui animent les réacteurs chimiques et les sites d'électrocoagulation [7].

Par ailleurs, les procedés de séparation par membrane sont des techniques de séparation qui
reposent sur l'utilisation de membranes synthétiques, constituées d'une fine couche de matériau.
L'épaisseur de la membrane peut varier de 100 nm a un peu plus de 1 cm. Ces membranes
permettent de bloquer ou de sélectivement laisser passer certaines substances, qu'elles soient
dissoutes ou non dans un mélange, entre les deux milieux qu'elles séparent. La partie du
mélange retenue par la membrane est appelée retentat (ou concentrat), tandis que celle qui
traverse la membrane est appelée perméat (ou filtrat). La séparation s'effectue sous I'effet d'une

1
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force motrice de transfert, selon un mécanisme de séparation spéecifique. Les propriétés des

membranes dépendent de deux parametres principaux : la perméabilité et la sélectivité [8].

L'objectif de notre recherche est d'appliquer le procédé d'électrocoagulation (EC) et de
microfiltration (MF) pour éliminer les colorants textiles, tels que le poly noir (PN) et le rouge
azucryl (RA), en utilisant des électrodes en aluminium recyclé. De plus, nous avons realisé une
combinaison de ces deux procedés pour traiter des rejets réels. Cette étude comprend une
modélisation basée sur des plans d'expériences pour les deux procédes, a savoir I'EC et I'EC-
MF. Afin de contribuer a la résolution de ces problématiques, nous avons structuré notre travail

en plusieurs chapitres :

Dans le chapitre I, nous présentons une introduction générale aux colorants textiles, en

décrivant leurs caractéristiques et leurs impacts sur I'environnement.

Le chapitre 11 est consacreé a la présentation des procédés d'électrocoagulation-électroflottation,
en exposant leurs principes, avantages et inconvénients, ainsi qu'un rappel sur le principe de la

coagulation et de la floculation.
Le chapitre 111 détaille les plans d'expériences que nous avons utilises.

Le chapitre IV expose les montages expérimentaux, les techniques d'analyse et les différents

équipements que nous avons employés pour réaliser nos expériences.

Le chapitre V regroupe I'ensemble des résultats expérimentaux ainsi que la modélisation basee
sur le plan d'expériences (plan factoriel complet) pour I'élimination du colorant textile "rouge
azucryl" dans une solution synthétique par électrocoagulation avec des électrodes recyclées
(préparées a partir d'aluminium recyclé provenant de canettes). Les principaux parameétres
suivis dans cette section sont le taux de décoloration, le taux d'abattement de la turbidité et
I'évolution du pH initial de la solution en fonction du temps.

Le chapitre VI présente lI'ensemble des résultats obtenus lors de I'application du procéde
d'électrocoagulation avec des électrodes en aluminium recyclé (issues de canettes) pour
I'¢limination d'un colorant "poly noir" (PN) ainsi que pour le traitement d'un effluent textile
réel. Nous avons étudié I'impact des principaux parameétres de fonctionnement tels que le pH,
la concentration, la dissolution des électrodes, la tension, la surface immergée, le type
d'électrodes et la géométrie du réacteur sur I'efficacité de I'élimination de la couleur. Les
objectifs principaux de notre travail sont I'optimisation de l'efficacité de ces traitements et

I'étude des différents effets et interactions des variables en utilisant la méthodologie de surface
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de réponse (RSM). Une modélisation basée sur le plan central composite (CCD) a éte réalisée,
en prenant en compte des parametres tels que le pH (de 5 a 10), la distance entre les électrodes
(de 2 2 6 cm) et l'intensité du courant (de 0.20 & 0.40 A).

Dans le chapitre V11, nous explorons le traitement des eaux usées textiles par électrocoagulation
(EC) en utilisant des électrodes en aluminium recyclé, préparées a partir du recyclage de vieilles
plaques d'immatriculation de véhicules. Nous étudions le procédé d'EC sous différentes
conditions, notamment le temps de réaction, les différentes intensités de courant, la distance
entre les électrodes et le mode de connexion électrique. Notre objectif est d'optimiser le procédé
EC en utilisant des électrodes en aluminium recyclé en tant que traitement, ainsi que comme
prétraitement du procédé MF. Nous cherchons également a optimiser le procédé EC-MF en
utilisant la méthodologie de surface de réponse de Box-Behnken. Pour conclure, notre travail

se termine par une conclusion générale qui résume les principaux résultats de cette étude.
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I.1. Introduction

Les colorants sont des composés chimiques utilises pour créer des teintes durables sur divers
matériaux. Au XIXe siecle, les teintures étaient principalement extraites de sources naturelles,
telles que des plantes et des animaux. Par la suite, au XIXe et au XXe siecle, les chimistes ont
développé des pigments synthétiques plus stables et économiques. De nos jours, l'industrie
repose largement sur ces colorants synthétiques, employés dans I'impression, I'alimentation,
les cosmétiques et la médecine, en particulier dans le secteur textile en raison de leur stabilité
chimique, facilité de fabrication et variété de couleurs. Cependant, une fois rejetés dans
I'environnement, ces colorants contribuent a la pollution. La production mondiale de colorants
dépasse les 800 000 tonnes par an. En raison de leur composition variée, leur élimination
nécessite généralement un traitement physique, chimique et biologique progressif pour
éliminer les polluants. Des recherches ont montré que de nombreux colorants sont toxiques et
mutagenes. Les réglementations environnementales de plus en plus strictes obligent les
industriels a traiter leurs rejets avant de les déverser dans la nature. Les colorants rejetés par
les industries textiles et les entreprises de nettoyage des vétements sont souvent peu
biodégradables et résistent aux méthodes traditionnelles de purification. En plus de leur
impact environnemental, ils provoquent également des nuisances visuelles dans les eaux

polluées, certains étant également mutagenes et cancérigenes.
1.2. Les colorants

Les colorants constituent un groupe tres diversifié de composés ayant en commun la propriété
de colorer d’une maniére permanente les tissus, cuirs ou papiers [9]. Tous ces colorants sont
des composés aromatiques dont les électrons tres délocalisés peuvent absorber la lumiére pour
certaines longueurs d’onde [10,11]. Les matiéres colorantes se caractérisent par leur capacité a
adsorber les rayonnements lumineux dans le spectre visible (de 380 a 750nm). La
transformation de la lumiére blanche en lumiére colorée par réflexion sur un corps, ou par
transmission ou diffusion, résulte de I’absorption sélective d’énergie par certain groupe
d’atomes appelés chromophore : la molécule colorante étant le chromogéne ; plus la facilité

du groupe chromophore a donner un électron est grande plus la couleur sera intense. D’autres
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groupes d’atome chromogene peuvent intensifier ou changer la couleur due au chromophore :
ce sont les groupes auxochromes [12].

Tableau 1.1. Les principaux groupes chromophores et auxochromes [13].

Groupes chromophores Groupes auxochromes (NH>)
Az0 (-N=N-) Amine primaire (-NHR)
Nitroso (-N=0) Amine secondaire (-NR2)
Cabonyl (=C=0) Amine tertiaire
Vinyl (-CH=CH-) Hydroxyl (-OH)
Nitro (-NO>) Alkoxyl (-OR)
Sulfure (>C=S) Donneurs d’électrons (-Cl)

I.3. Classification des colorants
Les colorants peuvent étre classes en deux voies distinctes : d’aprés leur structure chimique

(classes chimiques) ou selon leur méthode d’application (classes tinctoriales).
1.3.1. Classification chimique

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

chromophore [14].
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Tableau 1.2. Classification chimique et structure des colorants

Classification
chimique

Groupement caractéristique

Description

Les colorants
azoiques

Ils sont caractérisés par
la présence
d'un groupement
azoique egalement
appelé groupement azo

Les colorants
triphénylméthanes

Comme le vert
malachite

Les colorants
indigoides

Iz

Ils sont dérivés de
I'indigo.

Les colorants
anthraquinoniques

Ils sont dérivés de
I'anthraquinone

Les colorants
xanthenes

Les colorants
phtalocyanines

Les colorants
nitrés et
nitrosés
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1.3.2. Classification tinctoriale

Si le fabricant de colorants s'intéresse a la classification chimique, le teinturier préfere la
classification selon les domaines d'application, des informations sur la solubilité du colorant
dans le bain de teinture, son affinité avec les différentes fibres et latype de liaison quiest de
force différente selon que la liaison colorant-substrat est de type ionique, hydrogene, de Van
der Waals ou covalente.On distingue différentes catégories tinctoriales définies cette fois par
les auxochromes [15] :

e Les colorants acides ou anioniques ;

e Les colorants basiques ou cationiques ;

e Les colorants développés ou azoiques insolubles ;

e Lescolorants de cuve ;

e Les colorants réactifs ;

e Lescolorants directs ;

e Les colorants & mordants ;

e Les colorants dispersés.

I.4. Utilisation des colorants

Les colorants sont également utilisés dans divers domaines, a savoir : la coloration du papier,
du cuir, des plastiques, des vernis, des peintures, des encres, des cosmétiques, de
I'alimentation et de la pharmacie, ainsi que la photographie (sensibilisateurs) et la biologie
(préparations de microscope pour la coloration), et comme indicateurs de couleur et de pH.
Pour voir I'importance des colorants, il suffit de regarder tous les produits qui sont fabriqués

dans les différents domaines d'application suivants [16] :

e Textiles 60%

e Papiers 10%

e Matieres plastiques et elastomeres 10%
e Cuire et fourrures 3%

e Lesautres applications concernent les produits alimentaires, le bois, la photographie.

1.5. La coloration textile
1.5.1. Définition de la teinture
La teinture est un processus qui implique une interaction entre le colorant et la fibre, et le

résultat depend de cette combinaison. Il existe deux méthodes de coloration [17] :
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e Procédé direct : les fibres sont plongées dans le bain de teinture.

e Le processus indirect : la fibre est traitée ou d'autres types de composés sont
ajoutés avant que la fibre et le colorant ne soient mis en contact.

15.2. Les fibres textiles

Elles sont classées en trois catégories principales [18] :

e Fibres naturelles d'origine végétale (coton, lin, chanvre).

e Fibres artificielles obtenues par transformation de matiéres premieres

naturelles (viscose).

o Fibres synthétiques obtenues par synthése chimique, majoritairement a partir de
dérivés pétroliers (nylon, polyamide, polyester...).

Tableau 1.3. Taux de fixation sur textile pour les différentes classes de colorants [19]

Classe de colorant Fixation (%) Fibres utilisées
Acide 80-93 Laine, nylon
Azoique 90-95 Cellulose
Basique 97-98 Acrylique
De cuve 80-95 Cellulose
Direct 70-95 Cellulose
Dispersé 80-92 Synthétique
Réactif 50-80 Cellulose
Soufré 60-70 Cellulose

D’apres le tableau (1.3), nous voyons que le taux de fixation n’atteint pas toujours les 100 %.
Les colorants qui ont un taux de fixation élevé sont les colorants disperses (80 — 92 %) et

basiques (97-98%), ce sont les plus utilisés dans 1’industrie textile [19].
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1.6. Caractéristiques des effluents industriels textiles

La grande variété des industries textiles pour les fibres a traiter (naturelles, artificielles...), les
procédés de teinture (en bourre, en fil, en piéces, ...) et les produits utilisés (en particulier les
colorants) affecte le type et la quantité de contamination libérée.

» L'activité mécanique génére treés peu de pollution, sauf pour les ateliers de peignage et
de lavage de la laine, parfois des pesticides sont utilisés pour préserver les fibres
naturelles et celles-ci sont transportées dans les déversements d'eau provenant des
opérations de lavage et de récupération [20].

Les activités mécaniques ont trés peu d'impact sur l'environnement, a I'exception de la
contamination des ateliers de peignage et de lavage de la laine. Les pesticides sont parfois
utilisés pour préserver les fibres naturelles et pénétrer dans les rejets d'eaux usées lors des
processus de lavage et de traitement. L'ennoblissement textile est généralement tres nocif pour

I'environnement, il peut se caractériser par les produits suivants [20] :

» La finition textile est généralement trés polluante, elle peut se caractériser par les
produits suivants [21] :

e AOX : Tous les produits plus ou moins halogénés sont considérés comme dangereux.
IIs peuvent fournir des composés appartenant a la classe AOX. On parle
d'halogénes adsorbables du type trihalométhane. Ces AOX proviennent des auxiliaires
de teinture, de certains colorants, des décolorants, notamment des décolorants (ou
hypochlorite (CIO") et I'esprit renforce le titre du chlorite (ClO2).

e Urée : pour dissoudre de grandes quantités de colorants (pour teinture par foulardage
ou les pates d'impression), le finisseur peut utiliser des produits hydrotropes tels que
I'urée et moins fréqguemment la thiourée. Introduits dans I'eau, ces produits, tels que les
nitrates et les phosphates, favorisent la croissance des algues. Ces algues
consomment beaucoup d'oxygeéne, qu'elles extraient de I'eau, au
détriment d'especes animales qui s'étouffent.

e Réducteurs : Ceux retenus dans les cours d'eau Les agents réducteurs utilisés
dans les cuves et les peintures au soufre consomment I'oxygéne de I'environnement.

e Electrolytes : une salinité excessive de I'eau peut affecter la vie aquatique. Pour
mesurer la teneur en électrolyte, la conductivité de I'eau est mesurée.

e Colorants : lacouleur des déchets textiles est due aux colorants utilisés. Cette forte

coloration de I'eau contribue également au phénomeéne d'eutrophisation.
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1.7. Impact des rejets textiles

L'industrie textile est I'une des industries importantes qui génere une grande
quantité d'effluents industriels. La couleur est I'attraction principale de tout tissu. La
production et l'utilisation de colorants synthétiques pour teindre les tissus sont donc devenues
une énorme  industrie. Les  colorants  synthétiques ont  fourni une large gamme
de nuances brillantes et résistantes aux couleurs. Cependant, sa nature toxique est une grande
préoccupation pour écologistes. L'utilisation de colorants synthétiques nuit a toutes les formes
de vie. La présence de soufre, de naphtol, de colorants de cuve, de nitrates, d'acide acétique,
de savons, d'enzymes, de composés de chrome et de métaux lourds tels que le cuivre,
I'arsenic, le plomb, le cadmium, le mercure, le nickel et le cobalt et certains
produits chimiques auxiliaires rendent les eaux usées textiles hautement toxiques. Ces
matieres organiques réagissent avec de nombreux désinfectants, notamment le chlore, pour
former des sous-produits (SPD), souvent cancérigénes et donc indésirables. Lorsque ces eaux
usées sont autorisées a s'écouler dans les champs, elles obstruent les pores du
sol, entrainant une perte de productivité du sol [22].

» Impact environnemental
La production et l'utilisation de colorants naturels sont beaucoup moins polluantes que la
plupart des colorants et pigments synthétiques, qui produisent des sous-produits nocifs
lorsque ces effluents sont rejetés directement dans le milieu naturel sans traitement toxique
particulier. Composants. Leur rejet direct dans l'environnement constitue une menace
majeure pour la faune et la flore ainsi que des perturbations importantes dans les
mécanismes naturels différents de la flore (pouvoir autonettoyant des cours d'eau, inhibition
de la croissance des plantes aquatiques, etc.), et dans la faune la destruction d’une catégorie
de poissons et de microorganismes...etc [23].

» Impact sur la santé humaine
L’exposition directe ou indirecte des étres humains aux colorants peut conduire a certains
dangers sur la santé humaine qui peuvent étre résumés comme suit [24] :

e Etre mutagenes ; Genotoxiques ;

e Entrainer des cancers de la thyroide ;

e Entrainer des tumeurs des glandes surrénales ;

e Contenir des substances cancérigénes ;

e Avoir des actions sur le systeme nerveux central.

1.8. Normes et réglementation

10
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La législation sur les rejets d’eaux résiduaires devient de plus en plus stricte .L’Algérie est
dotée d’une réglementation 06-141 sur les rejets d’effluents textiles dans le milieu hydrique .

Tableau 1.4. Valeurs limites des parametres de rejets d’effluents textiles [25].

. . Valeurs Tolérance aux valeurs limites
Parameétres Unité o . ) )
limites anciennes installations
température °C 30 35
pH - 6.5-8.5 6-9
DBOs mg/L 150 200
DCO mg O2/I 250 300
Matiere décantable ml/l 0.4 0.5
Matiére non
_ mg/I 30 40
dissoute

oxydabilite mg O/l 100 120
permanganate mg/l 20 25

1.9. Traitement des rejets colorés

Le traitement des rejets textiles, compte tenu leur hétérogénété de composition, conduira
toujours a la conception d’une chaine de traitement assurant I’élimination des différents
poluants par des étapes successives. La premiere étape consiste a 1’élimination de la
pollution insoluble par I’intermédiaire de prétraitements (dégrillage,dessblage, déshuilage...)
et / ou de traitements physiques ou physico-chimigues assurant une séparation solide-liquide
[26].

Les techniques de dépollution, intervenant le plus couramment en deuxieme étape dans les

industries textiles se divisent géneralement trois types :

1.9.1. Physique

e Meéthodes de précipitation (coagulation, floculation, sédimentation) ;
e Adsorption

e Filtration membranaire

11
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Tableau 1.5. Comparaison des technologies physiques de dépollution des effluents textiles en

fonction des avantages et des inconvénients [27].

<
[<5] [<5) (3] S
S E |8 Exemple Avantages Inconvénients
(<5
S E 5
S @
R = b~
- Equipement simple - Formation de boues
< - Adjonction de produits
& |Le sulfate d'aluminium| - Décoloration chimiquesnécessaire
>
3 - Coagulants non
L . relativement rapide ; et
i Le sulfateferrique P réutilisables
S Fonctionnement
s - Réduction
> 7
=y Le sulfate ferreux Onereux.
(@)
© significative de la DCO. - Réduction spécifique de  la
couleur.
-Réduction efficace de la - Investissement et codts de
couleur . fonctionnement élevés
S |c ] - Technologie simple - Lent et limité en
2 |2 Charbon actif. |
o . . volume
é‘ S Silice. - Faible codt
o Y e L. . - Régénération
< d’utilisation pour certains égeneration des
adsorbants. adsorbants onéreuse.
- Formation de boue.
Osmose inverse - Utilisation ~ simple - Investissement
) etrapide.
'© Microfiltration N . -
S -Pas  d’addition de | important sélectif;
S . -
£ produits chimiques.
Nanofiltration . .
E - Faible consommation - Encrassement de
o
g énergitique.
= Ultrafiltration . .
i - Réduction de la couleur ; | membrane
- Grands volumes traités.
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1.9.2. Chimique

L'oxydation chimique est souvent appliquée pour le traitement des eaux usées  contenant

des polluants non biodégradables et /ou toxiques et de fortes concentrations,

que les autres procédés ne peuvent pas traiter ou transformer en produits
biodégradables et/ou non toxiques. Ainsi, I'oxydation chimique se révele un procéde efficace
de traitement des eaux usées. On distingue [28]:

e Oxydation (oxygeéne, ozone, oxydants tels que NaOCI)

e Réduction (NazS204 )

e Résine échangeuse d’ions.

Tableau 1.6. Comparaison des technologies chimiques de dépollution des effluents textiles en

fonction des avantages et des inconvenients [29].

Type de , -
_ Méthode Exemple Avantages Inconvénients
traitement
Ozone - Traitement - Investissement et colts
de gros de fonctionnement tres
volumes. éleves.
) - Diminution - Efficacité limitée pour
Oxydation _
o nette de la certains colorants.
chimique ) )
coloration. - Formation de sous
Chimique produits de chloration
Chioration (trihalométhanes
cancérigenes).
Chlorure Décoloration Formation d’amines
Réduction | d’étain efficace des aromatiques ;
chimique | Hydrosulphite | colorants Dégradation incompléte.
azoiques.

1.9.3. Biologique

Les procédés par voie biologique sont bases sur la biotransformation microbienne des

polluants. Ils comportent des traitements aérobies et anaérobies permettant de dégrader
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partiellement ou totalement les matieres organiques avant leurs rejets dans les milieux

naturels [30].

Tableau 1.7. Comparaison des technologies biologiques de dépollution des effluents textiles

en fonction des avantages et des inconveénients [31].

Type de traitement Exemple Avantages Inconvénients
Aeérobie - Approprié  aux - Spécifique a certains colorants ;
colorants insolubles ; | - Décoloration variable ;
- Grandes quantités de boue
- Décolore la générées :
plupart des colorants | _ Produits de dégradation inconnus;
Biologique par  unmécanisme | _ Besoins énergétiques importants ;
de réduction ; - Beaucoup de produits toxiques
anaérobie - Réutilisation du

méthane produit
comme  source

d’énergie sur site.

non dégradés ;
- Nécessite des grands réservoirs

d’aération.
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I1.1. Introduction

Les technologies électrochimiques sont connues depuis longtemps, en particulier
I’¢lectroflottation et €lectrocoagulation, qui ont été employées par plusieurs chercheurs dans
differents domaines de traitement des effluents liquides.

L’¢lectroflottation constitue la version électrochimique de la flottation traditionnelle ; et a
I’avantage de genérer des bulles plus fines et plus nombreuses que la flottation par air dissous,
ce qui améliore I’efficacité du procédé.

L’¢électrocoagulation est une technique dérivée de la coagulation classique. Récemment, cette
derniére est devenue une méthode électrochimique trés importante a travers plusieurs succes
qui ont été acquis dans le traitement des polluants solubles ou colloidaux.

11.2. L>électroflottation (EF)

L’EF est une technique de séparation solide-liquide, basée sur la production de bulles de gaz
générées par 1’¢électrolyse de 1’eau. Pendant leur mouvement ascensionnel, les bulles formées
au niveau de la cathode (bulles de H>) et de 1I’anode (bulles d’O>), entrainent aussi bien les
flocs que les fines particules de pollution, en suspension dans 1’eau, vers le haut du réacteur.
Cette montée des flocs a la surface de 1’eau forme une écume contenant de 9 a 12% de
solides, faciles a séparer de I’cau [32].

En général, I’EF posséde deux principaux avantages la différenciant des autres techniques de
séparation par flottation avec 1’air comprimé : les bulles de gaz tres fines, uniformes et bien
dispersées, d’un diamétre moyen de 20 pum, permettent 1’augmentation de la surface de
contact avec les particules en suspension ; le contréle de densité de courant dans la cellule
permet de varier la concentration des bulles afin d’augmenter la probabilité de collisions. En
plus de ces deux avantages, elle est de colt de démarrage modéré, simple a installer, a
commander et assure un taux ¢élevé d’élimination de la DBO par oxydation des molécules
organiques a I’anode.

Les réaction chimiques, produites a la surface des électrodes, pour genérer les bulles de gaz,
sont les suivantes [33] :

Réaction a ’anode

Oxydation :
2H20 —» 4H++0; + 4é (1-1)
Réaction a la cathode
Réduction :
4H,0 + 4é — 2H> + 40H- (11-2)
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Réaction totale :
2H20 - 2H2» + 02, (1-3)

11.2.1. Principe de I’électroflottation

L’électroflottation (EF) est une technique de séparation (solide/liquide) basée sur la
suspension des particules par des bulles générées lors de 1’¢lectrolyse de 1’eau. Elle est basée
sur la génération d’hydrogéne et d’oxygene pendant 1’¢électrolyse de I’eau par I’application
d’un courant électrique a la solution. Les bulles de gaz se forment a la surface des électrodes,

remontent & la surface du liquide en entrainant avec elles les particules en suspension [34].

Racloir
\‘

Effluant traiter \

LUy

[ ] .
[ ] [} [ O paticule

Effluant

Electrodes *
. Bulle de gaz

Figure 11.1. Schéma de principe du procédé d’électroflottation [33].
11.2.2. Parametres influencant les procédés d’électroflottation :
Plusieurs facteurs peuvent influencer la taille des bulles générées par I'Electrocoagulation-
Electroflottation tel que la densité de courant, la température, le matériau, la position des
électrodes, le mode de connexion des électrodes, le pH du milieu, la concentration initiale et
la nature de I’effluent [35].
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Tableau 11.1. Les parametres influencant le procédé d’électroflottation [36].

Les parameétres influencant le procédé d’électroflottation

Dans le cas de 1’¢lectroflottation avec des anodes solubles, le pH doit
généralement se situer au minimum de solubilité des hydroxydes pour
) améliorer I’efficacité du procédé. Habituellement, le pH est ajusté a des
pH de la solution o . ] _
valeurs voisines de 8 a 8,5. Pour une électroflottation avec des anodes
inertes (insolubles), au contraire, un pH acide est préconisé (pH =3 a 4),

la formation de H étant favorisée dans cette gamme de pH.

Dans le cas d’une électroflottation, I’anode et la cathode seront

composees de matériaux inertes. Ainsi, elles pourront étre constituées
La nature des
) d’acier inoxydable, d’aluminium, oxyde de titane..., afin de favoriser la
électrodes
formation des microbulles. L’aluminium possede comme avantage par

rapport au fer de ne pas colorer la solution traitée.

Lorsque la densite de courant augmente, 1’élimination devient tres
importante. Ceci est normal, car le nombre de bulles qui correspond a la
- quantité de gaz dégagée aux électrodes est proportionnel a la densité de
La densité du ) .
) courant. L’augmentation du nombre de bulles accroit la probabilité de
couran
rencontre entre les molécules et la surface libre d’air. La taille des bulles
formées est directement dépendante de la densité du courant appliquée

aux électrodes.

Afin de diminuer la résistivité de ’effluent a traiter et ainsi diminuer la
consommation énergétique pour une méme production d’agent de
coagulation, il peut étre souhaitable d’ajouter un électrolyte type NaCl.
linité La quantité de sel ajoutée varie selon les publications entre 5 et 30 g/l.
Salinite Cependant, I’amélioration des résultats dépendant peu de la quantité
ajoutée, un ajout de 5 g/l semble suffisant pour avoir un traitement de
bonne qualité. A noter que cet ajout doit &tre plus important si on désire

effectuer en plus une désinfection par formation d’hypochlorite in situ.

Au niveau de temps de séjour, I’¢lectroflottation en elle-méme peut étre
. courte, le temps de contact doit étre compris entre 5 et 40 minutes afin
Temps de sejour ) _ ) ) _ )
que la séparation soit effective, 5 minutes étant la valeur la plus souvent

observée.
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11.3. Electrocoagulation

11.3.1. Historique du procédé

L’électrocoagulation (EC) est une technique de traitement développée avant le 20°™
siecle. Un pilote a été construit a Londres en 1889 pour traiter de I’cau de mer par
électrolyse. Une demande de licence a eté deposee par A.E. Dietrich en 1906 pour le
traitement des eaux usées de manufactures.

L’EC a ét¢é utilisée pendant toutes les années passées sans véritablement connaitre un succes
et sans qu’elle ne soit acceptée par les populations et les industriels. Cependant, ces dernicres
années, on constate un regain d’intérét, et son utilisation s’est accrue et bon nombre
d’industriels font appel a elle pour le traitement de leur effluent. La technologie a été
optimisée pour minimiser la consommation €énergétique et pour augmenter 1’efficacité du
traitement. Son efficacité a été démontrée sur divers polluants. Elle est efficace dans le
traitement des métaux lourds tels que Pb, Cd, Cr et As ; les métaux tels que Mn, Cu, Zn, Ni,
Al, Fe, Sn, Mg, Se, Mo, Ca et Pt ; également des anions tels que CN-, PO.*, SO+*, NOs, F,
et CI, les non métaux tels que le phosphore et des composés organiques, Hydrocarbures
Totales de Pétrole (TPH), Toluéne, Benzene et Xyléne (TBX), Méthyl tert-butyl éther
(MTBE), DBO, MES, Minéraux, colorants organiques, huiles et graisses de tous des effluents
industriels variés [37].

11.3.2. Principe du procédé d’électrocoagulation

Le procédé d’électrocoagulation est basé sur le principe des anodes solubles. Il s’agit,
d’imposer un courant (ou potentiel) entre deux électrodes (fer ou aluminium) immergées dans
un électrolyte contenu dans un réacteur pour générer, in situ, des ions (Fe?*, Fe**, AI*Y)
susceptibles de produire un coagulant en solution et de provoquer une coagulation-floculation
des polluants que 1’on souhaite ¢liminer. L’électrolyse peut également coaguler les composés
solubles oxydables ou réductibles contenus dans I’effluent. Le champ électrique crée un
mouvement d’ions et de particules chargées. Cette action permet de rassembler les matiéres
en suspension sous forme de flocs qu’on élimine ensuite par un procédé physique classique
(décantation, flottation, filtration) [38].

La figure suivante présente le principe du procédé avec des électrodes d’aluminium.
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Figure 11.2. Principe général du procédé d’électrocoagulation [38].
Les anodes et les cathodes utilisées peuvent avoir différentes configurations. Elles peuvent se
présenter sous forme de plaques, de boules, de spheres a lit fluidisé, de fil, de tige ou de tube.
Ces électrodes peuvent étre constituées de divers métaux qui sont choisis de maniére a
optimiser le procéde de traitement.
Les principales réactions qui se déroulent avec les électrodes sont [39] :
e AVl’anode

L’oxydation du métal :

M — Mn+ 4+ né (11-4)
L’oxydation de I’eau :
2H20 —» 4H++02 + 4é (1-1)
e Alacathode
La réduction de 1’eau :
4H,0 + 4¢é — 2H2 + 4 O0H- (1-2)

11.4. Mécanisme de formation des hydroxydes
Les métaux les plus couramment utilisés en ¢électrocoagulation sont I’aluminium et le fer,
puisqu’ils possédent des formes ioniques trivalentes. Afin de maitriser le procédé

d’¢électrocoagulation, il est nécessaire de mieux connaitre le comportement et les
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caractéristiques chimiques et électrochimiques de ces deux métaux que nous avons utilisés
dans nos travaux.

11.4.1. L’aluminium

La dissolution électrolytique des anodes d’aluminium produit des espéces cationiques comme
A3+ et AI(OH)Z+ a un pH relativement bas. Lorsque le pH augmente, ces especes sont
transformées en AIOH,*, Al(OH)}+, etc., ou encore former d’autre composés polymériques
plus complexes. Les réactions chimiques rencontrées lors de production d’hydroxydes sont les
suivantes [40].

Réaction anodique :

Al - Al3+ + 36 (11-5)
Réaction cathodique :
4H.0 + 4é —> 2H» + 40H- (11-2)
Réaction au sein de la solution :
ABY +3H20 > A(OH)s + 3HY (11-6)

Log [AI*] [somme des especes)
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Pourcentage de chaque espece

100

AR+

AI{OH);

AI(OH)3*

Al(OH)3

(b)
Figure 11.3. (a) et (b) diagrammes de prédominance des espéces d’Al et effet du pH [N10]

D’apres la figure (1-2), on peut remarquer que [41] :

Pour un pH < 3, I’aluminium est principalement & la forme trivalente Al3+,
cette forme de monomere devient négligeable en milieu moins acide (pH >6).
La forme ionique AI(OH)2* apparait vers des pH de I’ordre de 3 pour atteindre
un maximum de concentration (20% de I’aluminium présent) vers un pH =5.
Dans la zone de pH comprise entre 5 et 8, I’espece la plus répandue en solution
est I’hydroxyde d’aluminium AlI(OH)3 avec un maximum de 95% vers pH=6.5.
La solubilité de I’aluminium trivalent est quasiment nulle dans une gamme de
pH entre 5et 8, cependant sa réaction avec les OH™ en solution, permet la
formation de composes tel que les cations AI(OH)*, et AI(OH)?*.

L’ion AI(OH)7z commence a se former vers un pH = 6 et atteint son maximum
de 90 % de I’aluminium présent dans la solution vers un pH de 9.5, le reste de
I’aluminium étant sous la forme d’hydroxyde d’aluminium AI(OH)3 et de

Al(OH)Z-. En milieu alcalin (pH >11), on trouve deux complexes anioniques
Al(OH)— et Al(OH)ZS— qui deviennent majoritaires a pH >12.
4
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11.4.2 Le fer

Le fer, aprés oxydation dans un systeme électrolytique, produit de I’hydroxyde de fer Fe(OH)x

avec n=2 ou 3 ; ainsi deux mécanismes ont été proposés [42] :
e ATlanode:
4Feis) —» 4Fe2+ 4 8é
(aq)
4FeZ+ 10H 4Fe(OH H+
e(aq)+ OH20@) + O2(g) — 4Fe(OH)3(s) + 8 @)
e Alacathode

8H+ +8é — 4H:
(aq)
e Laréaction globale :

4Fe(s) + 10H20q) + Oz(g) = 4Fe(OH)3(s) + 4Hz(g)

Mécanisme 2 :
e Al’anode:

Fe) — Fe2t 4 2é
) (aq)

2+ -
Fe(aq)+20H(aq) — Fe(OH)2()

e A lacathode:

4H0 + 4é —» 2H2 + 40H-

e Laréaction globale :

Fe(s) + ZHzo(l) - Fe(OH)Z(S) + HZ(g)

Durant I’électrocoagulation avec le fer, differentes especes peuvent se former, telles
FeOHz2+, Fe(OH);, Fez(OH)‘;r, Fe(OH)-, Fe(HzO)sz, Fe(H20)s0H2+, Fe(H20)4(0H)?2+,
4 4

Fe(H20)s(OH)%* qui se transforment finalement en. Fe(OH)s [43].

(11-7)
(11-8)

(11-9)

(11-10)

(11-11)

(11-12)

(11-2)

(11-13)

que :

A I’instar des électrodes d’aluminium, il y a également formation d’ions OH— et dégagement

de H:a la cathode dans les deux cas (mécanismes 1 et 2). Dans le cas de I’utilisation des

22



Chapitre 11 : Les Qrocédés d’électroflottation- électrocoagulation

électrodes de fer, les hydroxydes forment une suspension gélatineuse verte foncée qui retire
les polluants de 1’eau par complexation ou par attraction ¢électrostatique [44]. Contrairement
aux ¢€lectrodes d’aluminium, les électrodes de fer ne sont que peu utilisées dans le traitement
des eaux potables. On les retrouve surtout dans les usines de traitement des eaux usées. Les
hydrates de fer sont efficaces pour la coagulation pour des pH supérieurs & 5,5. Les ions
métalliques libérés anodiquement dans 1’effluent réagissent selon deux mécanismes distincts
lors de leur contact avec les polluants. En premier lieu, ils réagissent directement avec ceux-ci
pour former des précipités insolubles qui seront récupérables par sédimentation. En deuxieme
lieu, ils réagissent avec les ions OH—qui sont produits a la cathode lors de la décomposition de
I’eau (production simultanée de Hz), pour former des hydroxydes insolubles. Ces hydroxydes
(Al(OH)3 et Fe(OH)20ou Fe(OH)3) peuvent par la suite adsorber des polluants a
leur surface (floculation) et les entrainer par flottation ou par sédimentation, selon leurs

propriétés de surface [45].

I1.5. Les difféerents modes de connexions électriques

Afin d’améliorer les performances de I’EC a deux ¢lectrodes, il est nécessaire d’utiliser
d’autres modes de connexions (monopolaires ou bipolaires) a plusieurs €lectrodes pour avoir
une grande surface active. Ces trois modes de connexions différent par leurs expressions de
tension électrique et d’intensité de courant dans la cellule d’électrolyse [46]. Le tableau I1.2

englobe les différents modes de connexions électriques.
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Tableau 11.2. Différents modes de connexions électriques dans les procédes d’EC-EF

Les modes de connexions électriques

Connexion
monopolaire en
parallele (MP-P)

Source du courant continu

Anode en parallele ———»

<,__

Cellule d’électrocoagulation

Barreau magnétiqu

T—=

Cathodes en paralléle

Eau usée a traiter

Connexion
monopolaire en
série (MP-S)

Source du courant continu ~a

Anode monopolaire\ﬂ—

<4— Cathode monopolaire

Anode sacrificielle

Cellule d’électrocoagulation

Barreau mag nétique\v>

Anodes sacrificielles

Eau usée a traiter

T—=

Connexion
bipolaire (BP)

Source du courant continu ~a

Anode monopolaire
P —

Barreau magnétique

Cellule d’électrocoagulation
—P

Barreau mag nétique\w

Anodes sacrificielles

*——— Cathode monopolaire

Eau usée a traiter
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11.6. Théorie de I’électrolyse

L’¢lectrolyse de I'eau est un procédé électrolytique qui décompose l'eau en dioxygene et
dihydrogéne gazeux a l'aide d'un courant électrique. La cellule électrolytique est constituée
de deux électrodes - habituellement en métal inerte (dans la zone de potentiel et de pH
considérée) comme le platine-immergées dans un électrolyte (ici I'eau elle-méme) et

connectées aux poles opposeés de la source de courant continu [47].

H:

0:
+
I III —

2-12V

Figure 11.4. Schéma fonctionnel de 1’électrolyse [47].

11.6.1. Principales lois de I’électrolyse
» Loi de Faraday
Si I’on considére que les seules réactions chimiques qui se déroulent dans le réacteur d’EC
sont :
e  ATl’anode, I’oxydation du métal,
e Alacathode, la réduction de I’eau,
Il est possible de déterminer la masse de métal dissoute m et d’hydrogéne formé pendant une

durée t d’¢lectrolyse & un courant I, en utilisant la loi de Faraday [48] :

_ .t M
M= (11-14)

m : masse du métal dissous ou du gaz formé (g)
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| : intensité du courant imposé (A)

t : durée d’¢lectrolyse (s)
M : poids moléculaire de 1’élément considéré (g.mol™).
F : constante de Faraday (96500 C.mol™Y).

n : nombre d’électrons mis en jeu dans la réaction considéreée.

> Rendement faradique ()

Le rendement faradique dans le cas de I'électrolyse de I'eau est défini comme [49] :

b= V(H2)Réel

V(H
( 2)Théorique

(11-15)

Le volume V(H2) théorique étant directement lié & I'énergie chimique théorique produite a

partir d'énergie électrique.
11.7. Rappels sur le procédé de coagulation-floculation

La coagulation est définie comme étant I'étape de déstabilisation des substances colloidales de
nature minérale et organique. Elle est réalisée en deux étapes, en premier la neutralisation des
charges électrostatiques a la surface des particules de polluant par adsorption des ions. Cette
étape est importante du fait qu'elle diminue le potentiel zéta des particules. Dans un deuxiéme
temps, les hydroxydes métalliques s'adsorbent & leur tour a la surface des particules. Les
colloides s'agglomerent en micro-flocs et la taille des particules augmente. La coagulation
floculation facilite I’élimination des MES (Mati¢res En Suspension) et des colloides en les
rassemblant sous forme de flocs dont la séparation s’effectue par décantation, ou flottation.
C’est donc un traitement physico-chimique qui permet d’éliminer tout ou une partie des
polluants des effluents notamment les fractions particulaires inertes ou vivantes, les fractions
floculables des matieres organiques et de certains métaux lourds, les micropolluants associés
aux MES et les macromolécules colloidales. Le temps de décantation des particules coagulées
dépend du type de particules, du diameétre des particules et de leur surface spécifique. Il est
donc impossible que certaines particules, notamment les colloides et les particules a surface
spécifique tres élevée, décantent naturellement de par leurs charges de surface et leur tres
faible taille. Pour obtenir la décantation de ces particules, il faut assembler un trés grand
nombre de colloides en agrégats d’au moins 10 a 100 pum. Malheureusement, ces particules
exercent entre elles des forces de répulsion de nature électrostatique empéchant leur
assemblage. C’est ce phénoméne qui rend certaines suspensions totalement stables. La

déstabilisation des entités en suspension passe par des phénomenes d’adsorption, expliqués
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par la théorie de la double couche. Elle permet aussi d’expliquer comment les colloides sont

traités par coagulation [50].

Coagulation \ )

— Solvant

Suspension stable de Déstabilisation de la
particules colloidales suspension

Floculation -

> G . B
Xfi: Flocs

&F wa
Y
Agrégats en
suspension

Suspension stable de
particules colloidales

Coagulation et floculation

Figure 11.5. Phénomeéne de coagulation-floculation chimique [51]

11.7.1. Théorie de la double couche

Les colloides présents dans l'eau brute sont généralement chargés négativement
(imperfections - du réseau cristallin, ionisation des groupements chimiques périphériques, ...).
Afin de neutraliser cette charge négative de surface, des ions positifs, présents dans I'eau brute
ou ajoutés, viennent former une couche autour du colloide. Diverses théories ont été avancées
Figure (11.6) [52].
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Figure 11.6. La théorie de la double couche

Diverses théories ont été avancées pour expliquer ces phénomenes :

» Théorie de HELMHOLTZ : Une couche d'ions positifs recouvre intégralement
la surface du colloide et assure la neutralité de I'ensemble (couche adhérée ou fixé).

» Théorie de GOUM-CHAPMAN. La couche d'ions positifs est inégalement répartie
autour du colloide ; la neutralité est obtenue a plus grande distance (couche diffuse).

» Théorie de STERN qui rassemble les deux précédentes et considére la formation d'une
double couche. La premiére couche est adhérente au colloide, le potentiel y
décroit rapidement. La seconde couche est plus diffuse, avec une diminution
plus lente du potentiel [53].

11.7.2. Potentiel Zéta

Le potentiel Zéta est responsable du comportement électrocinétique de la particule Colloidale
da a la charge effective de I’ensemble particule-double couche. Quand la charge effective
diminue, le potentiel Zéta et la stabilité diminuent. Le potentiel qui existe entre la surface
délimitant 1’entité mobile et la surface extérieure de la couche diffuse, s’appelle potentiel Zéta
[53].

Le potentiel Zéta est défini par 1’équation :

=", (11-16)

1 : viscosité dynamique du liquide (Kg.ms?) ;
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U : mobilité de la particule (m/s) ;

D : constante diélectrique du milieu.
Pour une particule hydrophobe, ce potentiel est de 1’ordre de 50 & 100 mv.

Le potentiel électrostatique est influencé par la force ionique | de I’cau.

1
I=_ZZCiXZi2 (“_17)

| : Force ionique (mole/L) ;

Ci: Concentration de I’ion i (mol/L) ;

Zi: Valence de I’ion i.

Une augmentation de la force ionique comprime la couche diffuse vers la particule ce qui
réduit le potentiel Zéta des particules hydrophobes. Pour les particules hydrophiles il faut

plutdt agir sur la couche d’eau liée lorsqu’on veut favoriser leur agglomération [54].

11.7.3. Facteurs influencant la coagulation

Afin d'optimiser la coagulation, il faut tenir compte de plusieurs variables en interrelations,
comme le pH, les sels dissous, la température de I'eau, le coagulant utilisé, les conditions de
mélange, la turbidité, la couleur, grosseurs et concentration des particules colloidales, et
I’hydratation. Ces interrelations complexes interdisent actuellement toute approche théorique

permettant de prédire quelle sont les concentrations optimales de coagulants [55].

11.7.3.1. Influence du pH
Le pH est la variable la plus importante a prendre en considération au moment de la
coagulation. Pour chaque eau, il existe une plage de pH pour laquelle la coagulation a lieu
rapidement, plage qui est fonction du coagulant utilisé, de sa concentration et de la
composition de I'eau a traiter. Lorsque la coagulation se produit hors de cette plage optimale,
il faut soit augmenter la quantité de coagulant, soit se contenter d'une eau de moins bonne
qualité [56].
11.7.3.2. Influence des sels dissous :
Les sels contenus dans une eau exercent les influences suivantes sur la coagulation et la
floculation [57] :

a) modification de la plage de pH optimale ;

b) modification du temps requis pour la floculation ;

c) modification de la quantité de coagulant requis ;
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d) modification de la quantité résiduelle de coagulant dans I'effluent.

11.7.3.3. Influence du coagulant :

Le choix du coagulant peut influencer les caracteristiques de la coagulation Ainsi, méme si
le sulfate d’aluminium est le coagulant le plus fréquemment utilisé, il peut étre avantageux de
la remplacer par du sulfate ferrique. Cette derniere procure en effet a plusieurs eaux une plage
de pH optimale plus large que celle due au premier. De plus, pour un méme pH éleve, le

sulfate ferrique est moins soluble que sulfate d’aluminium [57].

11.7.3.4. Influence de la turbidité :
La turbidité des eaux de surface en grande partie due a la présence de particules de glaise
dont le diametre varié de 0,2 a 0,5um. 1l s'agit donc la de grosses particules colloidales qui
peuvent se déposer naturellement. La coagulation de ces particules est assez facile a réaliser
lorsqu'on maintien le pH dans sa plage optimale. On peut faire par ailleurs les constations
générales suivantes [58] :

e Latempérature :
Une baisse de la température ralentit la cinétique des réactions chimiques.

e [L’agitation :
Une agitation intense empéche I’agrégation des particules, tandis qu’une agitation prolongée,
permet I’effraction des liaisons entre coagulant et la surface des particules.
11.8. Les principaux coagulants utilisés :
Les principaux coagulants utilisés pour déstabiliser les particules et pour produire un floc
sont : le sulfate d’alumine, Al2(SO4).14H,0, l'aluminate de sodium, NaAlO2, le chlorure
d'aluminium, AICl3,6H20, le chlorure ferrique, FeCls, 6H.O le sulfate ferrique,
Fe2(S04)3,9H20, le sulfate ferreux, FeSOs4,7H20, le sulfate de cuivre, CuSOs, et les
polyélectrolytes [58].
11.9. Avantages et inconvénients de I’électrocoagulation par rapport a la coagulation
floculation
De nombreux auteurs ont comparé le procédé électrochimique d’électrocoagulation avec le
procédé chimique classique de coagulation floculation nécessitant 1’ajout de sels métalliques
comme produits coagulants. Picard (2000) a listé ’ensemble des éléments de comparaison le
plus souvent cités dans la littérature [59].
Les avantages de la technique d’électrocoagulation par rapport a la coagulation floculation
classique peuvent étre résumés dans les points suivants :

- Pas d’addition de salinité ou pollution secondaire car pas d’ajouts de produits chimiques.
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- Action des ions formés plus rapide que 1’action du coagulant classique.

- Décantation plus rapide des flocs formés avec le fer et flottation facile avec I’aluminium.

- Elimination des colloides les plus difficilement éliminés par la coagulation floculation
classique.

-Volume de boues obtenu plus faible, meilleure siccité.

- Décoloration des effluents de teinturerie.

- Amélioration de la biodégradabilité des effluents.

- Equipement simple, grande souplesse d’utilisation, automatisation aisée, faible maintenance.
- Temps de séjour plus faible d’ou une compacité des installations.

- Destruction de la flore bactérienne par le champ magnétique d’ou un effet bactéricide.

e Inconvénients du procédé d’EC

Les inconvénients majeurs de I’EC concernent principalement la conductivité souvent faible
de I’eau polluée et la formation des dépots sur les €lectrodes. En effet, la conductivité du rejet
doit étre suffisante pour permettre le passage du courant sans consommation excessive
d’électricité. Lorsque la conductivité de 1’eau polluée est trop faible, un rajout du chlorure de
sodium est généralement nécessaire. La présence de certains ions tels que les chlorures,
permet d’éviter le phénomene de passivation des électrodes d’aluminium. Par ailleurs, une
présence importante d’ions calcium et hydrogénocarbonate provoque I’apparition d’un dépot
de tartre au niveau de la cathode, augmentant ainsi, la résistance de la cellule. Pour faire face
a ce probleme, la maniére la plus simple est de réaliser une inversion périodique de la polarité
[60]. Il est aussi important de prévoir un nettoyage mécanique périodique des électrodes a
I’aide de solutions acides. La formation et le dépdt de tartre sur les électrodes représentent une
part importante de la consommation électrique du procédé. Il existe méme un procédé
électrochimique dont le but est de réaliser un détartrage de 1’eau potable par dépdt du tartre
sur la cathode.

11.10. Exemples d’effluents traités par électrocoagulation

Un grand nombre de travaux fondamentaux ou plus appliqués ont été entrepris pour le
traitement de nombreux effluents liquides. Le tableau 11.3 en donne quelques exemples

significatifs.
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Tableau 11.3. Les différents travaux concernant les traitements par EC

Types de Electrodes
Effluents . Rendement Références
polluants Utilisées
Eaux )
. Métaux
synthétiques .
lourds (As, Al/Fe 78 2 99.6 % d’abattement [61]
contenant  du
Cr)
chrome
Eaux usées de
manufacture de
) DBO, DCO, 56% d’abattement DCO,
cigarettes, plus Fer [62]
MES 84% DBO.
eaux
domestiques.
Eaux usées o .
_ Turbidité, 79 a 56 mg/l de DBO
domestiques ) .
DCO, DBO, Al/Al finale, 127 a 88mg/I de [63]
avec  effluents . _
) ) bactéries DCO finale
industriels
Effluents DCO, MES,
_ 98% abattement de
textiles COT, Fe et Al o [64]
o turbidité, 77% DCO
Turbidité
DBO, DCO,
MES, 99% d’abattement de
Effluent
. Chlorures Al et Fe MES, 62% de DCO, 47% [65]
synthétique de
] TKN, Duretg, de TKN.
textile
Sulfates
Emulsions DCO, Méme efficacité de CC et
. . Al [66]
eau/huile potentiel EC
DCO, azote,
Effluent d’agro- germes 82 a 86% d’abattement de
) ) Fe et Al [67]
industries pathogénes, DCO.
turbidité
. 100% d’abattement de
Eaux usées
) Phosphate Al et Fe phosphate avec 1I’Al et [68]
phosphatées o
I’abattement diminue avec
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la concentration de

phosphate dans le cas du

fer.

Dans le cas de la
coagulation chimique, une
réduction maximale de
La DCO de 81,3% avec
300 mg/L de coagulant en
CC, abattement
CC coagulant | maximal de DCO de
Effluent textile DCO polymérique, | 92,3% & 0,25 (A/dm?) avec [69]
EC Al et EC | une énergie consommeée de
Fe. 19,29 kWh/kg de DCO en
EC avec des électrodes de
fer, 80% d’abattement a 1
(A/dm?) et une énergie
consommée de 130kWh
avec des électrodes

d’aluminium.

11.11. Discussion sur les technologies hybrides (EC - procédés membranaire)

Le procédé d'électrocoagulation a prouvé son efficacité dans le traitement de I'eau potable des
petites et moyennes villes et de I'eau des procédés industriels dans les usines ou il n'est pas
économique ou n'a pas besoin d'intégrer des stations d'épuration [70]. Est utilisé avec succes
pour la décoloration de I'eau, la réduction de la turbidité, la dureté de I'eau et pour éliminer le
fluorure, le phosphate, le mercure, le plomb, le chrome, le nickel, le cuivre, le cobalt, le bore,
le cadmium, le fer, le césium et le strontium. Il est également utilisé avec succes pour traiter
les effluents industriels de l'industrie textile, de I'industrie des péates et papiers, de l'industrie
alimentaire, etc. [71]. Le pourcentage d'eélimination des polluants par le procedé EC est
supérieur a 85% dans la plupart des cas, il est donc prudent de dire que cette méthode est
fiable en tant que technologie alternative pour le traitement des eaux usées. Cependant, en
raison des volumes importants et de leur complexité, le traitement des eaux usées industrielles

est une tache complexe. L’EC seul n'élimine pas completement la DCO, de sorte que I'eau ne
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peut pas étre réutilisée a des fins industrielles ou domestiques. Afin d'améliorer I'efficacité

d'élimination des polluants, de raccourcir le temps délectrolyse et de réduire le colt du
procédé, le procédé d’EC est souvent combiné avec d'autres procédés tels que I'ozonation,
I'adsorption, la filtration, les traitements biologiques et thermiques, le procédé Fenton, etc
[72]. L'une des nouvelles technologies hybrides les plus prometteuses serait les procédés
membranaires—1’électrocoagulation. Ces procédés associent des membranes de microfiltration
(MF) et des membranes de nanofiltration (NF) a I'électrocoagulation et se distinguent des
procédés d'oxydation avancés. Cette technologie n'utilise aucun produit chimique agressif et
ne produit aucun sous-produit indésirable. D'autre part, I'encrassement des membranes est un
inconvénient qui pourrait étre surmonté si le procédé EC est utilisé comme prétraitement.
Changmai et al ont utilisé le procédé EC- microfiltration pour traiter les effluents de I'industrie
sidérurgique et ont obtenu une élimination a 100 % des métaux lourds (principalement Mn)
[73]. Aouni et al ont indiqué que le traitement d'électrocoagulation suivi de procédés de
nanofiltration étaient tres efficaces et étaient capables d'élever la qualité de I'effluent des eaux
usées textiles traitées [74]. Et dans 1’é¢tude « Electrocoagulation suivie d'ultrafiltration pour le
traitement des eaux usees de transformation de la volaille » de (Sardari et al)
L'électrocoagulation (EC) a été étudiée comme méthode de prétraitement. L'EC s'avere
efficace pour éliminer les solides en suspension et les composés organiques qui encrassent la
membrane pendant I'UF [75]. Il convient de noter que les technologies hybrides pourraient
potentiellement remplacer les technologies de traitement traditionnelles, mais avec davantage
d'efforts de recherche. Ces technologies doivent encore étre optimisées et congues pour étre

économiques et efficaces.
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I11.1. Introduction

Traditionnellement, les chercheurs effectuent des expériences en faisant varier les parametres
de maniere séquentielle, ce qui donne des résultats mais requiert beaucoup de temps et un
grand nombre d'expériences. Pour remedier a ce probléeme, une approche rigoureuse doit étre
adoptée dans la réalisation des essais. La méthode des plans d'expériences repose sur
I'organisation judicieuse des essais, conduisant fréquemment & une analyse statistique
relativement simple des résultats. Son objectif est d'organiser de maniere économique et
rationnelle une expérience impliquant plusieurs paramétres, garantissant ainsi la qualité des
résultats tout en fournissant un maximum d'informations avec un minimum d'expériences a
réaliser. Cependant, la méthodologie expérimentale classique implique de fixer le niveau de
toutes les variables sauf une et de mesurer la réponse du systeme pour différentes valeurs de
cette variable, nécessitant un nombre considérable d'essais. Pour résoudre cette problématique,
notre objectif était de trouver un outil permettant d'obtenir un ensemble de parameétres
pertinents pour les procédés utilisé dans cette étude tout en effectuant un nombre limité

d'expériences sur un site précis, préalablement déterminé.
111.2. Historique des plans d’expériences

Les méthodes rigoureuses d’expérimentation, basées sur 1’utilisation des plans d’expériences,
sont dues aux travaux de Sir Ronald Fisher (1890 - 1962) [76]. Ce brillant mathématicien, tres
productif dans le domaine de la statistique, a été amené & s’intéresser aux techniques
d’expérimentation suite a son emploi, en 1919 a la ” Rothamsted Experimental Station”. On
trouve dans les travaux de Fisher les notions de répétition, de constitution de blocs,
d'expérience factorielle confusion, d'interactions ou d'effets principaux et d’interactions et
d’expériences en parcelles divisées. Les idées de Fisher furent reprises par des spécialistes des
sciences agronomiques [77]. En 1931, Fisher est rejoint a Rothamsted par Frank Yatres (1902
- 1993). De leur collaboration, résultent entre autres de nouveaux développements en ce qui
concerne les expériences factorielles, ainsi que les notions d’expériences en blocs aléatoires
incomplets et d’expériences factorielles fractionnaires. A partir des années 1935-1940, les
notions d’expérimentation, qui jusque-la avaient été congues et appliquées essentiellement
dans le secteur agronomique, interviennent également dans le secteur industriel. Des concepts
nouveaux apparaissent alors, tels que les plans de Plackett et Burman, la notion des surfaces
de réponses, 1’application de cette notion au cas particulier des mélanges, les plans optimaux

[78].
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111.3. Présentation des plans d’expériences

La technique des plans d’expériences va permettre de répondre a nos exigences. En effet, son
principe consiste a faire varier simultanément les niveaux d’un ou plusieurs facteurs (qui sont
des variables discrétes ou continues) a chaque essai. Ceci va permettre d’une part, de
diminuer fortement le nombre d’expériences a réaliser tout en augmentant le nombre de
facteurs étudiés et d’autre part, a détecter les interactions entre les facteurs et la détermination
du réglage dit optimal de ces facteurs par rapport & une réponse. Le point délicat dans
I’utilisation des plans d’expériences sera donc de minimiser le plus possible le nombre
d’expériences a mener sans sacrifier la précision sur les résultats. Il existe actuellement un
nombre important de plans différents. Chacun, par ses propriétés, permet de résoudre certains
problémes particuliers. La compréhension de la méthode des plans d'expériences s‘appuie sur
deux notions essentielles, celle d'espace expérimental et celle de modélisation mathématique

des grandeurs étudiees [79].
I11.4. Principe des plans d’expériences

Les plans d'expériences permettent d'organiser au mieux les essais qui accompagnent une
recherche scientifique ou des études industrielles. lls sont applicables a de nombreuses
disciplines et a toutes les industries a partir du moment ou I’on recherche le lien qui existe

entre une grandeur d’intérét, Y (réponse), et des variables, X (facteurs). Il faut penser aux
| |

plans d'expériences si 1’on s’intéresse a une fonction du type [80] :

Yi = f(X) (11-1)

Avec les plans d'expériences on obtient le maximum de renseignements avec le minimum
d'expériences. Pour cela, il faut suivre des régles mathématiques et adopter une démarche
rigoureuse [81]. Il existe de nombreux processus et dans différents domaines (chimique,
biologique, informatique, mécanique, ...) qui dépendent d’un grand nombre de parametres

externes (on parle de facteurs X;).
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X (facteurs Vi téponses)

Figure I11.1. Principe des plans d’expériences.

Lorsque I’on est intéressé de connaitre la dépendance d’une variable de sortie Y; (réponse)
d’un tel processus, on se trouve confronté a plusieurs difficultés :

e  Quels sont les facteurs les plus importants ?

e  Existe-t-il des interactions entre les facteurs ?

e  Existe-t-il une relation entre la variable de sortie et les facteurs (Y=Ff(X)) et le modele

ainsi obtenu est-il prédictif ?
e Comment minimiser le nombre de points de mesure du processus pour obtenir le
maximum d’information ?
La méthode des plans d’expériences répond a ces questions, et peut ainsi €tre appliquée dans
nombreux processus qui vont par exemple a I’évaluation de la qualité des processus
industriels les plus complexes.
111.5. Démarche méthodologique d’un plan d’expérience
Toute expérience doit étre 1’objet d’une planification précise qui se concrétise sous la forme
d’un plan d’expérience ou protocole expérimental. La démarche méthodologique d’un plan
d’expérience peut étre décomposée en différentes étapes [82].
Les étapes sont :
» Définition des objectifs et des réponses ;
En tenant compte des objectifs & atteindre, il est d’abord nécessaire de faire la liste des
réponses expérimentales qui peuvent étre étudiées.
» Choix des facteurs et du domaine expérimental ;

C’est de loin I’étape la plus importante dans la conduite d’un plan d’expériences. Il faut
Sélectionner les paramétres, choisir les modalités et les interactions a étudier.
Recenser les paramétres pouvant influencer la réponse.
Identifier les interactions susceptibles d’étre recherchées.

Dissocier les facteurs principaux des facteurs bruits.
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Fixer le domaine d’étude pour chacun des facteurs.

» Proposition d’un modeéle ;
Le plan le plus adapté & la situation sera retenu.
Le plan doit présenter les propriétés suivantes :
Bien représenter la réponse expérimentale étudiée dans le domaine expérimental d’intérét.
Aboutir pour la valeur de la réponse étudiée a une estimation de qualité acceptable.

» Estimation des coefficients du modéle ;
La valeur de la réponse expéerimentale doit pouvoir étre estimée avec une qualité acceptable
en n’importe quel point du domaine expérimental d’intérét.

» Validation du modéle ;
Deux possibilitées existent ; soit le modéle est validé, ce qui signifie qu’il représente
suffisamment bien le phénomeéne étudié dans le domaine expérimental et dans ce cas, les
objectifs sont atteints, nous pouvons utiliser ce modele pour faire de la prévision en n’importe
quel point du domaine expérimental ; soit le modéle n’est pas validé et alors son utilisation
n’est pas possible, il faut donc s’acheminer vers la proposition d’un modele différent.

> Mise en ceuvre et suivi ;
Le calcul de la réponse est possible en tout point du domaine expérimental.
A partir du modeéle calculé, nous pouvons prédire les résultats correspondant a la

configuration optimale du produit ou du processus.
111.6. Quelques rappels sur le principe des plans d’expériences
111.6.1 Réponses, facteurs, niveaux

Un expérimentateur qui lance une étude s'intéresse a une grandeur qu'il mesure a chaque
essai. Cette grandeur s'appelle la réponse, c'est la grandeur d'intérét. La valeur de cette
grandeur dépend de plusieurs variables. Au lieu du terme « variable » on utilisera le mot
facteur. La réponse dépend donc d’un ou de plusieurs facteurs. Le premier facteur peut étre
représenté par un axe gradué et orienté (Figure 111.2). La valeur donnée a un facteur pour
réaliser un essai est appelée niveau. Lorsqu'on étudie l'influence d'un facteur, en général, on
limite ses variations entre deux bornes. La borne inférieure est le niveau bas. La borne

supérieure est le niveau haut [83].
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Domaine de facteur
Facteurl
-1 - 1'\

Niveau bas Niveau haut

Figure 111.2. Le niveau bas du facteur est noté par - 1 et le niveau haut par +1.

Le domaine de variation du facteur est constitué de toutes les valeurs comprises entre le
niveau bas et le niveau haut [83].
Parmi les facteurs on distinguera :

e Facteurs quantitatifs
Facteurs dont la valeur est mesurable, souvent & variation continue par exemple la
température, la pression, la concentration initiale.

e Facteurs qualitatifs :
Facteurs dont la valeur est non mesurable, comme la qualité, le type, la marque, le procédé

ou d’autre caractéristique qu’on ne peut quantifier par exemple deux types de solvant.
111.6.2. L’effet d’un facteur

L’effet d’un facteur [Xi] est la comparaison entre les valeurs prises par la réponse [Y] lorsque
ce dernier passe du niveau (-1) au niveau (+1). Il est caractérisé par une constante notée « A »
qui sera [84] :
e Positive si cette variation du facteur est favorable a 1’accroissement de la
réponse (Figure 111.3.a).
e Négative si elle est favorable a la diminution de la valeur dela
réponse (Figure 111.3.b).

e Nulle si elle est sans influence sur le systéme (Figure 111.3 .c).
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Cette constante intervient dans le modele mathématique décrivant cette réponse.

()] oA
g ' Effet positif 21 Effet négatif . Effet nul
0 o S
a ) 0
% o e
)
A>0 A<0 A=0
X
Niveau facteur

I']' +1 Niveau facteurl -1 +1 Niveau facteur‘l -1 +1

(a)

(b) (c)

Figure 111.3. Effet d’un facteur.

111.6.3. Notion des interactions

Lorsque plusieurs facteurs agissent sur la méme « énergie » du systéme étudiée, alors ils sont

susceptibles de provoquer des interactions [84].

Casn°l:

Les droites sont paralleles il n’y a pas d’interaction. L’effet de A est indépendant des niveaux

de B.

Réponse
RL& — -
S Avec B1
R3grmmmr e e e e =
Rf™"" ! " AvecB2
| el
R ot e i ol o Yo' '
; '
Al A2

Figure 111.4. Aucune interaction [A9]
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Les droites ne sont pas paralléles il y a interaction. L’effet de A n’est pas indépendant de

niveaux de B.

Réponse

Figure I11.5. Forte interaction

Lorsque les droites se coupent, il y a une trés forte interaction. L’effet de A s’inverse selon le

niveau de B.

Réponse

i

R4Y — - - -

RR¢g— - -

R3¢ - - - -
[ |
'l )
Al A2

Figure 111.6. Tres forte interaction

41



Chapitre 111 : Les plans d’expériences

111.6.4. Variables codées ou variables centrées réduites

L'utilisation des variables centrées réduites présente I'intérét de pouvoir généraliser la théorie
des plans d'expériences quel que soient les facteurs ou les domaines d'études retenus. Le
remplacement des variables naturelles par les variables codées va permettre d'avoir pour
chaque facteur le méme domaine de variation (entre -1 et +1) et de pouvoir ainsi
comparer entre eux l'effet des facteurs. Le niveau bas est ainsi codé (-1) alors que le niveau
haut est codé (+1) [85].

Pour le passage des valeurs réelles aux valeurs centrées réduites dans le cas de facteurs ayant

plus de deux niveaux ona:
t — to (1m-2)

On note T la variable codée et t la variable naturelle, avec to est le milieu de I’intervalle du
domaine d’étude et At la moitié de la largeur du domaine. Les variables centrées sont sans
dimension.
I11.7. Principaux avantages des plans d’expériences
Les principaux avantages de cette méthode sont [86] :

e Diminution du nombre d’essais ;

e Possibilité d’étudier un grand nombre de facteurs ;

e Détection des interactions entre facteurs ;

e Modélisation des réponses étudiées ;

e Une précision optimum des résultats.
La méthode des plans d’expériences permet une interprétation rapide et sans

fournir un modéle expérimental précis du systeme étudie.
111.8. Les types des plans d’expériences :

Les types des plans d’expériences sont [87] :
» Les plans de criblage :
Dont I’objectif est de découvrir les facteurs les plus influents sur la réponse donnée en un
minimum d’expériences.
» Les plans de modélisation :
Dont I’objectif est de trouver la relation mathématique analytique ou purement matricielle.

On y trouve aussi les plans de surfaces de réponses qui permettent de trouver un optimum.
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> Les plans de mélange :
Dont I’objectif est le méme que la deuxiéme famille mais ou les facteurs ne sont pas
indépendants et sont contraints (par exemple leur somme/ou leur rapport doit étre égale a une

certaine constante).
111.8.1 Plans factoriels 2%

Ce sont les plus utilisés car ils sont simples et rapides a mettre en ceuvre. Ils sont notés 2% ol
le 2 correspond aux niveaux maximal et minimal qui délimitent le domaine d’étude d’un
facteur et k est le nombre de facteurs étudiés. Pour un plan factoriel complet a k facteurs, il va
donc falloir mener 2* expériences. Le principe consiste alors & répartir, de facon optimale, les

essais dans le domaine expérimental [88, 89].
111.8.1.1. La matrice d’expériences

La matrice d’expérience est le tableau qui indique le nombre d’expériences a réaliser avec la
fagcon de faire varier les facteurs et I’ordre dans lequel il faut réaliser les expériences. Ce
tableau est donc composé de +1 et de -1. En fixant le nombre de facteurs et le domaine
d’étude, on peut dresser cette organisation des expériences (plan d’expérience) avant de les
réaliser, et il ne restera qu’a remplir la case des réponses une fois les expériences réalisées.
Pour k facteurs, la matrice d’expérience comporte k colonnes. On alterne les -1 et le +1 toutes
les lignes pour la premiere colonne, toutes les deux lignes pour la seconde colonne, toutes les
quatre lignes pour la troisiéme, etc. on applique donc, 1’algorithme de Yates, qu’on peut
résumer en [90] :

e Toutes les colonnes commencent par -1

e Onalterne les -1 et les +1 toutes les 2j-1 lignes pour la j*™ colonne.
En adoptant ces régles empiriques, la matrice des effets est une matrice de Hadamard qu’on

écrit pour deux et trois facteurs comme suit :
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Tableau I11.1. Matrice pour 2 Tableau 111.2. Matrice pour 3 facteurs

facteurs EXP | X1 | X2 | X3

1 -1 -1 -1

EXP | X1 X2 2 +1 -1 -1

1 -1 -1 3 -1 +1 -1

2 +1 -1 4 +1 +1 -1

3 -1 +1 5 -1 -1 +1

4 +1 +1 6 +1 -1 +1

7 -1 +1 +1

8 +1 +1 +1

111.7.1.2. Notion de modele et de régression linéaire multiple

La régression linéaire multiple est une méthode d’analyse de données quantitative. Elle a pour
but de mettre en évidence la liaison pouvant exister entre une variable dite expliquée
(réponse), que 1’on notera Y et plusieurs autres variables dites explicatives (facteurs) que 1’on
notera Xi, Xz, ..., Xk [91].

Pour lier la réponse aux facteurs dans 1’é¢tude d’un plan d’expérience simple, on utilise les

modeles dits linéaires, du type :

Ymodele = a0 + a1X1 + a2X2 + modele + akXk + € (11-3)

Dans lequel a;j sont des réels appelés coefficients du modele, a déterminer par méthode
numérique de régression linéaire, on obtient donc le modele mathématique qui relie les
facteurs a la réponse étudiée. Ces coefficients représentent les effets des facteurs dans le plan
d’expériences.

L’interaction entre deux facteurs X1 et Xz sera, par la suite, considérée comme un nouveau
facteur que 1’on notera X1X> et qui apparaitra dans le modeéle.

La différence entre Yexp Observé lors de la réalisation de 1’expérience (matrice d’expérience)

et Y calculé par le modele obtenu, est I’erreur notée e.

€= Yexp = Ymodle (111-4)

44



Chapitre 111 : Les plans d’expériences

Valider le modele mathématique obtenu revient a estimer I’erreur € et accepte ou non sa

valeur par rapport a un critére de précision donné [92].
111.8.2. Les plans de surface de réponses

Le but de I’étude des surfaces de réponse est une modélisation du phénomene étudié, c’est
une suite assez naturelle d’une étape de criblage des facteurs les plus influents pour
déterminer ensuite quelles conditions expérimentales (les valeurs prises par les facteurs
influents) permettent d’obtenir le meilleur résultat pour la réponse (I’optimum), ¢’est donc un
moyen efficace de 1’optimisation du dispositif expérimental ou du procédé étudié. Les
problémes d’optimisation sont trés divers du point de vue des applications : la recherche d’un
maximum (ex : rendement d’une réaction) ou d’un minimum (ex : colt d’une opération). Les
facteurs doivent étre de nature quantitative (ex : pH, température) et il doit étre possible de les
faire varier a volonté (facteurs contrélés) dans les limites permises par I’expérimentation. La

réponse doit étre aussi une variable quantitative ; c¢’est elle qui sera dite « optimisée » [93].
111.8.2.1. Plans pour I’étude des modeéles du second degre

Pour trouver un optimum de la réponse, il faut au moins ajouter un point d’étude par rapport
au deux niveaux utilisés pour les plans précédents. Aussi, un modele de premier degré ne
permet pas de faire une étude d’optimisation, il faut au moins un modele du second degré. Les
plans de surfaces de réponses sont donc des plans a trois niveaux et fournissent des modéles
du second degré [94].

Réponse y
Modeéle vrai Jecmecaa,

(inconnu) \
.'.. | /‘
- v

- |~
__-‘/ ‘. Mesure au
— \ 2
oW SR \ niveau haut
.f'/l - Modeéle linéaire
ajusté
Mesure au
niveau bas
r Y
-1 o 1

Facteur A
Figure 111.7. Représentation de modeéle vrai et de modele lineaire ajusté [95].
On a déja vu que pour le modéle du premier degré la matrice expérimentale d’Hadamard est
dite orthogonale, ceci n’est pas le cas pour un modele du second degré : les estimateurs des

coefficients associés a 1’effet moyen et aux termes quadratiques ne peuvent pas étre
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indépendants, d’ou I’intérét d’utilisation de plans pour second degré avec des points en plus
par rapport aux plans précédents. Les coefficients du plan seront obtenus par application de la
méthode des moindres carrés comme montré précédemment. Pour deux facteurs X1, X2, par

exemple, le modéle s’écrit [96] :
ym = ao + aixi+azxz + aizxixz + a11x21 + azzx22+ € (111.5)

111.8.2.2. Plan Box- Behnken

Box et Behnken ont proposé en 1960 ces plans qui permettent d’établir directement des
modeles du second degré. Tous les facteurs ont trois niveaux : —1, 0 et +1. Ces plans sont
faciles a mettre en ceuvre et possedent la propriété de séquentialité. On peut entreprendre
I’étude des k premiers facteurs en se réservant la possibilité d’en ajouter de nouveaux sans
perdre les résultats des essais déja effectués [97]. Le plan de Box-Behnken pour trois facteurs
est illustré par la figure 111.8. Le cube possede 12 points (expériences) au milieu des arétes du
cube. On a I’habitude d’ajouter des points d’expériences au centre du domaine d’étude, en
géneéral trois. Le plan de Box-Behnken pour 3 facteurs posséde donc 12 + 3 essais, soit 15

essais [98].
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- % > + <

Facteur 1

Figure 111.8. lllustration du plan de Box-Behnken pour trois facteurs [99].

Comme les plans de Box-Behnken comportent moins de points, leur colt est moindre que
celui des plans composites centrés pour le méme nombre de facteurs. Ils peuvent estimer

efficacement les coefficients de premier et second ordre ; toutefois, 1’absence de plan factoriel
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les rend inappropriés pour les expériences séquentielles. Ils ne peuvent pas inclure d’essais
provenant d’un plan factoriel. Les plans de Box-Behnken comptent toujours 3 niveaux par
facteur, contrairement aux plans composites centrés, qui peuvent en compter jusqu’a 5. De
méme, au contraire des plans composites centrés, les plans de Box-Behnken n’incluent jamais
d’essais dans lesquels I’ensemble des facteurs ont une valeur extréme, comme I’ensemble des

valeurs faibles [99].
111.8.2.3. Plan composite centrés

Le plan composite centré (CCD) est le plan de surface de réponse le plus utilisé. lls se prétent
bien au déroulement séquentiel d’une étude. La premiére partie de 1’étude est un plan factoriel
complet ou fractionnaire complété par des points au centre pour Vvérifier la validité du modele
(termes du premier degré et termes d’interactions). Si les tests de validation sont positifs (la
réponse mesurée au centre du domaine est statistiguement égale a la réponse calculée au
méme point), I’étude s’achéve le plus souvent, mais s’ils sont négatifs, on entreprend des
essais supplémentaires pour établir un modele du second degré [100]. Les essais
supplémentaires sont représentés par des points d’expériences Situés sur les axes de
coordonnées et par de nouveaux points centraux. Les points situés sur les axes de coordonnées
sont appelés les points en étoile [101,102]. Les plans composites présentent donc trois
parties :

» Le plan factoriel : c¢’est un plan factoriel complet ou fractionnaire a deux niveaux par

facteurs. Les points expérimentaux sont aux sommets du domaine d’étude.

Y

Le plan en étoile : les points du plan en €étoile sont sur les axes et ils sont, en général, tous
situés a la méme distance du centre du domaine d’étude.
Les points au centre du domaine d’étude : On prévoit toujours des points expérimentaux
situés au centre du domaine d’étude, et cela aussi bien pour les plans factoriels que pour
les plans en étoile. Le nombre total n d’essais a réaliser est la somme des essais du plan
factoriel (nf), des essais du plan en étoile (n.) et des essais au centre (no). Le nombre n des

essais d’un plan composite est donné par la relation [102] :

n = nf+ne+no (111-6)
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Factor 1 :
+al :

+1

Factor 2

Plan composite a 2 facteurs Plan composite a 2 facteurs
Figure 111.9. Plan centre composite a deux et trois facteurs
111.9. Analyse d’un plan de surface de réponse

Afin de juger de la qualité du modele ajusté, des analyses statistiques (ANOVA) sont
indispensables et sont prises en charge dans la plupart des logiciels du marché [103].
L’analyse de variance (ANOVA) est utile pour comprendre l'influence des parametres
d'entrée donnés a partir d'une série de résultats expérimentaux, par la méthode des plans
d'expériences pour le processus d'usinage, elle permet également de fournir une interprétation
des données de sortie. Elle consiste essentiellement a partitionner la variation totale d’une
expérience en éléments attribuables aux facteurs contrblés et les erreurs générées. La
signification statistique des modeles quadratiques de prédiction est évaluée par P- value et F-
value d’ANOVA. Dans le tableau d’ANOVA, P-value est la probabilité (allant de 0 a 1) que
les résultats observés dans une étude (ou résultats plus extrémes) ont pu se produire par
hasard.
111.9.1. Valeur de p - Modéle
La valeur de p (p-value) est la probabilité qui mesure le degré de certitude. Pour déterminer
les effets qui sont statistiquement significatifs dans le modele, la valeur de p du modele est
comparée a un seuil de signification. En général, un seuil de signification (noté alpha ou o) de
0,05 fonctionne bien. Un seuil de signification de 0,05 indique 5 % de risques de conclure a
tort que le modele explique la variation dans la réponse [104].

e Sila valeur de p est inférieure ou égale au seuil de signification (p < a), nous pouvons

en conclure que le modeéle explique la variation dans la réponse.
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e Sila valeur de p est supérieure au seuil de signification (p > a), nous ne pouvons pas
conclure que le modele explique la variation dans la réponse. Il est sans doute
nécessaire d'ajuster un nouveau modele.

111.9.2. Valeur de p - Facteurs, interactions et groupes de termes
L'interprétation dépend du type de terme concerne, et si un terme d'un modele est
statistiquement significatif ou pas. Les interprétations sont les suivantes :

e Si un terme d'interaction est significatif, nous pouvons en conclure que la relation
entre un facteur et la réponse dépend des autres facteurs du terme.

e Si un terme quadratique est significatif, nous pouvons en conclure que la surface de
réponse présente une courbure.

e  Siun groupe de termes est statistiguement significatif, nous pouvons en conclure qu'au
moins un des termes dans le groupe a un effet sur la réponse. Lorsque nous nous
fondons sur la signification statistique pour choisir les termes a conserver dans un
modele, nous n'enlevons généralement pas des groupes entiers de termes en méme
temps. La signification statistique de termes individuels peut varier selon les termes du
modele [105].

111.9.3. Valeur de F
Le test F permet alors de comparer pour un risque fixé a 1’avance le Fobs que 1’on a calculé
dans le tableau précédent avec un F (critique) (lu dans la table de Fisher-Snedecor) avec (p-1)
et (n-p) degrés de liberté [105].
La regle du test est alors pour un risque a choisi :

e SiFos< F(critique), on rejette I’hypothése de linéarité du modéle.

e SiFons> F(critique), on accepte I’hypothése de linéarité du modele.
111.9.4. L’écart type S

Il est utilisé pour évaluer la capacité du modéle a décrire la réponse. Il est mesuré dans les
unités de la variable de réponse et représente I'écart type de la distance entre les valeurs de

données et les valeurs ajustées. Plus S est petit, mieux le modele décrit la réponse [106].
111.9.5. Le coefficient de détermination (R?)

C’est le pourcentage de la variation de la réponse expliqué par sa relation avec une ou
plusieurs variables de prédiction. Cette valeur est calculée comme 1 moins le rapport de la
somme des carres de I'erreur (variation non expliquée par le modele) sur la somme totale des

carrés (variation totale du modele). Plus la valeur R? est élevée, plus le modéle est ajusté aux
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données. R? est toujours compris entre 0 et 100 % et devrait étre supérieur a 0,8 pour un
modele raisonnable [106].

111.9.6. Le RZajusté

Le R2 ajusté est une version modifiée du R?, il est ajusté pour tenir compte du nombre de
predicteurs dans le modeéle. Le R2 ajusté est utilisé pour comparer les modéles avec un nombre

de prédicteurs différents. 1l est toujours inférieur au Rz [107].
111.10. Analyse graphique des résultats

Les graphiques sont avant tout un outil d’aide a I’interprétation des résultats mais, ils
permettent également de maniere plus communicative lors d’une réunion de tirer plus
rapidement des conclusions et ainsi d’orienter la poursuite d’une étude [108]. Un des

avantages des plans d’expériences est la présentation des résultats sous forme graphique.
111.10.1. Courbes iso-réponse (graphique de contour)

Un graphique de contour affiche une vue en deux dimensions de la surface, ou les points
ayant la méme réponse sont reliés pour produire des lignes de contour de réponses constantes.
Les graphiques de contour permettent d'établir les valeurs de réponses et les conditions

d'exploitation souhaitables [106].
111.10.2. Diagramme de surface en 3D

Un diagramme de surface en 3D affiche une vue en trois dimensions de la surface. Comme les
graphiques de contour, ils permettent d'établir les valeurs de réponses et les conditions
d'utilisation souhaitables. Les diagrammes de surface en 3D peuvent donner une image plus
claire de la surface de réponse que les graphiques de contour [106].

111.10.3. Le diagramme d'optimisation (fonction de désirabilité)

C’est un outil d'optimisation des réponses qui illustre les effets de différents parametres
expérimentaux sur les réponses prévues dans le cadre d'un plan factoriel ou d'un plan de
surface de réponse. L'optimisation des réponses permet d'identifier la combinaison des
parametres de variables qui optimisent conjointement une réponse unique ou un ensemble de
réponses. Ceci est utile lorsqu’on doit évaluer I'impact de plusieurs variables sur une réponse.
Dans Minitab, on peut utiliser I'optimisation des réponses pour rechercher des réponses
optimales en fonction de contraintes déterminées : Minimiser la réponse (préférer la valeur
minimale, par exemple le codt) ; Cibler la réponse (préférer la cible, par exemple la dimension

de la piéce) ; Maximiser la réponse (préférer la valeur maximale, par exemple le godt) [106].
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I11.11. Les logiciels d’analyse statistique

Il existe de nombreux logiciels permettant d’effectuer les calculs nécessaires a la réalisation
d’un plan d’expériences. On indique les principaux logiciels de plans d'expériences et les sites
internet correspondants : JMP, Statistica, Statgraphics, Unscrambler, Pirouette, Modde et
celui qu’ont utilisé pour cette étude le logiciel Minitab (Ver.17) [109].

Minitab est un logiciel d'analyse statistique dans lequel une partie est consacrée aux plans
d’expériences, qui a été¢ en production depuis 1972. Il utilise une interface de tableur style et
peut exécuter un large éventail d'analyses uni variée et multi variée, y compris celui d’analyse
de variance (ANOVA). L’analyse de la variance est une méthode statistique utilisée pour
comparer les moyennes de trois ou plusieurs groupes de données, et dans Minitab, cette

analyse peut étre exécutee par le biais de I'interface utilisateur graphique [110].



Chagitre IV : Matériels et Méthodes

1V.1. Introduction

Rappelons que cette étude a pour objectif d’éliminer deux colorant de textile par deux

procédés : Electrocoagulation (EC) avec des électrodes recycles, et la microfiltration (MF),

une combinaison entre les deux procédés a été aussi réalisée. Ce chapitre présentera une

description des différentes méthodes expérimentales et d’analyses, ainsi que le matériel et

produits utilisés au cours de ce travail, pour I’évaluation des différents paramétres étudiés.

Les différentes procédures expérimentales utilisées consistent a :

La préparation des solutions synthétiques des colorants poly noire et rouge
azucryl.

Préparation des électrodes en aluminium recyclé avec différentes géométries ;
L’électrocoagulation de 1’eau colorée qui a pour but de déterminer les
parametres optimaux, tels que : le pH, la distance entre électrodes et I’intensité
du courant.

La microfiltration concerne la détermination de la pression transmembranaire
PTM et du pH optimaux.

L’hybridation des deux méthodes (électrocoagulation et microfiltration), pour
I’amélioration des performances du taux de traitement de rejet réel, en utilisant

les conditions optimales des deux procédés.

1VV.2. Matériels utilisés

IV.2.1. Dispositifs expérimentaux

Dans ce travail, deux dispositifs ont été mis en place :

» Un dispositif d’électrocoagulation (EC)

» Un dispositif de la microfiltration (MF)

A. Electrocoagulation

L'unité d'électrocoagulation retenue se compose de six éléments essentiels :
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Un générateur de courant

Un support d’électrodes

Electrodes en aluminium

Un réacteur de dimensions
17cmx17cmxl4cm (ce qui
permet d'effectuer le

suivi visuel du processus

Robinet pour faire le
prélévement

Un agitateur a barreaux
magnétiques

Figure 1V.1. Schéma du dispositif expérimental utilisé d’électrocoagulation

Les solutions synthétiques préparées et les rejets réels sont introduits dans le réacteur
d’électrocoagulation, les électrodes sont immergées en parties dans la solution colorée, le

systéeme est mis en agitation, la mise en marche du générateur de courant indique le déebut de

la réaction.

e  Choix des électrodes utilisées
Le choix des électrodes utilisées dans ce présent travail est basé sur la disponibilité et

I’efficacité du matériau constituant.

Apres des traitements :
mécaniques et
thermiques

Figure 1V.2. Electrodes d’aluminium recyclé (aluminium des canettes)
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Apres des
traitements mécaniques

Apres des
traitements mécaniques

Figure 1V.4. Electrodes d’aluminium recyclé (les canettes)

Figure 1V.5. Electrodes d’aluminium non recyclé
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Figure 1V.6. Electrodes utilisés en fer

e  Surface des électrodes
Les surface de contacte des électrodes utilisées sont regroupé dans le tableau suivants :

Tableau 1V.1. Les surface de contacte des électrodes utilisées

Longueur Largeur |Epaisseur| S1 S2 S3 St
Electrodes (cm) (cm) (cm) | (cm?) | (cm?) | (cm?) | (cm?
Electrodes 1 8,2 3,4 0,5 55,76 | 8,2 1,7 65,66
Electrodes 2 8,2 3,4 1 55,76 | 16,4 3,4 75,56
g Electrodes 3 8,2 34 2 55,76 | 32,8 6,8 95,36
g Electrodes 4 8,2 3,4 2,5 55,76 | 41 8,5 |105,26
g Electrodes 5 8,2 3,4 3 55,76 | 49,2 10,2 |115,16
% Electrodes non
§, recyclée 8,2 34 / / / / 27,88
b
E Electrodes les
E canettes 8,2 34 / / / / 27,88
E [Cylindre D H S1 s2 | st
< Electrodes
cylindrique 3cm 8,2 77,244 | 7,065 | 84,309
Aluminium recyclée (plaques d’immatriculation)
Electrodes (Al) 8.2 3.4 05 |5576| 8.2 1.7 | 65.66
* Electrodes (Fe) 8.2 3.4 0.5 55.76 | 8.2 1.7 | 65.66
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e Analyse des éelectrodes

Les figures (V1.7-V1.8) représentent la composition élémentaire du deux métaux des
électrodes realisée par MEB.

Al
297K

264K

231K

198K

165K

132K
99K
66K

33K 0 Mg

06(.00 1.00 200 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00
Lsec: 163.8 0Cnts 0.000 keV Det: Octane Elect Plus

Figure 1V.7. Composition élémentaire d’électrode (d’ Aluminium des canettes recyclées)

réalisée par MEB.

Al
225K

200K

175K

150K

125K

100K
75K
50K 0

25K

A - - -

03)(.00 1.00 200 3.00 400 5.00 6.00 7.00 8.00 9,00
Lsec: 163.8 0Cnts 0.000 keV Det: Octane Elect Plus

Figure 1V.8. Composition ¢lémentaire d’électrode (d’ Aluminium des plaques

d’immatriculation recyclées) réalisée par MEB.
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Les figures (VI.1- VIL.8) représentent la composition élémentaire de deux matériaux
d'électrodes, analysés par microscopie électronique a balayage (MEB). La premiere électrode
provient daluminium recyclé provenant de canettes, contenant environ 297 000 atomes
d'aluminium ainsi que de petites quantités de magnésium (Moins de 5 000 atomes) et
d'oxygeéne. En revanche, la deuxiéme électrode, issue du recyclage de lI'aluminium provenant
de plaques d'immatriculation, contient environ 225 000 atomes d'aluminium et une quantité
plus importante d'oxygéne (40 000 atomes), mais aucune trace de magnésium.

Cette analyse met en évidence des différences significatives dans la composition des deux
électrodes. La premiere électrode, provenant des canettes, semble contenir des traces de
magnésium, ce qui peut influencer ses propriétés chimiques et physiques. En revanche, la
deuxieme électrode, issue des plaques d'immatriculation, montre une teneur plus élevée en
oxygene, suggerant une possible oxydation ou une contamination plus importante du
matériau.

Ces différences de composition pourraient avoir un impact sur les performances des
électrodes dans diverses applications, comme dans le domaine des batteries ou des cellules
électrochimiques. Une analyse plus approfondie des propriétés électriques et chimiques de ces
matériaux serait nécessaire pour comprendre pleinement leur comportement et leur utilisation

potentielle dans des applications spécifiques.
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¢ Nettoyage des électrodes

Les ¢lectrodes d’aluminium et de fer, ont été préalablement traitées avec un papier abrasif au
niveau de leur surface, dans le but d’homogénéiser celles-ci et d’éliminer les impuretés et les
dépbts qui peuvent les contaminer. Les électrodes sont extraites du réacteur, apres
chaque manipulation d’¢lectrocoagulation dans le but de les examiner, et de les nettoyer, étant
donné que les résidus de décomposition des polluants peuvent se déposer sur leur surface
B. Microfiltration
La microfiltration a été réalisée sur un montage réalisé laboratoire (IV.9), comportant :
e Un bac d’alimentation d’une capacité de 10 litres renfermant la solution d’eau colorée
a traiter ;
e Une pompe qui assure 1’alimentation de la boucle de circulation ;
e Une vanne de réglage qui permet de fixer la pression transmembranaire PTM
nécessaire a la perméation ;
e Deux capteurs de pression situent de part et d’autre du module pour mesurer les
pressions d’entrée (Pe) et de sortie (Ps) ;

e Un support dans lequel est placée la membrane.

Figure 1V.9. Montage de la microfiltration
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e Caractéristiques de la membrane

La membrane utilisée pour toutes nos experiences est présentée par la figure (IV.10)

suivante, c’est une membrane inorganique a base de Zircone (ZrO.) :

Figure 1V.10. Membrane de microfiltration utilisée dans notre travail

IV.2.2. Les produits utilisés
IV.2.2.1. Les colorants utilisés
Les deux colorants utilisés dans ce travail sont : le poly noir et le rouge azucryl.

» Poly noire
Le poly noir (disperse black 30) est un colorant dispersé, de masse moléculaire égale a
297.35g/mol (formule chimique CxoH1sN3). Méthodes de fabrication : Naphtalene-1-amine
diazo, et couplage Naphtaléne-1-amine. Ces colorants sont principalement utilisés pour

colorer le polyester, les mélanges de polyptere, le nylon et les acryliques. La formule

développée de poly noire est représentée sur la figure 1V.11.

Vs
N

Figure 1V.11. Formule développée du poly noire [111].
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» Rouge azucryl
Le rouge azucryl (RA) est un colorant textile basique. Les colorants cationiques (basiques),
sont des colorants solubles utilisés en teinturerie pour teindre la laine en coloris pastel (bébés).
IIs sont aussi parfois utilisés sur coton, ainsi que sur certains types de polyamides et polyester
modifiés. La formule développée de RA est représentée sur la figure 1V.12 et les propriétés

physico-chimiques de RA sont récapitulées respectivement dans le tableau IV.2.

T
o CH,

”‘\
\L(“\N@N/
CH, \—Q

Figure 1V.12. Formule développée du rouge azucryl [112].

Tableau 1V.2. Caractéristiques physico-chimiques du rouge azucryl

Nom usuel Formule Masse Solubilité | Amax(nm) pka Indice
chimique | moléculaire | dansI’eau couleur I.C
(g/mol)
Rouge CisH21BrNs 401.3 Elevée 532 3.8 110825
azucryl

La toxicité des colorants textiles, tels que le Rouge Azucryl et le Poly noire (Disperse Black 30),
dans les rejets d'eau depend de divers facteurs, notamment la concentration des colorants, la durée de
I'exposition, le type de traitement des eaux usées appliqué, et la sensibilité des organismes vivants
présents dans l'environnement récepteur. Les colorants textiles peuvent contenir des composés

chimiques potentiellement toxiques, ce qui les rend préoccupants lorsqu'ils sont rejetés dans I'eau.
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> Le rejet réel

Figure 1V.13. Rejet réel de teinture
Les caractéristiques de rejet sont regroupées dans le tableau suivant :

Tableau 1V.3. Les caractéristiques des deux rejets textiles

Parametres Effluent de teinture
pHo 7.58
Turbidité (NTU) 1697
Conductivité (ms/cm) 2.06
Température (°C) 20.1
MES (mg/l) 1057.14
COD (mgO2/l 37000
COT (ppm) 580
Couleur Noire fonce

IV.3. Méthodes d’analyses

Les analyses physico-chimiques sont toutes effectuées au laboratoire en utilisant
des appareils appropriés. Les échantillons sont prélevés afin de mesurer cing (05) parametres
a savoir la turbidité (NTU), la conductivité (uS/cm), la DCO (mg d’O2/L), I’absorbance et le
pH.

IV.3.1. Mesure de la turbidité
La turbidité des solutions qui désigne la teneur d'un fluide en matiéres qui le trouble est

mesurée a I’aide d’un turbidimétre de type H188703 de Hanna Instruments.
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Figure 1V.14. Turbidimetre de type HI88703 de Hanna Instruments

1V.3.2. Demande chimique en oxygéne (DCO)

La DCO correspond a la quantité de dioxygene nécessaire pour oxyder la majeure partie des
composés organiques biodégradables ou non et certains sels minéraux oxydables. On realise
I’oxydation chimique des matiéres réductrices contenues dans 1’eau par un excés de
bichromate de potassium (K2Cr.O7) en milieu sulfurique, en présence de sulfate d’argent
(catalyseur) et de sulfate de mercure Il (complexant des chlorures) pendant deux heures a
ébullition. La demande chimique en oxygéne (DCO) est exprimée en mg/L d’oxygene.

La mesure de la DCO est tres simple car il suffit d’utiliser des tubes contenant déja les réactifs
nécessaires (tube DCO gamme 0-1500 mg/L) : on verse 2 ml d’échantillon a analyser (ou
d’eau distillée pour le blanc), on chauffe le tube durant 2h a 150°C (Figure IV.16), et on le
place 1h a I’obscurité. Aprés que les tubes aient refroidi nous procéderons a la lecture de la
DCO par le spectrophotomeétre (DR3900) a 620nm. La DCO est donnée en mg d’O2/L.
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Figure 1V.15. DR 3900 spectrophotométre Figure 1V.16. Chauffe tubes a 150°C

La droite d’étalonnage représentant la DCO en fonction de 1’absorbance, est représentée sur la
Figure (1V.17).
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Absorbance a 620nm
Figure I1V.17. Courbe d’étalonnage pour la mesure de DCO
1V.3.3. Mesure de pH
Les mesures de pH (plus précisément les ajustements) ont été effectuées a 1’aide d’un pH-

metre de type (JENWAY 3505). L’étalonnage de 1’appareil a été réalisé avec des solutions
tampons commerciales a pH 4,0, 7,0 et 10,0.
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Figure 1V.18. Le pH-métre de type (JENWAY 3505).
1VV.3.4. Mesure de conductivité
La conductivité des solutions caractérise I'aptitude d'un matériau ou d'une solution a laisser les
charges électriques se déplacer librement, et donc permette le passage d'un courant électrique

et qui est mesurée a I’aide d’un conductimétre de type HI8820N.

\
Figure 1V.19. Conductimetre de type HI8820N.

IV.4. Principe de la spectrophotométrie UV-Visible

Le spectrométre UV-Visible que nous avons utilisé est un appareil qui permet de mesurer
directement les densités optiques. Le spectrophotomeétre utilisé est un spectrophotométre, a
double faisceaux : une source de lumiére blanche émet un rayon lumineux ; celui-ci passe

dans un monochromateur permettant de sélectionner une longueur d'onde, puis est séparé en
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deux faisceaux. L'un est dirigé vers la cuve de référence contenant le solvant, l'autre traverse
I'échantillon a analyser. Deux photorécepteurs permettent de mesurer l'intensité lumineuse de
chaque faisceau. L'absorbance A de la solution est ensuite calculée a partir de 1’équation
(IV.1) [113].

A =loglo/I (IV-1)

On parle aussi de la transmittance définie par la relation :

T =1/lo,cest—a — dire que: A = —logT (IV-2)

L’absorbance est une valeur positive, sans unité. Elle est d’autant plus grande que I’intensité
transmise est faible.
La relation de Beer-Lambert décrit que, a une longueur d’onde donnée, 1’absorbance d’une
solution est proportionnelle a sa concentration, et a la longueur du trajet optique (distance sur
laguelle la lumiére traverse la solution).
Alors, pour une solution limpide contenant une seule substance absorbante :

A =alC (IV-3)

A Est I’absorbance ou la densité optique (sans unité) de la solution pour une longueur
d’onde A ;

C : (en mol/m?®) est la concentration de la substance absorbante ;

I : (en cm) est la longueur du trajet optique;

ex: (en m3.molt.cm™) est le coefficient d’extinction molaire de la substance absorbante en
solution. 1l rend compte de la capacité de cette substance a absorber la lumiere, a la longueur
d’onde A.

Le détecteur du spectrophotometre utilisé étant saturé pour une absorbance supérieure a 3, il
est nécessaire de diluer les échantillons les plus concentrés avant leur dosage [114].

IV.4.1. Mesure de Amax pour les deux colorants

La mesure de longueur d’onde par le spectrophotométre UV-Visible a permis d’obtenir une

Amax =571 nm (pour le poly noire), et 533 nm (pour I’azucryl rouge).
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Figure 1V.20. Variation de I’absorbance en fonction de longueur d’onde (Amax) pour le poly
noire (pH=6.08)
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Figure 1V.21. Variation de I’absorbance en fonction de longueur d’onde (Amax) pour le rouge

azucryl (pH=6.4)
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IV.4.2. Courbe d’étalonnage

Les solutions aqueuses des deux colorants étudiés, ont été préparées par dissolution respective
de leur poudre dans I’eau distillée. Cette démarche consiste a préparer d'abord une solution
meére de concentration donnée, a partir de laquelle, nous préparons par dilution successives,
une série de solutions de concentrations bien déterminées. Ces derniéres seront par la suite,
analyseées par spectrophotométrie UV-visible. Nous établissons ainsi la droite d’étalonnage,
représentant 1’absorbance) relative au maximum d’absorption, en fonction de la concentration
C, obéissant ainsi a la loi de Beer-Lambert qui sert a établir une relation entre 1’absorbance,

I’épaisseur de 1’échantillon et la concentration des espéces absorbantes.

1.8 >
16 . &
.
1.4 .
12 o * V=0.0438x-0.0035
1 . R?=0.998

0.8 o
0.6 .o
0.4 o?
0.2 L N
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Concentration (mg/L)

Absorbance

Figure 1V.22. La courbe d’¢talonnage de (poly noir).
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Figure 1V.23. La courbe d’étalonnage de (rouge azucryl).
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V.5 Les étapes de recyclages les canettes

La majorité des pays arabes, faisant partie des pays en développement, ne disposent pas de
systemes gouvernementaux de recyclage. Cependant, I'aluminium et les métaux en général
font partie des déchets les plus précieux. Ces matériaux peuvent étre collectés dans les
maisons, les restaurants ou les décharges, puis vendus a des entreprises de recyclage,
constituant ainsi une source de revenus importante pour de nombreuses familles vivant dans
les bidonvilles de ces pays en développement, ou les systemes avances de tri et de recyclage

des déchets sont absents.

Dans cette étude, nous nous intéressons au processus de recyclage des canettes d'aluminium,

qui se déroule en plusieurs étapes :

> Ramassage des canettes

Le processus de ramassage est effectué par des personnes, qu'elles travaillent pour une
entreprise de recyclage ou qu'elles soient des individus indépendants. Les canettes sont
collectées sur les routes, dans les restaurants ou les bars qui utilisent des canettes en

aluminium pour leurs boissons.

Figure 1V.24. Le ramassage des canettes
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» Stockage et compression

Une fois collectées en grandes quantités, les canettes sont stockées dans des sacs speciaux et
compactées en balles pour faciliter leur transport. Certaines installations compriment les
déchets avant le stockage pour réduire le volume et les codts de transport. La quantité de
déchets compressés peut atteindre jusqu'a 150 quintaux par camion, tandis que les déchets non
compressés ne dépassent pas 50 quintaux. Cette compression permet également d'obtenir une

homogénéité accrue des déchets.

Figure 1V.25. Presse a balles horizontale
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> Re-tri et Nettoyage

Les dechets arrivant a l'usine de recyclage peuvent contenir des impuretés plastiques et
métalliques. lls passent alors par des étapes de re-tri pour réduire les impuretés dans la mesure
ou cela n'affecte pas les prochaines étapes du processus de fabrication. Le nettoyage peut
nécessiter l'ajout de produits chimiques pour dissoudre certaines impuretés contenant des
substances toxiques. Les déchets d'aluminium des canettes sont ensuite introduits dans un four
de fusion d'aluminium, ou la température atteint environ 750 degrés Celsius pour garantir que
I'aluminium est fondu (Sachant que la température de fusion de I'aluminium est de 660°C). La
fusion brdle également certaines des impuretés plastiques et forme une couche de saleté a la

surface de I'aluminium en fusion, appelée "rebue d'aluminium".

Figure 1V.26. Four de fusion d'aluminium

70



ChaEitre IV : Matériels et Méthodes

Figure 1V.27. Les canettes d’aluminium fondues

» Formation des Lingots et du Rebue d’aluminium

Aprés la fusion, l'aluminium fondu est versé dans des moules spéciaux pour former des
lingots rectangulaires ou cylindriques. De plus, le rebue d'aluminium, résultant des impuretés
brdlées, peut également étre valorisé. Ce rebue d'aluminium est récupéré et fondu a nouveau.
Aprés le tamisage pour obtenir les piéces meétalliques, elles sont fondues et fagonnées selon
les besoins. Ces rebuts peuvent étre recyclés en produits tels que des porte-clés ou d'autres

accessoires.
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Figure 1V.28. Lingot d’aluminium

Figure 1V.29. Formation du rebue d’aluminium
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Chapitre V : Etude expérimentale et modélisation par le plan factoriel complet de
I'élimination du colorant « rouge azucryl » par électrocoagulation a I'aide d'aluminium issu de

canettes recxclées

V.1. Introduction
Ce chapitre englobe 1’ensemble des résultats expérimentaux et la modélisation par le plan
d’expériences (plan factoriel complet) pour 1’¢limination du colorant textile « rouge azucryl »
dans une solution synthétique (volume =1L) par électrocoagulation avec des électrodes
recyclées (préparer par I’aluminium des canettes). Les principaux parametres suivis dans cette
partie sont : le taux de décoloration, le taux d’abattement de la turbidite, Le pH initial de la
solution (Evolution du pH en fonction du temps). Les facteurs influencant ces précédents
parameétres sont les suivants :

e Le pH (effet du pH initial sur le traitement) ;

e L’intensité du courant ;

e Ladistance entre les électrodes ;

e Lasalinité;

e La concentration initiale du colorant ;

e Le type d’¢lectrodes ;
Aprés avoir étudié I’influence des parametres opératoires. Nous avons procédé a la
modélisation par la méthodologie des plans d’expériences en utilisant un plan factoriel a deux
niveaux. L’objectif principal de cette étude, est d’élaborer des modéles mathématiques fiable
décrivant I’influence des différents parametres sur le taux d’abattement d’électrocoagulation
exprimé en couleur et en turbidité. Pour cela, nous nous sommes optés a I’application du plan
factoriel complet a trois facteurs.
V.2. Optimisation des conditions opératoires
V.2.1. Effet du pH
Dans le traitement des eaux usées par €lectrocoagulation, le pH joue un réle important dans la
détermination de l'efficacité [115]. L'effet du pH sur I'efficacité du traitement a été examiné
en modifiant le pH initial de 5 a 10 et en maintenant les autres parameétres constants. Les

résultats obtenus sont reportés sur la figure V.1.
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Etude expérimentale et modélisation par le plan factoriel complet de

I'élimination du colorant « rouge azucryl » par électrocoagulation a I'aide d'aluminium issu de

canettes recyclées
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Figure V.1. Evolution du taux de décoloration en fonction du temps sous I'effet du pH initial

(Int =0,25 A, Dis =1 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 10 mg/L)

D'aprés les résultats de la figure V.1, on constate que les meilleures valeurs de pH favorisant

I'élimination de « rouge azucryl » par le procédé d’EC sont a pH Iégérement basique et que
I'élimination maximale (90,84% a pH = 8) est obtenue dans les premiéres minutes de

traitement jusqu'a 25 min. Les milieux basiques favorisent I'apparition d'ions hydroxydes qui

peuvent réagir avec les ions AI®* libérés par I'anode pour se transformer en AI(OH)s ; ce

précipité est I'élément qui assure la coalescence des colloides déstabilisés ; c'est la forme

floculante [116]. Afin de suivre I’évolution du pH initial de la solution colorée en fonction du

temps de traitement par électrocoagulation, on a tracé les figures suivantes :
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I'élimination du colorant « rouge azucryl » par électrocoagulation a I'aide d'aluminium issu de
canettes recyclées
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Figure V.2. Evolution du pH au cours de 1’électrocoagulation, pour différentes valeurs de pH
initial en fonction du temps (Dis =1 cm, Int =0.25 A, [NaCl] = 1g/L, [colorant]o = 10 mg/L)

D'aprés la figure V.2 ci-dessus, on peut remarquer que le pH initial de la solution varie au
cours du traitement par le procédé¢ d’EC ; le pH augmente lorsqu'il est en milieu acide, et il
diminue en solution alcaline.
e PourunpH initial=5et6:

Comme on vient de le dire, le pH augmente en fonction du temps, ce qui est traduit par un
abaissement de 1’acidité du milieu, cela est peut-étre expliqué par une réduction des ions H*
au niveau de la cathode avec une observation claire de dégagement d’hydrogéne suivant la
réaction (VI-1) :

V-1
2H* + 26 - Hy" V-

e Pour des pH basiques (pH initial= 10) :
La diminution observée du pH avec le temps est probablement expliquée par la réaction des

ions AI** avec les ions hydroxydes selon la réaction (V.2) suivante :

Al3+ + +30H- - Hz (g + AI(OH)3 (V-2)
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Le processus de formation d’AI(OH)3 est donc actif pour une gamme de pH de 4 & 9. Cet
intervalle de pH englobe I'optimum de pH initial trouvé dans notre cas. Cependant, le pH
affecte fortement la taille des bulles d’hydrogene [117]. La taille typique des bulles produites

lors de I'électrocoagulation par des électrodes en aluminium varie entre 20 et 70 um [118].
V.2.2. Effet de I’intensité de courant

La densité de courant est considérée comme un parameétre essentiel en électrocoagulation
[119-121], spécifiquement pour la cinétique d'abattement de la DCO, de la turbidité et de la
décoloration. Dans notre cas, le coagulant est produit par dissolution de I'électrode, il est donc
indispensable de connaitre l'effet de l'intensité du courant appliqué aux bornes de cette
derniére [120]. Pour établir I'effet du courant électrique appliqué sur I'élimination du colorant
par le procédé EC, nous avons répété les mémes tests avec différentes intensités de courant
(0,15A; 0,2A ; 0,25A et 0,35A).

La figure V.3 montre la variation du taux de décoloration en fonction du temps et pour

différentes intensités du courant appliqué.
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Figure V.3. Variation du taux de décoloration en fonction du temps pour différentes intensités
du courant (Dis=1cm, [NaCl]=1g/L, [colorant]o=10 mg/L, pH=8)

A la lecture des courbes (figure V.3), il apparait que I'application de valeurs d'intensité de

courant ascendantes améliore le taux de décoloration. De méme, nous constatons que la
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meilleure intensité que nous permettons d'atteindre I'élimination maximale est de I'ordre de
0,25 a 0,35A, et pour des raisons d'économie d'énergie, nous avons choisi l'intensité de 0,25
A. le taux de réduction du colorant correspond a cette intensité est de 97,41 %. Pour expliquer
le r6le de lintensité du courant dans I'élimination des polluants en général, plusieurs
chercheurs ont montré quaux fortes densités de courant, la dissolution anodique de
I'aluminium augmente, entrainant un taux plus élevé de précipités nécessaires a I'élimination
des polluants [122- 124]. De méme, a mesure que le niveau de production de bulles de gaz
augmente, leurs tailles diminuent avec l'augmentation de Il'intensité du courant appliqué, ce
qui peut étre bénéfique pour une excellente performance d'élimination des polluants par
flottation de I'nydrogéne [125].

V.2.3. Effet de la distance inter-électrode

La distance inter-électrodes est également un parametre important a déterminer puisqu'elle
définit le volume relatif d'électrolyte par unité de surface de I'électrode. Plusieurs chercheurs
ont étudié I'impact de la distance inter-électrodes sur I'efficacité de I'élimination des polluants
par EC [126]. Cette distance dépend de la nature des polluants sur la structure des électrodes.
Dans cette étude, I'impact de distance a été étudié a quatre distances différentes ; 1, 2, 2.5 et 3
centimétres. Une diminution de I'efficacité du traitement a été observée lorsque I'espace entre
les électrodes était augmenté [127, 128]. A partir de la figure V.4, on a remarqué que la
meilleure efficacité était d'environ 99,88% a Dis=1cm. Les interactions moléculaires entre les
ions et les polymeéres hydroxydes deviennent faibles lorsque la distance dépasse 1cm, ce qui
conduit a une moindre efficacité de traitement [129]. Cette diminution d'efficacité se produit
probablement parce que les effets électrostatiques dépendent de la distance inter-électrodes,
donc lorsque cette distance augmente, le mouvement des ions produits serait plus lent, et ils
auront moins de possibilités de s'agréger et de produire des flocs d'hydroxyde d'aluminium,
qui affectera négativement la cinétique de décoloration [130]. De plus, le dégagement
d'hydrogene H> a la cathode a faible distance (Dis =1 cm) permet au phénomeéne de flottation

d'extraire les flocs, ce qui améliorera I'efficacité du traitement [131].
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Figure V.4. Effet de la distance inter-électrode sur le taux de décoloration en fonction du

temps (Int= 0.25 A, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 10 mg/ L, pH =8)

V.2.4. Effet de la salinité

L’influence de la nature et de la concentration de 1’¢lectrolyte dans les procédés d’EC a été
¢tudiée. Dans le cas de I’utilisation d’¢lectrodes en aluminium, plusieurs types d’électrolytes
ont été utilisés, tels que NaCl, NaSOs et CaClo.... etc. [132].

Souvent, I'utilisation du chlorure de sodium (NaCl) est privilégiée du fait que les ions
chlorures réduisent de manicre significative les effets indésirables d’autres anions tels que
HCOs et SO4%, en évitant la précipitation du carbonate de calcium contenu dans une eau
calcaire, qui pourrait former une couche isolante sur la surface des électrodes et augmenter la
résistance de la cellule [133]. Nous avons effectué une série d’essais avec des concentrations
differentes en NaCl dont le but de voir son effet sur I’élimination du colorant (taux de
décoloration). Les résultats sont présentés dans la figure V.5.
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Figure V.5. Evolution du taux de décoloration en fonction du temps pour différentes

concentrations en NaCl (Int = 0.25 A, Dis =1cm, [colorant]o= 10 mg/L, pH = 8)

Daprés la figure V.5, I'allure des courbes est similaire pour les différentes teneurs en NaCl, et
aprés 35 minutes, un rendement de 98,41 % est atteint en opérant avec une salinité de 1 g/L.
Le rendement le plus élevé (99,32%) est obtenu en opérant avec une salinité de 2,5 a 3 g/L
aprés 35 minutes. Des effets similaires d'amélioration de I'élimination des polluants en

augmentant la conductivité par I'ajout de sel ont été rapportés par différents auteurs [134-138].
V.2.5. Effet de la concentration initiale

Vu la nature synthétique de notre effluent, on a jugé intéressant d'étudier I'effet de la
concentration initiale de rouge azucryl sur I'¢limination de ce dernier par procédé d’EC. Pour
cela, nous avons effectués des essais a des concentrations initiales du Bore de 10 a 50 mg/I.

Les résultats obtenus sont représentés dans la figure V.6.
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Figure V.6. Elimination du colorant sous I'effet de sa concentration initiale (mg/L) (Int = 0.25
A, Dis=1cm, [NaCl] =1 g/L, pH = 8).

A la lecture de ces resultats, on constate que I'efficacité d'élimination du rouge d'azucryl
diminue lorsque sa concentration initiale augmente. De plus, on observe que les temps
nécessaires pour atteindre des pourcentages d’¢élimination du Bore de 80 a 85 % sont plus
¢levés pour les fortes concentrations. Cela est dii au manque d’hydroxyde métallique formé au

niveau des électrodes, qui vont coaguler le colorant [139, 140].
V.2.6. Effet de la nature des électrodes

Il a été établi que la nature de 1’électrode joue un rdle important dans le processus
électrolytique [141, 142]. Dans notre étude, nous avons testé I'effet de deux types d'électrodes

: I'aluminium recyclé (de canette) et I'aluminium non recyclé. Les résultats obtenus sont
donnés dans la figure V.7.
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Figure V.7. Variation du taux de décoloration avec le temps pour deux types d’ Aluminium
(Int =0.25 A, Dis =1 cm, [NaCl] = 1 g¢/L, [colorant]o= 10 mg/L, pH = 8)
Selon la figure V.7, il apparait clairement que l'aluminium recyclé favorise mieux
I'élimination du colorant par procédé EC par rapport au I’Aluminum non recyclé. Les
rendements optimaux a 35 min sont 99.76% (aluminium recyclé) et 94.16% (aluminium non

recyclé) at =60 min.
V.3. Modélisation du procédé d’EC par les plans d’expériences

La modélisation est I’objet méme des plans d’expériences. Elle permet une fois que les
facteurs influents sont identifiés, de trouver I’équation ou la fonction qui décrit au mieux les

variations du phénomene étudié en fonction de ces facteurs [126].
V.3.1. Caractéristiques du probleme

Le tableau V.1 montre clairement les caractéristiques de ce probléme avec un nombre de 8

expériences.
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Tableau V.1. Caractéristiques du probleme

Obijectif de I’étude Etude des effets et des interactions
Nombre de variables 3
Nombre d’expériences 8
Nombre des coefficients 8
Nombre de réponses )

V.3.2. Choix des parameétres

Une analyse bibliographique sur 1’électrocoagulation utilisant des électrodes en Aluminium
montre que nombreux facteurs ont été influencés sur le taux de décoloration et le taux
d’¢élimination de la turbidité tels que le pH, la distance, la conductivité électrique, 1’intensité
du courant, le nombre et la nature des électrodes. Les paramétres les plus variées sont

regroupeés dans le tableau suivant :

Tableau V.2. Les paramétres choisis

Paramétres Notation Unité Domaine
pH initial de la solution pH - 5-10
Distance Dis cm 1-3
Intensité Int A 0.15-0.35

Réponses étudiées (%
P (%) B Absorbance initiale — Absorbance finale

Y = x 100
Absorbance initiale

Turbidité initiale — Turbidité finale
Y= TR x 100
Turbidité initiale
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V.3.3. Modélisation du taux de décoloration
Le tableau V.3 résume les différents modéles mathématiques pour des temps variés
concernant le taux de décoloration.

Tableau V.3 Modélisation du taux de décoloration

Temps (min) Modéle R? %

Y @t=tomin) = 37,219 + 9,806 pH - 7,836 Dis + 1,059 Int -
10 min _ _ 99.98
6,699 pH*Dis + 2,456 pH*Int + 1,764 Dis*Int

Y @t=15min) = 55,84 + 13,45 pH - 5,59 Dis - 5,72 Int -
15min ) ) 93.11
11,79 pH*Dis + 5,01 pH*Int - 3,94 Dis*Int

Y (at=20min) = 67,49 + 20,52 pH - 0,67 Dis - 4,45 Int -
20 min ) ) 97.38
4,78 pH*Dis + 2,87 pH*Int - 2,19 Dis*Int

Y (at=25min) = 73,68 + 18,88 pH + 1,00 Dis - 3,76 Int -
25 min ) ) 98.82
3,08 pH*Dis + 2,75 pH*Int - 0,31 Dis*Int

Y (at=35min) = 89,59 + 8,92 pH - 0,72 Dis - 0,15 Int
35 min . . 95.94
+ 0,18 pH*Dis - 0,27 pH*Int - 1,57 Dis*Int

e Analyse de la variance (ANOVA)

L’analyse de la variance (tableau 4), montre les valeurs de P des effets principaux et des
interactions pour le taux de décoloration a t = 30min. Ces valeurs indiquent que le modele
est significatif. C’est-a-dire au moins un facteur a un effet significatif sur la réponse.

Tableau V.4. L’analyse de la variance pour le taux de décoloration a t = 35min

Les facteurs P-value (Valeur de P) Signification
pH 0.000 Significatif
Dis 0.02 Significatif
Int 0.124 Non significatif
pH-Dis 0.563 Non significative
pH-Int 0.001 Significative
Dis-Int 0.003 Significative

Les p-values que vous avez fournies sont des indicateurs de I'importance statistique des

facteurs et des interactions dans votre modéle de plan d'expériences.
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e pH (P=0.000) :

- La p-value trés proche de zéro (P=0.000) indique que le facteur pH a une influence

significative sur le taux de décoloration. En d'autres termes, les variations dans le pH ont
un impact statistiquement significatif sur le processus de décoloration.
e Distance (P=0.02)

- La p-value de 0.02 indique que le facteur Distance a également une influence
significative, bien que légérement moins forte que le pH. Les variations dans la distance
ont un impact statistiguement significatif sur le taux de décoloration, mais moins prononcé
que le pH.

e Intensité (P=0.124)

- La p-value de 0.124 indique que le facteur Intensité a une influence, mais elle n'est pas
statistiquement significative a un niveau de confiance traditionnel de 0,05. Cependant, il
pourrait y avoir une tendance vers la signification, et cela pourrait dépendre du seuil de
confiance que vous choisissez.

e Interaction pH-Distance (P=0.563)

- La p-value élevée de 0.563 indique que l'interaction entre pH et Distance n'est pas
statistiquement significative. Les variations conjointes de pH et de Distance n'‘ont pas
d'effet significatif sur le taux de décoloration.

e Interaction pH-Intensité (P=0.01)

- La p-value de 0.01 indique que l'interaction entre pH et Intensité est statistiquement
significative. Les variations conjointes de pH et d'Intensité ont un impact statistiguement
significatif sur le taux de décoloration.

e Interaction Distance-Intensité (P=0.03)

- La p-value de 0.03 indique que l'interaction entre Distance et Intensité est

statistiquement significative. Les variations conjointes de Distance et d'Intensité ont un

impact statistiquement significatif sur le taux de décoloration.
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V.3.3.1. Diagrammes factoriels

Pour chaque temps, les graphiques des effets et des interactions pour les différents parametres
sont présentés.

e At=10min:
Main Effects Plot for Y10 Interaction Plot for Y10
Fitted Means Fitted Means
PH DIS INT P DIS P
60 s 1
-1
5 a
0
- o
= =y
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3 3 = o
=
50 a
.
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Figure V.8. Graphique des effets principaux et des interactions entre les parameétres pour

t = 10 min concernant la modélisation du taux de décoloration

D'apres la figure V.8, on voit sur le graphique des effets principaux que le pH initial et
I'intensité ont un effet positif sur le taux de décoloration, mais la distance a un effet négatif.
Les effets d'interaction sont des interactions tres fortes entre (pH-Intensité), (Distance

Intensité), et une forte interaction entre (pH-Distance).

e At=15min:
Main Effects Plot fory15 Interaction Plot for y15
Fitted Means Fitted Means
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Figure V.9. Graphique des effets principaux et des interactions entre les parametres pour t =

15 min concernant la modélisation du taux de décoloration
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D'apreés la figure V.9, on peut voir dans le graphique des effets principaux que le pH initial
a un effet positif, la distance a un effet négatif et I'intensité n'a aucun effet sur le taux de
décoloration. Les interactions des effets sont des interactions trés fortes entre (pH-
Intensité), (Distance Intensité) et (pH-Distance).

e At=20min:

Main Effects Plot for Y20 Interaction Plot for Y20
Fitted Means Fitted Means

PH DIs INT PH* DIS

PH*INT LIS *INT

Mean of Y20
=

Mean of ¥20
g s

Figure V.10. Graphique des effets principaux et des interactions entre les paramétres pour t =

20 min concernant la modélisation du taux de décoloration

Daprés la figure V.10, on peut voir sur le graphique des effets principaux que le pH initial a
un effet positif, la distance a un effet nul, et l'intensité a un effet négatif sur le taux de
décoloration, et pour les interactions des effets : Interactions trés fortes entre (pH-Intensité),
(pH-Distance) et interaction forte entre (Distance Intensité).

e At=25min;:

Main Effects Plot for y25
Fitted Means

PH DIs INT PH*DIS

Interaction Plot for y25
Fitted Means

PH™ INT DIS = INT

Mean of y25
=
Mean of y25
=

- 1 -1 1 -1 1 PH DIs

Figure V.11. Graphique des effets principaux et des interactions entre les paramétres pour t =
25 min concernant la modélisation du taux de décoloration

Daprés la figure V.11, on peut voir sur le graphique des effets principaux que le pH initial a
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un effet positif, la distance a un effet positif et lI'intensité a un effet négatif sur le taux de
décoloration. Les interactions des effets sont des interactions tres fortes entre (pH-Intensité) et

(pH-Distance) et des interactions négligeables entre (Distance Intensité).

e At=35min:
Main Effects Plot for Y35 Interaction Plot for Y35
Fitted Means Fitted Means
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Figure V.12. Graphique des effets principaux et des interactions entre les paramétres pour t =

35 min concernant la modélisation du taux de décoloration

Daprés la figure V.12, on peut voir sur le graphique des effets principaux que le pH initial a
un effet positif, la distance a un effet négatif et l'intensité n'a aucun effet sur le taux de
décoloration. Les interactions des effets sont des interactions négligeables entre (pH-Distance)

et des interactions trés fortes entre (Distance-Intensité) et (pH-Intensité).
V.3.3.2. Résultats calculés par les modéles mathématiques pour le taux de décoloration

Les résultats calculés selon les modéles mathématiques obtenus dans le cas de I’EC sont
présentés dans cette partie, une étude comparative entre les résultats expérimentaux et
calculés sont aussi exposeés.

» Effet du pH sur le taux de décoloration
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Figure V.13. Evolution du taux de décoloration avec le temps pour différents pH
(Int =0.25 A, Dis =1 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 10 mg/L)
A la lecture de ces graphiques (figure V.13), le taux de décoloration augmente en fonction
dutemps, et un pH basique donne les meilleurs rendements, comme on le constate dans

I'expérience.

> Effet de la distance entre électrodes sur le taux de décoloration
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Figure V.14. Evolution du taux de décoloration en fonction du temps pour différentes
distance inter-électrode (Int =0.25 A, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 10 mg/L, pH = 8)
Il a été constaté d’apres la figure V.14 que le taux de décoloration augmente toujours avec le

temps, et la distance optimale est égale a 1 cm.
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> Effet de Pintensité du courant sur le taux de décoloration
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Figure V.15. Evolution du taux de décoloration sous l'effet de I'intensité du courant (A) en
fonction du temps (Dis=1 cm, [NaCl]=1 g/L, [colorant]o=10 mg/ L, pH=8)

A la lecture des courbes (figure V.15), il apparait que I'application de valeurs d'intensité de
courant ascendantes améliore le taux de décoloration, comme on le constate dans I'expérience.

V.3.4. Modélisation du Taux d’élimination de la turbidité :

Il est a signaler que pour chaque temps une équation a été présentée, le tableau V.5 résume les

différents modéles mathématiques pour des temps variés.

Tableau V.5. Modélisation du taux d’élimination de la turbidité

Temps (min) Modéle R? (%)

Y TUR 10 = 14,250 + 1,188 X1 - 1,000 X2 - 0,125 X3 -

10 98.88
0,438 X1*X2 + 0,312 X1*X3 + 0,625 X2*X3

Y TUR 15 =51,730 + 3,188 X1 - 2,100 X2 - 0,472 X3 -

15 99.50
0,378 X1*X2 + 0,855 X1*X3 + 1,107 X2*X3

Y TUR 20 = 82,556 + 4,894 X1 —0,756 X2 + 2,181 X3 —

20 99.77
0,294 X1*X2 — 4,231 X1*X3 + 1,119 X2*X3
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30 Y TUR 30 =90,339 + 1,391 X1 - 1,181 X2 - 0,164 X3 - 96.89
0,454 X1*X2 + 0,274 X1*X3 + 0,606 X2*X3 '

3 Y TUR 35 =96,263 + 1,680 X1 - 1,350 X2 - 0,435 X3 99.18
+ 0,187 X1*X2 + 0,267 X1*X3 + 0,402 X2*X3 '

Avec Y TUR 35 est la réponse de la turbidité a 35 min
eAnalyse de la variance (ANOVA)

Tableau V.6. L’analyse de la variance pour le taux d’élimination de la turbidité at =

35min

Les facteurs P-value (Valeur de P) Signification
pH 0.001 Significatif
Dis 0.003 Significatif
Int 0.042 Significatif
pH-Dis 0.631 Non significative
pH-Int 0.002 Significative
Dis-Int 0.001 Significative

Les p-values que vous avez fournies sont des mesures de I'importance statistique des
facteurs et des interactions dans votre modéle de plan d'expériences pour le traitement de la
turbidité par EC.

e pH (P=0.001)

- La p-value trés basse de 0.001 pour le pH indique que le pH a un impact significatif sur
le taux d'élimination de la turbidité. Les variations dans le pH ont un effet statistiguement
significatif sur I'efficacité du traitement par EC.

e Distance (P=0.03)

- La p-value de 0.03 pour la Distance indique que la distance a un effet significatif, mais
Iégérement moins prononceé que le pH, sur le taux d'élimination de la turbidité. Les
variations dans la distance entre les composants du systéme de traitement ont un impact
statistiquement significatif.

e Intensité (P=0.042)

- La p-value de 0.042 pour I'Intensité indique que I'intensité a un effet significatif, bien
que légérement moins fort que le pH et la Distance, sur le taux d'élimination de la turbidité.
Les variations dans l'intensité du traitement par EC ont un impact statistiquement
significatif.
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e Interaction :pH-Distance (P=0.631)

- La p-value élevée de 0.631 pour l'interaction pH-Distance indique que cette interaction
n'est pas statistiquement significative. Les variations simultanées de pH et de Distance
n‘ont pas d'effet significatif sur le taux d'élimination de la turbidité.

e Interaction :pH-Intensité (P=0.02)

- La p-value de 0.02 pour l'interaction pH-Intensité indique que cette interaction est
statistiquement significative. Les variations simultanées de pH et d'Intensité ont un impact
statistiquement significatif sur le taux d'élimination de la turbidité.

e Interaction : Distance-Intensité (P=0.001)

- La p-value trés basse de 0.001 pour l'interaction Distance-Intensité indique que cette
interaction est hautement significative. Les variations simultanées de Distance et d'Intensité
ont un impact trés significatif sur le taux d'élimination de la turbidité.

» Diagrammes factoriels :

e  Pour chaque temps, on a présenté les graphiques des effet principaux et des interactions pourles
différents paramétres. Pourt = 10min :

Main Effects Plot for Y TUR 10 Interaction Plot for Y TUR 10
Fitted Means Fitted Means
X x2 %3 T e 2
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Figure V.16. Graphique des effets principaux et des interactions pour t=10 min concernant la

modélisation du taux d’élimination de la turbidité

Les discussions des figures précédentes (figure V.16) sont regroupees dans le tableau V.7
suivant :
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Tableau V.7. Discussions des résultats obtenus pour t = 10min concernant la modélisation du

taux d’élimination de la turbidité

Principaux facteurs Interactions

. o pH - pH - Distance -
PH initial Distance Intensité _ . -
Distance Intensité Intensite

Effet positif sur | Effet négatif sur le

le taux taux d’élimination
d’élimination da turbidité
da turbidité | pH initiar diminue < )

o Faible . _ )
PH initial taux d’élimination . ) Trés forte interaction
o Effet négatif | interaction
augmente < de la turbidité
taux diminue.

d’¢élimination

de la turbidité

augmente:
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e Pourt=15min:
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Figure V.17. Graphique des effets principaux et des interactions pour t=15 min concernant la
modélisation du taux d’élimination de la turbidité

Les discussions des figures précédentes (figure V.17) sont regroupées dans le tableau V.8.
suivant :

Tableau V.8. Discussions des résultats obtenus pour t = 15min concernant la modélisation du

taux d’élimination de la turbidité

Principaux facteurs Interactions
) » pH - pH - Distance —
PH initial Distance Intensité _ . .
Distance Intensite Intensite

Effet positif | Effet négatif sur le
sur le taux taux d’élimination
d’élimination da turbidité

da turbidité PH initial diminue

PH initial <> taux .| Interaction |  Tres forte interaction
S Effet négatif |
augmente <> | d’¢limination de la négligeable
taux turbidité diminue.
d’¢limination

de la turbidité

augmente
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Figure V.18. Graphique des effets principaux et des interactions pour t= 20min concernant la

Les discussions des figures précédentes (figure V.18) sont regroupées dans le tableau V.9.

suivant :

modélisation du taux d’élimination de la turbidité

Tableau V.9. Discussions des résultats obtenus pour t = 20min concernant la modélisation du

taux d’élimination de la turbidité

Principaux facteurs Interactions
) ) ) pH - Distance -
PH initial Distance Intensité | pH -Distance o .
Intensité Intensité
Effet positif Effet négatif
sur le taux sur le taux
d’¢limination | d’élimination
da turbidité da turbidité
PH initial PH initial Effet Forte Tres forte Forte
augmente < diminue < Positif interaction interaction | interaction
taux taux
d’élimination | d’¢limination
de la turbidité | de la turbidité
augmente diminue
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e Pourt=30 min:
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Figure V.19. Graphique des effets principaux et des interactions pour t=30min concernant la
modelisation du taux d’¢limination de la turbidité
Le tableau V.10 suivant regroupe les discussions des figures précédentes (figure V.19) :
Tableau V.10. Discussions des résultats obtenus pour t=30min concernant la modélisation

dutaux d’élimination de la turbidité

Principaux facteurs Interactions

. " pH - pH - Distance
PH initial Distance Intensité

Distance | Intensité | -Intensité

Effet positifsur le | Effet négatif sur le

taux d’élimination | taux d’élimination da

da turbidité turbidité
PH initial augmente | pH initial diminue<«> Effet Forte . _ )
o ) ) Tres forte interaction
> taux taux d’élimination de | négatif | interaction

d’élimination de la | la turbidité diminue

turbidité augmente
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Figure V.20. Graphique des effets principaux et des interactions entre pour t=35min

concernant la modélisation du taux d’élimination de la turbidité

Le tableau V.11 suivant regroupe les discussions des figures précédentes (figure V.20) :

Tableau V.11. Discussions des résultats obtenus pour t = 35min concernant la modélisation

dutaux d’élimination de la turbidité

Principaux facteurs

Interactions

) . ) pH - Distance -
PH initial Distance Intensité | pH -Distance » .
Intensité Intensité
Effet positif Effet négatif
sur le taux sur le taux
d’élimination | d’élimination
da turbidité da turbidité
PH initial PH initial Effet Interaction . _ )
o o o Tres forte interaction
augmente <« | diminue<«> taux | neégatif négligeable
taux d’élimination
d’élimination | de la turbidité
de la turbidité diminue
augmente
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V.3.4.1. Résultats calculés par les modeles mathématiques pour le I’abattement de la
turbidité

» Effet du pH sur le taux d’élimination de la turbidité

100
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60 4
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Taux d'élimination de la turbitité (%)

570 T T T s 2 B T b 3 4o
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Figure V.21. Evolution du taux d’élimination de la turbidité sous 1'effet du pH initial
(Int=0.15 A, Dis =1 cm, [NaCl] =1 ¢g/L, [colorant]o = 10 mg/L)

La figure V.21 montre toujours une augmentation d’abattement de la turbidité en fonction du

pH, les pH basiques donnent les meilleurs rendements.
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Figure V.22. Evolution du taux d’élimination de la turbidité sous l'effet de la distance inter-
électrodes (Int =0.15 A, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 10 mg/L, pH = 8)
Les figures (V.21) et (V.22) montrent que le taux d’élimination de la turbidité augmente avec
le temps, et la distance entre électrodes ne présente pas beaucoup d’effets sur 1’élimination de
la turbidité.

> Effet de Pintensité du courant sur le taux d’élimination de la turbidité
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Figure V.23. Evolution du taux d’élimination de la turbidité sous I'effet de l'intensité du

courant (Dis = 1 cm, [NaCl] =1 g/L, [colorant]o = 10 mg/L, pH = 8)
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Le taux d’¢limination de la turbidité augmente avec le temps pour différentes intensités de

courant appliquées, ces dernicres ne présentent qu’un faible effet sur 1’¢élimination du colorant

par EC.

V.4. Comparaison entre les résultats expérimentaux et les résultats calculés par les
modeéles mathématiques d’EC

Afin de valider les modéles obtenus, une étude comparative entre les résultats expérimentaux
et calculés a été réalisee, pour quelques paramétres, concernant les taux de décoloration et les
taux d’abattement de la turbidité.

e Effet de pH
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90 |
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Figure V.24. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés pour le pH de 10 du taux
de décoloration (Int=0.15A, Dis=1 cm, [NaCl]=1g/L, [colorant]o=10 mg/L)

99



Chapitre V : Etude expérimentale et modélisation par le plan factoriel complet de
I'élimination du colorant « rouge azucryl » par électrocoagulation a I'aide d'aluminium issu de

canettes recxclées

100

90 +

80

70 4

—&— pH=10 expérimental

60 —e— pH=10 calculé

50

40

Taux d'élimination de la turbidité (%)

30 +

T T T T T T T T T T
10 15 20 25 30 35

Temps (min)

Figure V.25. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés pour le pH de 10 du taux
d’élimination de la turbidité (Int=0.15A, Dis=1 cm, [NaCl]=1g/L, [colorant]o=10 mg/L)
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Figure V.26. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés pour I’intensité de 0.15A

du taux de décoloration (Dis=1cm, [NaCl]=1g/L, [colorant]o=10 mg/L, pH=8,).
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o [Effet de la distance entre les électrodes
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Figure V.27. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés pour la distance inter-
electrodes de 1cm du taux de décoloration (Int=0.25A, [NaCl]=1g/L, [colorant]o=10 mg/L,
pH=8)

L’ensemble des courbes présentées dans les figures (V.24-25-26-27) montrent une bonne
convergence entre les résultats obtenus expérimentalement et par calcul, et cela pour
différents parameétres étudiés ; la majorité des points sont superposés, ce qui montre que nos
modeles obtenus peuvent étre appliqués dans les procédés d’EC.

V.5. La consommation énergétique est le colt de traitement pour ’EC

Dans cette partie, on a essayé d’estimer le colt du traitement par le procédé
d’¢électrocoagulation, apres 60 minutes d’électrolyse aves des €électrodes en aluminium non
recyclé et 35 min des électrodes en canettes, on a calculé la consommation électrique et le
colt de traitement pour différentes intensités de courant appliquées. Le Codt opérationnel Co
est donné par la formule suivante [143] :

CO = a Cénergie + bCA13+(électrode) (V-S)
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Ou:
a et b sont desratios concernant le prix de 1’énergie du marché algérien de I’année
2022.
Cenergie : Consommation énergeétique
Cal* (électrode) : Consommation en aluminium
Ils sont de I’ordre de : a=1.904 DA/KWh [144]
Et b =250 DA/Kkg (aluminium recyclé)
B= 1500 DA/Kg (aluminium non recyclé)
La valeur de la consommation énergétique en fonction de 1’eau traitée est calculée

selon I’expression suivante [155] :

U. Lt (V-4)

Cénergie = vV

Ou U est la tension appliquée (V), I est le courant (A), t est le temps d’électrolyse (h) et
V le volume (m®) d’eau traitée au temps d’électrolyse optimal.
La valeur de la consommation en aluminium aux électrodes est calculée selon la loi de
Faradays suivante [145] :

LtM (V-5)

Z.F.V

CA13+(électrode) =

Ou I est I'intensité du courant appliqué (A), t est le temps d’électrolyse (s), M est la masse
moléculaire de 1’aluminium (26.98g/mol), Z est le nombre d’électrons transférés (Z=3), F est
la constante de Faradays (96487 C/mol) et V est le volume (m?) de solution du réacteur.

Les résultats obtenus sont regroupés dans le tableau suivant :
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Tableau V.12. Etude du colit de ’EC

Aluminium non recyclé Aluminium recyclé (des
(60 min) canettes) (35min)
Energie A Energie Codt Total
) Codt Total
Expériences | 1 (A) | Voltage (V) | consommeée consommée | (DA/M®)
(DA/M3)
(Kwh/m3) (Kwh/m?3)
EXP1 | 015 2.9 2,18.10" 1,36 1,27.10" | 2,95.107
EXP2 | 0,20 3.1 3,1.10% 2,28 1,81.10" | 4,40.10%
EXP3 | 025 3.7 463010 3,52 270,101 | ©63-10°
EXP4 | 0,35 3.9 6,83.100 | 6,47 4,19.10% | 7,09.10"

D’aprés les cofits du traitement par électrocoagulation, on remarque que ce dernier augmente
avec I’intensité du courant. D’autre part on peut considérer que pour une intensité de 0.25A
(intensité optimale), le colt de traitement est de 3.52 DA (2.4.10°$) /m? d’cau traitée (pour
I’ Aluminium non recyclé), et de 6.63.10" DA (4.4.10°$) /m3 d’eau traitée (pour I’ Aluminium
recyclé) On peut conclure que le procédé d’électrocoagulation est treés économique.

V.6. Conclusion

Les résultats expérimentaux pour I'‘électrocoagulation nous permettent de dire que
I'application de ce procédé donne des rendements de décoloration (%) tres satisfaisants, un
rendement de 99,76 % pour un temps de traitement de 35 min, un pH initial de 8, I'intensité de
0,25 A, et la distance 1cm est obtenue pour les électrodes des canettes recyclées ; et un
rendement de 94,16 % est obtenu pour les électrodes non recyclées pendant une durée de 60
min. Et d'un point de vue économique, a travers les résultats que nous avons obtenus, on peut
dire que 1’électrocoagulation est une technique trés économique puisque le prix du traitement
pour les électrodes recyclées est de 6,63.10" DA (4,4.10° $) /m? d'eau traitée pour l'intensité
de 0,25A. Les modéles obtenus par le plan expérimental représentent bien les résultats
experimentaux. Cependant, toutes les canettes ne sont pas récupérées et recyclées en Algérie,
il est donc important d'encourager la récupération et le recyclage total de toutes les canettes

consommeées.
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Chapitre VI : Optimisation d'électrocoagulation par le plan composite centré (CCD) pour
I'élimination du colorant poly noir avec des électrodes en aluminium recyclé

VI1.1. Introduction

Dans la présente étude, le procédé d'électrocoagulation avec des électrodes d'aluminium recyclé
(des canettes) a éte appliqué pour I'élimination d'un colorant "poly noire” (PN) et pour le
traitement d'un effluent textile réel. L'effet des principaux parameétres de fonctionnement tels
que le pH, la concentration, la dissolution des électrodes et la tension, effet de la surface
immergée et types des électrodes, effet de la géométrie de réacteur et des électrodes ont été
étudié pour I'efficacité de I'élimination de la couleur. Les principaux objectifs de ce travail sont
: ’optimisation de ’efficacité de ces traitements et 1’étude de différents effets et interactions
des variables sur les réponses choisies en utilisant la méthodologie de surfaces de réponse
(RSM). Une modélisation du plan central composite (CCD) a été réalisée, les parametres
considérés sont le pH (5 a 10), la distance entre les électrodes (2 a 6cm), I'intensité du courant
(0,202 0,40A) pour le traitement dun volume de 2 litres. Le traitement des résultats a été réalisé
par logiciel « MINITAB 17 ».

VI1.2. L'effet des principaux parametres
VI1.2.1. Effet du pH initial

Dans le traitement des eaux usées par électrocoagulation, le pH joue un réle trés important dans
la détermination de I'efficacité du traitement [40]. Par conséquent, des expériences ont été
congues pour déterminer le pH optimal des eaux usées textiles synthétiques permettant un taux
de décoloration maximal. L'effet du pH sur l'efficacité du traitement a été examiné en modifiant
le pH initial de 5 & 10 (intensité du courant = 0,28 A, distance inter électrodes = 1,2 cm, temps

de réaction = 60min) et en gardant tous les autres parameétres constants.
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Figure VI.1. Evolution du pH au cours de I'électrocoagulation, pour différentes valeurs de pH
en fonction du temps (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o= 50mg/L)

A partir de la figure V1.1, on peut remarquer que le pH initial de la solution varie au cours du
traitement par le procédé d'électrocoagulation, le pH augmente lorsqu'il s'agit d'un milieu acide
et il diminue pour une solution alcaline. On constate également que toutes les valeurs depH
étudiées se stabilisent vers une valeur comprise entre 7 et 8. Ces courbes confirment également
que les pH basiques sont les plus favorables au traitement d'une solution coloréepar EC,
donnant ainsi les rendements les plus élevés.

e PourpH=5et6

Comme nous venons de le dire, le pH augmente en fonction du temps, ce qui se traduit par un
abaissement de I'acidité du milieu, cela s'explique peut-étre par une diminution des ions H* au

niveau de la cathode avec une nette observation de dégagement d’hydrogéne suite a la réaction

2H+ 4 26 > Hzt (VI-1)

e Pour les pH basiques (8,9 et 10) :

La diminution observée du pH avec le temps s'explique probablement par la réaction des ions
AlI** avec les ions hydroxyde selon la réaction (VI1-2).
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Al - Al?;q)+ 3é (V1-2)

V1.2.2. Effet de la concentration initiale de colorant

La concentration initiale du polluant est également un paramétre qui affecte significativement
I'efficacité du procéde EC. Selon la littérature, I'augmentation de la concentration initiale de
polluants (alors que tous les autres parametres sont maintenus constants) affecte I'efficacité
d'élimination, car a parametres de fonctionnement fixes, la quantité de coagulant généré sera
également constante, ce qui sera insuffisant pour la floculation [146]. Dans ce cas, un temps
d'électrolyse plus long est nécessaire pour eliminer la concentration résiduelle de polluants. Des
concentrations initiales plus élevées réduisent non seulement I'efficacité de I'élimination des
polluants, mais augmentent également la résistance du milieu, et donc la consommation
d'énergie [147]. Vu la nature synthétique de notre effluent, on a jugé intéressant d'étudier I'effet
de la concentration initiale de poly noire sur I'élimination de ce dernier par procédé
d'électrocoagulation. Pour cela, nous avons réalisé des essais a des concentrations initiales de

10 a 100 mg/L. Les résultats obtenus sont présentés dans la figure VI. 2.
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Figure V1.2. Elimination du colorant sous I'effet de sa concentration initiale (mg/L) en
fonction du temps (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 50mg/L, pH =
7,46)
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A la lecture de ces résultats, on constate que I'efficacité d'élimination du poly black diminue
lorsque sa concentration initiale augmente. De plus, on observe que les temps nécessaires
pour atteindre des pourcentages de décoloration de 80 a 85% sont plus élevés pour les fortes
concentrations. Cela est dd au manque d’hydroxyde métallique formé au niveau des

électrodes, qui vont coaguler le colorant [148, 138].
V1.2.3. Effet de la dissolution des électrodes

Les électrodes en aluminium consommeées dans le procédé d’EC, les frais d'exploitation du
processus sont considérés comme directement reliés a la consommation énergétique pendant
I’électrocoagulation [149, 150]. La figure VI.3 montre la dissolution du métal traduit par un
changement dans la concentration en méetal dissous pendant le traitement de I'effluent. Comme
le prédit la loi de Faraday, ces chiffres montrent clairement que la vitesse de dissolution du
métal est proportionnelle & l'intensité du courant appliqué. Les densités les plus élevées

permettent de dissoudre davantage de métaux.
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Figure V1.3. Evolution de la concentration en aluminium dissous au cours du traitement par

électrocoagulation (Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o= 50mg/L, pH = 7,46)
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V1.2.4. Effet de la tension entre les électrodes au cours de PEC

La tension de cellule représente la lecture de la tension sur le générateur stabilisé. Cette valeur
de tension est fonction de I'intensité du courant, du matériau d'électrode et de I'effluent. Pour
un effluent a forte conductivité, la tension est faible s'il n'y a pas de dépét a la surface des
électrodes qui empécherait le passage du courant [151]. La figure V1.4 montre que la tension,
pour chaque densité de courant, évolue indépendamment de toutes les autres densités. Les
densités les plus élevées évoluent sur des lignes de tensions plus éleveées.
La formule de tension de cellule peut étre simplifiée en (en négligeant les surtensions aux
électrodes et la tension a vide Uo) :

U=RI (VI-3)

Ou R, la résistance de la cellule, dépend de la conductivité de I'effluent et | est I'intensité du
courant. On comprend donc pourquoi les densités de courant les plus élevées correspondent a
des tensions de cellule plus élevées étant donné que I'intensité augmente et que I'effluent reste

le méme, la résistance ohmique ne varie pas non plus [151].
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Figure V1.4. Evolution de la tension en fonction du temps pendant le traitement pour
differentes intensités de courant (Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o=50mg/L, pH =
7,46)
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VI1.2.5. Effet de la surface immergee des éelectrodes

L’efficacité de traitement des eaux généralement, et des émulsions plus particulierement est
directement liée a la concentration du coagulant [152]. Dans notre cas, le coagulant se produit
par dissolution des électrodes, il est donc important de connaitre I’effet de la surface immergée
des électrodes. Dans la présente étude, nous avons examiné l’effet de ce paramétre sur
I’électrocoagulation. Pour cela, cing surfaces immergées ont été examinées, en 1’occurrence
65.66 cm?, 75.56 cm?, 95.36 cm?, 105.26 cm? et 115.16 cm?. Le figure IV.5 représente

I’évolution du taux de décoration en fonction du temps pour les déférentes surfacesappliquées.
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Figure IV.5. Variation du rendement de décoloration en fonction du temps pour différentes
surfaces immergées des électrodes (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o =
50mg/L, pH = 7,46)

La figure (IV.5) présente I’évolution du rendement d’élimination du colorant en fonction du
temps pour différentes valeurs de surfaces des électrodes en contact avec la solution dans la
cellule d’EC, on remarque toujours une elimination parfaite du colorant par ce procédé. Le taux

d’¢élimination varie entre (94.9 et 99.6%) pour toute la gamme de surface choisie.
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V1.2.6. Effet de la géometrie des électrodes sur PEC

L'électrocoagulation est une technique polyvalente utilisée pour traiter divers types d'effluents
industriels. Le matériau de construction et la forme des électrodes sont cruciaux dans le
processus d'électrocoagulation. L'effet de la forme de I'électrode sur les performances de
I'électrocoagulation a été étudié en réalisant des expériences pour I'élimination du colorant de
la solution de colorant synthétique a l'aide d'électrodes parallélépipédiques et cylindriques et
les résultats ont été évalués en termes d'efficacité d'élimination de la couleur, et le taux
d’abattement de la turbidité [40].

100 ° o
n n
®
80 °
(=}
s ] 2 L]
c
2 60+
]
2 L m  cylindrique
3 04 - ® parallélépipédique
©
(]
©
5
T 20+
'_
o4 e
T T T T T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60

Temps (min)

Figure 1V.6. Variation du taux de décoloration par rapport aux différentes géométries du
réacteur (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 50mg/L, pH = 7,46)
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Figure IV.7. Variation du taux d’élimination de la turbidité par rapport aux différentes
géométries du réacteur (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 50mg/L, pH
= 7,46)

Les résultats obtenus montrent que 1’élimination du colorant augmente en fonction du temps

pour les deux géométries choisies, les rendements atteint des valeurs maximales de 94.22 et
99.57% (pour le taux de décoloration) et de 93.64 et 97.85% (pour I’abattement de la
turbidité) pour une durée de traitement correspondant de 60 min.

VI1.2.7. Effet du type d'électrode

Les ¢lectrodes constituent la partie la plus importante, et sont considérées comme le cceur de
I’unité d’¢électrocoagulation. La nature des ¢électrodes, et en particulier celle des anodes, joue un
role primordial sur D’efficacité et le rendement du procédé [1]. Le matériau d’électrode
détermine le cation introduit en solution. Plusieurs chercheurs ont été étudié le choix du
matériau d’électrode avec une variété de théories quant a la préférence d’un matériau
particulier. Les électrodes les plus couramment utilisées sont celles en fer et en aluminium.
Cependant des essais ont été conduits sur d’autres types d’électrode [153]. Dans le cadre de
notre travail, nous avons testé 1’effet de deux types d’électrodes, a savoir I’aluminium et le fer.

Les résultats obtenus sont donnés dans la figure V1.8.
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Figure V1.8. Evolution du taux de décoloration sous l'effet de type d'électrode

(Int=0,28 A, Dis=1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 50mg/L, pH = 7,46)

De cette figure, il apparait clairement que I'aluminium favorise mieux I'élimination du colorant
par procédé EC par rapport au fer. L'amélioration des taux d'abattement étant de 14%. Les
rendements optimaux sont respectivement 85.17 % et 99 % pour des électrodes de fer et

d'aluminium. L'avantage d'utilisation d'aluminium par rapport au fer peut étre expliqué comme
suit :

e Les flocs amorphes Al(OH)s dits « sweep flocs » fraichement formés ont de larges
surfaces qui sont bénéfiques pour une adsorption rapide des composés organiques
solubles et le piégeage des particules colloidales [154,155].

V1.2.8. Effet de la géométrie de réacteur

Dans le but d’évaluer le rble effectué par la géométrie du réacteur lors de traitement
d’¢électrocoagulation, nous avons des expériences en gardant tous les autres parametres
constants a savoir le teneur en sel, I’intensité du courant, le pH de solution, la concentration
initiale de colorant, et la distance inter-electrode. Dans ce contexte, nous avons utilisé deux
géométries de réacteurs I’un est cylindrique et I’autre rectangulaire. Les résultats obtenus sont

exprimés en pourcentages de décoloration et d’abattement de la turbidité en fonction de temps

pour chague type de réacteur.
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Figure V1.9. Effet de la geométrie de réacteur sur le taux de décoloration en fonction de

temps (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o = 50mg/L, pH = 7,46)
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Figure V1.10. Effet de la géométrie de réacteur sur le taux de d’¢limination de la turbidité en
fonction de temps (Int = 0,28 A, Dis = 1,2 cm, [NaCl] = 1 g/L, [colorant]o= 50mg/L, pH =
7,46)

Les figures 1V.9 et 1V.10) montrent des efficacités supérieures de décoloration et d’abattement
de la turbidité dans le réacteur cylindrique par rapport au réacteur rectangulaire. Dans un
réacteur cylindrique et durant un temps d’électrocoagulation de 30 min, nous avons observé une
décoloration de 99.05%, et un abattement de la turbidité de 98.85%. Cependant I’efficacité

devient faible d’ordre de 70% en travaillant avec un réacteur rectangulaire dans les
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mémes conditions que celles employées avec le réacteur cylindrique. A titre comparatif, nous
constatons que cette tendance est probablement due a I’agitation du liquide et la dispersion des
hydroxydes métalliques produits lors d’EC qui est relativement faible, comparée au réacteur
cylindrique [156].

V1.3. Résultats de la modélisation

VI1.3.1. Conception expérimentale

La méthode des surfaces de réponses passe par trois étapes: la construction du plan
expérimental, la modélisation de la réponse et les représentations graphiques. On peut avoir une
bonne approximation de cette relation par un polynéme de second degré qui permet de décrire
les phénomeénes étudiés [157]. Dans ce travail nous avons choisi le plan centre composite. Ce
choix est notamment motivé par le faible colt demandé : 20 expériences doivent étre calculées.
Ce nombre est faible par rapport a un plan factoriel complet a 3 niveaux par facteur, qui
nécessite 27 expériences. Pour optimiser le processus d'électrocoagulation, chaque parametre a
été étudié a cing niveaux différents (-a, -1, 0, +1,+a). Le choix de cing niveaux pour chaque
variable est requis par ce plan afin d'explorer la région de la surface de réponse proche de
I'optimum. Dans ce travail, trois variables indépendantes sont étudiées ; donc, pour k = 3, il
faudrait 8 points cubiques, 6 points axiaux et6 ponts centraux, ce qui fait un total de 20
expériences pour un modéle polynomial du second ordre. En utilisant trois facteurs, la valeur
de o est égale a 1,68. Les paramétres choisis, dansle cadre de cette étude sont : le pH initial, la
distance entre les électrodes et l'intensité du courant, les domaines et les niveaux de ces
parameétres sont représentés dans le tableau VI1.1,le taux de décoloration (Y) constitue la
variable de réponse. La matrice d’expériences a été générée a I'aide du logiciel Minitab 17 pour

déterminer les coefficients des polynémes pour la réponse.

114



Chapitre VI : Optimisation d'électrocoagulation par le plan composite centré (CCD) pour

I'élimination du colorant EOIX noir avec des électrodes en aluminium recyclé
I

Tableau VI.1. Facteurs et domaine d’étude du plan centre composite

Domaine
Facteurs e -1 0 1 ta
X1 pH initial 330 5 75 10 11.70
X2 : Distance (Dis)(cm)
0.64 2 4 6 7.36
X3: Intensité de courant (Int) (A) 0.13 0.20 0.3 0.4 0.47

La méthodologie des surfaces de réponse (RSM) nous a permis de déterminer des relations
polynomiales du second degré entre les variables d’entrée et la réponse de sortie. Cette
méthodologie nous a permis de sélectionner les niveaux des facteurs X1, X2 et X3 qui
maximalisent les taux d’abattement de la couleur [158]. Les résultats des expériences du plan
composite centré (CCD), sont présentés dans le tableau V1.2 qui montre les combinaisons
statistiques des variables indépendantes X1 (pH initial), X2 (distance entre les électrodes), X3
(intensité du courant), avec les rendements de décoloration () pour différents temps de

traitement : 30, 45 et 60 min.
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Tableau VI1.2. Résultats des essais de la matrice d’expériences pour les réponses étudiées

(plan composite centré a 3 facteurs)

Valeurs codées Valeurs réel Taux Décoloration %(Y)

Expériences X1 X2 X3 X1 X2 X3 Y3omin ~ Y4smin  Yeomin

1 -1 -1 -1 5 2 0.2 87.21 9211 96.21
2 +1 -1 -1 10 2 0.2 85.12 90.17 93.55
3 -1 +1 -1 5 6 0.2 83.14 90.88 94.31
4 +1 +1 -1 10 6 0.2 80.21 87.13 90.13
5 -1 -1 +1 5 2 0.4 80.17 8521 93.85
6 +1 -1 +1 10 2 0.4 79.14 85.01 93.00
7 -1 +1 +1 5 6 0.4 78.28 84.17 92.19
8 +1 +1 +1 10 6 0.4 76.21 8321 90.28
9 -a 0 0 3.3 4 0.3 7513 8245 89.21
10 +o 0 0 11.70 4 0.3 7277 7814 8524
11 0 - 0 7.5 0.64 0.3 87.00 96.12 98.52
12 0 +a 0 7.5 7.36 0.3 8521 90.21 92.17
13 0 0 -o 7.5 4 0.13 8117 8941 9354
14 0 0 +o 7.5 4 047 80.12 8750 91.28
15 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 9841
16 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 9841
17 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 9841
18 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 9841
19 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 9841
20 0 0 0 7.5 4 0.3 90.21 9550 98.41
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Les résultats de la conception expérimentale ont été étudiés a lI'aide du logiciel Minitab (version
17) pour estimer la réponse de la variable dépendante de toutes les expériences. La conception
composite centrale se compose de trois variables indépendantes (pH, distance entre les
électrodes, intensité du courant). Les réponses du taux de décoloration (Y) pour différentes
durées de traitement par électrocoagulation sont représentées par les modéles de second ordre
suivants :
e Pourt=30min:
Y3omin = 90.16 — 0.885pH — 1.231Dis — 1.731Int — 5.420pH x pH  (VI-4)
— 1.123Dis X Dis — 3.053Int X Int — 0.235pH X Dis
+ 0.240pH X Int + 0.520Dis X Int

e Pourt=45min:
Y45min = 95.486 — 1.032pH — 1.248Dis — 1.897Int — 5.285pH X pH (VI-5)
— 0.735Dis X Dis — 2.4Int X Int — 0.321pH X Dis
+ 0.566pH X Int + 0.179Dis X Int

e Pourt=60min:
Ye6omin = 98.355 — 1.192pH — 1.493Dis — 0.636Int — 3.598pH X pH (VI-6)
— 0.727Dis X Dis — 1.765Int X Int — 0.321pH X Dis
+ 0.510pH X Int + 0.116Dis X Int

Les valeurs des coefficients de détermination du taux de décoloration pour t = 30, 45 et 60 min
sont R? = 94,84, 96,29 et 96,26 % respectivement, suggérant une forte significativité des
modeles obtenus, qui sont en bon accord avec les données expérimentales, et toutes les valeurs
obtenues ont rencontré une bonne adéquation et un niveau satisfaisant. On observe également
que les coefficients polynomiaux des modeéles obtenus pour différents temps de traitement sont
un peu différents indiquant que le comportement de la réaction différe avec le temps.

e Analyse de Variance

L'étude (ANOVA) présentée  dans le tableau V1.3 est nécessaire pour tester la

signification et ’adéquation du mode¢le avec les résultats expérimentaux.
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Tableau V1.3. Analyse de la variance des réponses étudier.

Y1 Y2 Y3
Source DDL | F-value | P-value | F-value | P-value | F-value | P-value
modele 9 20.34 0.000 28.88 0.000 28.60 0.000
Linéaire 3 7.48 0.006 13.57 0.001 17.29 0.000
pH 1 3.32 0.098 6.97 0.025 18.19 0.002
Dis 1 6.42 0.030 10.20 0.010 28.51 0.000
Int 1 12.70 0.005 23.54 0.001 5.17 0.046
Quadratique 9 53.49 0.000 7247 0.000 67.58 0.000
pH-Ph 1 131.33 ] 0.000 192.88 | 0.000 174.88 | 0.000
Dis-Dis 1 5.64 0.039 3.73 0.082 7.14 0.023
Int-Int 1 41.67 0.000 39.78 0.000 42.08 0.000
Intéraction 3 0.32 0.813 0.58 0.640 0.94 0.455
pH-Dis 1 0.14 0.719 0.40 0.543 0.78 0.398
pH-Int 1 0.14 0.713 1.23 0.294 1.95 0.193
Dis-Int 1 0.67 0.432 0.12 0.730 0.10 0.754
Erreur 10 * * * * *
Manque 5
d’ajustement
Erreur )
expérimental
Total 19

e Pour Y1 (taux de décoloration a t = 30min) :
- Le modele global est significatif (P = 0.000), ce qui signifie que le modéle dans son
ensemble est capable de prédire le taux de décoloration a t = 30min de maniére significative.
- Les termes linéaires de pH (P = 0.098) et de distance (P = 0.030) ne sont pas significatifs
a ce niveau (P > 0.05).
- Les termes linéaires d'intensité (P = 0.005) et les effets quadratiques pour pH (P = 0.000),
distance (P = 0.039) et intensité (P = 0.000) sont significatifs (P < 0.05).
- Les interactions pH-Distance (P = 0.719), pH-Intensité (P = 0.713), Distance-Intensité (P
= 0.432) ne sont pas significatives a ce niveau (P > 0.05).

e Pour Y2 (taux de décoloration a t=45 min) :
- Le modele global est significatif (P = 0.000).
- Les termes linéaires de pH (P = 0.025), de distance (P = 0.010) et d'intensité (P = 0.001)
sont significatifs (P < 0.05).
- Les effets quadratiques pour pH (P = 0.000), distance (P = 0.082) et intensité (P = 0.000)
sont significatifs (P < 0.05).
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- Les interactions pH-Distance (P = 0.543), pH-Intensité (P = 0.294), Distance-Intensité (P

= 0.730) ne sont pas significatives a ce niveau (P > 0.05).

e Pour Y3 (taux de décoloration a t = 60min :
- Le modeéle global est significatif (P = 0.000).
- Les termes linéaires de pH (P = 0.002), de distance (P = 0.000) et d'intensité (P = 0.046)
sont significatifs (P < 0.05).
- Les effets quadratiques pour pH (P = 0.000), distance (P = 0.023) et intensité (P = 0.000)
sont significatifs (P < 0.05).
- Les interactions pH-Distance (P = 0.398), pH-Intensité (P = 0.193), Distance-Intensité (P
= 0.754) ne sont pas significatives a ce niveau (P > 0.05).
Pour les trois moments de mesure (t = 30min, (t = 45min et (t = 60min), les effets
quadratiques de pH, distance et intensité sont significatifs, indiquant que I'effet de ces
variables sur les taux de décoloration n'est pas linéaire, mais plutdt courbé.
- Les interactions entre les variables ne sont généralement pas significatives, ce qui signifie
que les effets des variables individuelles sur les taux de décoloration ne dépendent pas
significativement les unes des autres.
- Les variables de pH, distance et intensité ont des effets significatifs sur les taux de
décoloration a différents moments, avec des variations complexes qui ne peuvent pas étre
expliquees simplement par des relations linéaires. Cela suggere que I'optimisation des
conditions de pH, de distance et d'intensité est cruciale pour atteindre des taux de
décoloration optimaux a différents moments dans le processus d'électrocoagulation.
A partir de nos résultats montrés dans le tableau ANOVA (Tableau VI.3) on
peut confirmer la fiabilité et ’importance du modéle représenté par la valeur de F qui
indique la linéarité du modeéle et sa signification, a partir de ces résultats obtenus, les valeurs
de F de Y1, Y2 et Y3 sont 20.34, 28.88, 28.60 respectivement ; Les résultats obtenus
montrent que le modele est significatif pour le cas de Y1, Y2 et Y3 car le F observée
(ANOVA) est supérieure a F tabulée, c’est-a-dire ; F=20.34, 28.88 et 28.60 > F (0.05, 9-
10) tabulée =3.02.

V1.3.2. Contours et surfaces de reponse

L'étude des courbes de niveau et des surfaces de réponse fournit une méthode simple pour
optimiser le taux de traitement et identifier les interactions entre les variables. Chaque courbe
représente, dans notre cas, une infinité de combinaisons entre deux variables lorsque la
troisieme est maintenue a un niveau constant. Du point de vue de la consommation, il est
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preférable d'utiliser un courant de -1, et selon la littérature la distance optimale pour

I'électrocoagulation (1 cm) a été recommandée par plusieurs auteurs [159, 160], pour cela dans

ce cas la distance est fixée a -1, et le pH initial & la valeur centrée 0.
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Figure VI1.11. Graphiques de contours des taux de décoloration pour chaque paire de

variables dans les valeurs codées lorsque le troisieme est défini pour la distance (-1) et

I'intensité (-1) ou moyenne pour le pH initial, a t = 30 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Dis-Int

(©)
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Figure V1.12. Graphiques de contours des taux de décoloration pour chaque paire de
variables dans les valeurs codées lorsque le troisieme est défini pour la distance (-1) et
I'intensité (-1) ou la moyenne pour le pH initial, a t = 45 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Int-Dis
(©))
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Figure VI .13. Graphiques de contours des taux de décoloration pour chaque paire de
variables dans les valeurs codées lorsque le troisieme est défini pour la distance (-1) et
I'intensité (-1) ou la moyenne pour le pH initial, a t = 60 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Dis-Int
(©))
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Les graphiques de contour permettent d’étudier les réponses en fonction des conditions
d’exploitation. Ils représentent la surface de réponse avec une vue a deux dimensions ou les
points ayant la méme réponse sont reliés pour produire des lignes de contour de réponses
constantes, ce qui nous donne des intervalles de réponse qui varient selon les conditions
d’exploitation [161]. Figues VI.11 a VI1.13 montrent que lI'on peut avoir une décoloration
supérieure a 90 % (bande vert foncé) at =30 min, 95 % at =45 min, 98 % a t = 60 min, lorsque
les valeurs des parametres a contréler sont minimes. En augmentant ces valeurs, la décoloration
diminue progressivement. Si on fixe deux paramétres comme valeurs minimales,la décoloration

dépasse 99 % et seulement si le pH initial est au centre.

123



Chapitre VI : Optimisation d'électrocoagulation par le plan composite centré (CCD) pour
I'élimination du colorant poly noir avec des électrodes en aluminium recyclé

pH-Distance pH-Intensity

Hold Values

i1 Hold Values

Dis-1
90

% 30min” | 4

70

@) (b)

Intensity-Distance

Hold Values
pHO

(©)

Figure VI. 14. Surface de réponse du taux de décoloration pour chaque paire de variables

sous valeurs codées lorsque la troisieme variable est definie pour la distance (-1) et I'intensité

(-1), ou moyenne pour le pH initial, a 30 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Dis-Int (c))
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Figure VI. 15. Surface de réponse du taux de décoloration pour chaque paire de variables
sous valeurs codées lorsque la troisieme variable est définie pour la distance (-1) et l'intensité

(-1), ou moyenne pour le pH initial, @ 45 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Dis-Int (c))
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Figure VI. 16. Surface de réponse du taux de décoloration pour chaque paire de variables
sous valeurs codées lorsque la troisieme variable est definie pour la distance (-1) et l'intensité

(-1), ou moyenne pour le pH initial, a 60 min (pH-Dis (a), pH-Int (b) et Dis-Int (c))

Les diagrammes de surface en 3D sont des graphiques permettent d’explorer la relation
éventuelle entre trois variables. Les variables de prédiction apparaissent sur les échelles des X1,

X2 et des X3, et la variable de réponse () est représentée par une surface lisse
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(diagramme de surface en 3D) [161]. Les figures VI.14 & V1.16 montrent des tracés 3D qui

décrivent I'effet du pH initial, du courant appliqué et de la distance des électrodes sur l'efficacité
d'élimination du colorant. On peut en conclure (a t = 60 min) que le rendement seraoptimal
lorsque l'intensité du courant est & un niveau compris entre -1,0 a 0,0 (entre 20 a 30 A), la
distance entre électrodes a un niveau compris entre -a a -1,0 (0,64 a 2 cm) et pH a un niveau

comprisentre -1 et 0 (5a7,5).
» Effet d'interaction : pH - courant appliqué et pH - Distance des électrodes

Le pH initial de la solution joue un rodle important dans le processus chimique et
électrochimique de la coagulation, il a un impact sur la formation des bulles de gaz et sur la
solubilité des différents hydroxydes générés lors de 1’électrolyse [162]. Dans notre cas, la
distance entre les électrodes est fixée a la valeur minimale (2 cm). Lorsque le pH initial est fixé
a 5, pour une augmentation de l'intensité du courant de 0,2 a 0,4 A ; on constate que le taux
d'élimination du colorant reste quasiment constant (80 — 85 %), la méme remarque a été
observée pour un pH initial de 10 ; cependant, pour un pH de 7,5 (milieu de l'intervalle d'étude)
un maximum d'élimination du colorant est observé surtout pour une intensité de courant de 0,3
A (> 90 %), ces observations concernent toutes les périodes de traitement (30, 45 et 60 min) ;
I'optimum est obtenu au milieu des deux intervalles d'étude (pH et intensité du courant). Mais
le travail a des intensités de courant élevées peut provoquer d'autres réactions secondaires a
proximité de l'anode. Par exemple, une oxydation directe du polluant et une formation
d'oxygene peuvent se produire. La production d'oxygéne au voisinage de I'anode illustrée dans
la réaction V1.7 joue un réle négatif dans I'efficacité de I'électrocoagulation.

40H- - 02 + H20 + 26 (VI-7)

Le pH et la distance des électrodes peuvent avoir un effet important sur I'élimination du colorant
; dans cette partie d'étude, I'intensité du courant est fixée a 0,2 A. L'optimum est obtenu au
milieu de l'intervalle d'étude du pH (7,5) et pour une distance variant de 2 a 6 cm ; pour un
temps de traitement de 30 min il peut dépasser 85 % ; et pour les mémes intervalles d'étude, une
efficacité de décoloration de 90 a 95 % est obtenue pour un traitement de 45 min, et supérieure
a 95 % pour une distance inférieure a 4 cm et pour la méme valeur de pH (7,5). Dans toutes les
figures concernant I'effet du pH, I'élimination maximale du colorant est obtenue autour de 7, ce

qui a été observé par plusieurs auteurs [163].
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Ainsi, on constate également que Al(OH)s amorphe a une solubilité minimale dans la gamme

de pH de 6,5 & 7,8, ce qui représente un intervalle optimal pour une meilleure coagulation
[164]. Lorsque le pH est compris entre 4 et 9, les AIP* et OH" produits par les électrodes
réagissent pour former différentes espéces oligomériques telles que Als(OH) 15>, Al7(OH) 17,
Al13(OH)®*34, pour finalement transformer en un composé amorphe insoluble dans 1’eau :
Al(OH)s3(s), via une cinétique complexe de polymérisation/précipitation [165]. L’adsorption deAlI¥*
en solution a pH élevé, produisant soit AI(OH)s solide, soit I'espece anionique monomérique
Al(OH)4’, selon le pH de la solution qui dépend fortement de la structure chimique du colorant. Le
processus de formation d'Al(OH)sz est donc actif pour une gamme de

pH de 4 & 9. Ce domaine de pH englobe I'optimum de pH initial trouvé dans notre cas (pH =
7,46). Cependant, le pH affecte fortement la taille des bulles d'hydrogéne. La taille typique des
bulles produites lors de I'électrocoagulation par des électrodes en aluminium varie entre 20 et

70 pm [166].

®,

% Effet du courant appliqué et de la distance des électrodes

Dans tous les procédés électrochimiques, le courant appliqué est le parametre le plus important.
Le courant fourni a déterminer la dissipation des ions métalliques a I'anode ; ainsi, le processus
d’EC est considérablement affecté [167]. Pour étudier l'effet du courant appliqué et de la
distance des électrodes sur I'élimination du colorant, le pH est maintenu au milieu de I'intervalle
(7,5). La distance entre les électrodes influence directement la chute ohmique. En effet, pour
une intensité de courant (Int) constante, la diminution de la distance entre les deux électrodes
favorise une diminution de la résistance (R) et par conséquent une diminution de la tension (U)
et de la consommation d'énergie [168]. Selon la loi de Faraday, l'intensité appliquée est
directement proportionnelle a la quantité de coagulants produits a I'anode. Une augmentation
du courant électrique favorise la réaction décrite par la réaction :

l.t. M -
m (théorique) = — (VI-8)

Z.F
Ainsi I’augmentation du courant induisant une meilleure élimination des polluants [169]. Une
augmentation d'intensité est également favorable a la formation de dihydrogene a la cathode,
permettant ainsi la flottation des hydroxydes metalliques vers la surface du réacteur selon la
réaction :
2H20 + 2é — Hzg+20H~ (VI-9)
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Selon les figures V1.11 a V1.13, un effet remarquable des deux parametres (intensité du courant

et distance entre les électrodes) sur le taux d'élimination du colorant a été observé. Un
décoloration maximum est obtenu (> 90 %) pour des distances entre les électrodes variant de -
1 (2 cm) a 0 (4 cm) pour des intensités de courant de -0,5 (0,25 A) a 0 (0,3 A) et ce pour 30
minutes de traitement; et > 96 % pour -1,5 (1 cm) jusqu'a presque 0 (4 cm) de distance pour un
courant de -0,5 (0,25 A) pendant 45 minutes de réaction, enfin pour un traitement de 60 minutes,
un rendement > 98 % est obtenu pour une intensité variant de -1 (0.2 A) a 0.5 (0.35 A) pour les
mémes distances. Pour expliquer le role de l'intensité du courant dans I'élimination des
polluants en général, Kobya et al., 2006 ont montré qu'a des densités de courant élevées, la
dissolution anodique de I'aluminium augmente, entrainant un taux plus élevé de précipités
nécessaires a I'élimination des polluants [170]. De méme, le niveau de production de bulles de
gaz augmente, leurs tailles diminuent avec lI'augmentation de I'intensité du courant appliqué,
ce qui peut étre bénéfique pour une grande performance de dépollution par flottation
d'hydrogene [171].

V1.3.3. Effets principaux et les interactions des facteurs

Un graphique des effets principaux permet d'examiner les différences entre les moyennes des
niveaux d'un ou plusieurs facteurs. On parle d'effet principal lorsque les différents
niveaux d'un facteur ont une incidence sur la réponse. Un graphique des effets
principaux affiche la moyenne de la réponse pour chaque niveau de facteur connecté par une
ligne. Le Diagramme des interactions permet de déterminer I'influence d'un facteur de catégorie
sur la relation entre un second facteur de catégorie et une réponse continue. Ce diagramme
affiche les moyennes correspondant aux niveaux d'un facteur sur I'axe des X, ainsi qu'une
courbe distincte pour chaque niveau d'un autre facteur [50].

Les effets principaux et les interactions des différents facteurs ont été présentés dans les figures

suivantes :
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Figure V1.17 Effets principaux et interactions des facteurs, pour (30 min (a), 45 min (b) et 60

min (c)) obtenus par plan factoriel complet
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De la figure V1.17, on voit que pour le graphique des effets principaux (at = 30, 45 et 60 min):

le pH initial, la distance et l'intensité ont un effet négatif sur la vitesse de décoloration, et pour
les interactions des effets : fort interactions entre (pH - Distance), interactions négligeables entre
(pH-Intensité) et (Distance-Intensité) a t = 30 et 45 min, mais il a été observé une interaction
négligeable entre (Distance - Intensité) et interaction forte (pH - Intensité ), (pH - Distance) a t

=60 min.
V1.3.4. Diagramme d'optimisation

Il s'agit d'un outil d'optimisation des réponses de Minitab qui illustre les effets de différents

parametres expérimentaux sur les réponses prédites pour un modeéle stocké.

Optimal pH Dis nt Optimal
D-Z“M!S Han 15818 16818 16818 pogrm Hieh wsswa 15513 15“3
: ur [-0,0843] [-0,6285] [-0.3567] Predict |, [-00849 108654 [-04247]
Predid Low -1,6818 15818 16513 ow 16818 16818 16318

it %45 min
Maximum BT
¥ = 90,8663 ¥ = 96,5005
Gl—nom d=097729

(@) (b)

(©)

Figure V1.18 Courbe d’optimisation des parametres d'eélectrocoagulation pour différents

temps de traitement ((a) : 30 min, (b) : 45 min, (c) : 60 min)
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La figure V1.18 montre le taux de décoloration optimal par le traitement d'électrocoagulation

pour différents temps étudiés.

e At=30min, le taux de décoloration maximum est de 90,87 %, correspondant a la valeur
de pH initiale codée « -0,0849 » (7,28), a la distance entre les électrodes « - 0,6285 »
(2,74 cm) et a l'intensité du courant « -0,3567 » (0,26A).

e A t=45 min, le maximum de taux de décoloration obtenu est de 96.51% correspondant
aux valeurs codées du pH initial « -0.0849 » (7.29), de la distance entre électrodes « -
0.8664 » (2.27cm) et de l'intensité du courant « -0,4247 » (3,15A).

e At=60min, le taux de décoloration maximal atteint 99,27 % correspondant & la valeur
de pH initiale codée « -0,1529 » (7,46), a la distance entre les électrodes « - 1,0023 »
(1,2 cm) et a l'intensité du courant « - 0,2208 » (0,28A).

Par consequent, 60 min représente un temps de traitement optimal ; un pH neutre de la solution,
une faible distance entre les électrodes qui permet d'éviter la chute ohmique et une intensité de
courant relativement faible ont permis d'obtenir les meilleures performances de traitement par

procédé d'électrocoagulation.
V1.3.5. Comparaison entre les résultats expérimentaux et calculés

Afin de valider les modéles obtenus, une étude comparative entre les résultats expérimentaux

et calculés a été réalisée, concernant les taux de décoloration pour les trois temps étudiés.
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Figure VI.19. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés, a : t = 30 min
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Figure V1.20. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés, a : t = 45 min
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Figure VI.21. Comparaison des résultats expérimentaux et calculés, a : t = 60 min

Toutes les courbes présentées dans les Figure VI.19 a VI1.21 montrent une bonne convergence
entre les résultats expérimentaux et calculés, et cela pour des temps différents ; la majorité des
points sont superposés, ce qui montre que les modeles obtenus peuvent avoir une bonne
présentation du processus d’EC.
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VI1.4. Efficacité des paramétres d'électrocoagulation optimisés pour le traitement des
effluents textiles réels

L'efficacité des parametres d'électrocoagulation optimisés (pH = 7.46 ; intensité = 0.28 A ;
distance inter-électrodes = 1.2 cm, Volume= 2 litres) a été évaluée pour la DCO, la couleur, la

turbidité des effluents textiles réels.

Figure V1.22. Effluents textiles réels avant et apres traitement d'électrocoagulation

La valeur moyenne de Amax S'est avérée étre de 571 nm. Il a été étudié au cours du traitement
que presque toute la couleur des effluents textiles réels disparait, produisant une solution
pratiquement jaunatre apres qu'elle était tres noire (efficacité d'élimination de la couleur ~ 97
%). L'efficacité d'élimination de la DCO et de la turbidité s'est également avérée prometteuse
(90,31 %), (91,18 %) respectivement dans les conditions de fonctionnement mentionnées.

VI.5. Caractérisation des électrodes recyclées avant et aprés traitement par

électrocoagulation

Les tableaux 4 et 5 représentent la composition élémentaire du métal des électrodes produites
par XRF (X-ray fluorescence)
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Tableau V1.4. Composition elémentaire du métal des électrodes produites par XRF (X-ray

fluorescence) avant traitement par électrocoagulation

Al Si P S Ti \% Cr
309.7KCps | 8.9 KCps | 2.2 KCps | 20.6 0.1 KCps | 3.9 KCps
KCps

18.100 % | 0.508 % | 0.0234% | 0.236 % | 0.002% | 0.082% | 14.390 %
Mn Fe Co Ni Cu Zn As
56.3 KCps 5.0 KCps | 9.3 KCps | 6.8 KCps | 1.2 KCps | 0.0 KCps
0.858 % 65.142 % [ 0.023% | 0.251% | 0.139% | 0.013% | 0.006 %
Zr Nb Mo Sn Sb Ta w
1.0KCps |2.2KCps | 58.9 0.1 KCps | -0.1 -0.2 -0.3

KCps KCps KCps KCps
0.000 % 0.000 % | 0.164% | 0.0041% | 0.011% |0.009% | 0.038 %
Pb Bi Echelle

d'int
0.2KCps |-0.1

KCps

0.000 % 0.000 % | 0.8893
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Tableau V1.5. Composition élémentaire du métal des électrodes produites par XRF (X-ray

fluorescence) apres traitement par électrocoagulation

Al Si P S Ti \% Cr

237.9KCps | 7.9KCps | 2.2 17.7 -0.1 4.0 KCps
KCps KCps KCps
14595 % | 0.445% 0.0235 0.205% | 0.001% |0.086% | 15.001 %

%

Mn Fe Co Ni Cu Zn As

55.5 KCps 5.0 9.4 KCps | 6.8 KCps | 1.1 KCps | 0.1 KCps
KCps

0.879 % 68.067 % | 0.023% | 0.267% | 0.147% |0.013% | 0.007 %

Zr Nb Mo Sn Sb Ta w
1.0KCps | 2.1KCps |59.0 0.1 KCps | -0.1 -0.2 -0.3
KCps KCps KCps KCps

0.000 % 0.000 % 0.176 % | 0.0033 % | 0.011 % | 0.009 % | 0.039 %

Pb Bi Echelle
d'int

0.2 KCps | -0.0 KCps

0.000 % 0.000 % 0.9235

Au cours du processus d'électrocoagulation, la quantité d'aluminium diminue considérablement
par rapport aux autres composants, ce qui vérifie la présence du mécanisme d'électrocoagulation

(qui est basé sur les réactions de dissolution anodique).
V1.6. Consommation d*énergie et codt de traitement de I'EC

Dans cette partie, le colt estimé du procédé de traitement par électrocoagulation et la

consommation d'énergie sont réalisés, aprés 60 minutes d'électrolyse avec des électrodes en
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aluminium recyclées ; la consommation d'énergie et le colt du traitement sont calculés pour
différentes intensités de courant appliquées.

Le Codt opérationnel Co est donné par la formule suivante [172] :

Co= aCénergie + bCAl3+e1ectrode (V'-lO)

Ou:

a et b sont desratios concernant le prix de 1’énergie du marché algérien de I’année
2022.

C énergie : Consommation énergétique

Cai* électrode : Consommation en aluminium

Ils sont de I’ordre de : a=1.904 DA/KWh [173]

Et b = 250 DA/kg d’aluminium recyclé.

Les résultats obtenus sont rassemblés dans le tableau suivant :

Tableau V1.6. Consommation d'énergie et colt de traitement par procédé EC

Energie
Intensité | Voltage C (AP consommée | Co(t Total
Expériences (A) V) (/L) |b(DA/g) |(Kwh/m?) (DA/m?)
Exp 1 0.13 1.5 0.0218 0.0055 9.75. 107 3,05. 10
Exp 2 0.2 1.7 0.0336 0.0084 1.70. 107 6,05. 101
Exp 3 0.28 1.9 0.0470 0.0117 2.66. 107 1.06
Exp 4 0.3 2.1 0.0503 0.0126 3.15.10% 1.23
Exp 5 0.4 2.3 0.0671 0.0168 4.60.10*1 2.00
Exp 6 0.47 2.5 0.0789 0.0197 5.88.10% 2.67

Le tableau V1.6 montre que la consommation d'énergie augmente avec l'intensité du courant.
Ces observations sont en bon accord avec les données déja rapportées dans la littérature pour
les eaux usées des industries textiles. Par conséquent, I'intensité du courant électrique est un
parametre important pour réduire I'apport d'énergie [174]. Et d'apres les resultats du calcul du
colt du traitement d'électrocoagulation, on constate que ce dernier augmente avec l'intensité du
courant. En revanche, on peut considérer que pour une intensité de 0,28 A (intensité optimale),
le colt de traitement est de 1.06 DA/L (6.80.10° $/m®) d'eau traitée pour les électrodes en

aluminium recyclées.
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V1.7. Conclusion

Dans cette étude, I'approche de la méthodologie de surface de réponse (RSM) avec le plan
composite centré (CCD) a été appliquée pour développer des modeéles mathématiques et
d’optimiser les parametres du processus (pH, distance entre les électrodes et intensité du
courant) pour I'élimination des colorants textiles poly noire par le processus
d'électrocoagulation utilisant des électrodes en aluminium recyclées.

Lors de la modélisation, les valeurs des coefficients de détermination du taux de décoloration
pour t = 30, 45 et 60 min sont R? = 94,84, 96,29 et 96,26 % respectivement, suggérant une forte
significativité des modéles obtenus, qui sont en bon accord avec les données expérimentales, et
toutes les valeurs obtenues ont atteint une bonne adéquation et un niveau satisfaisant.
L'interaction entre les variables de processus a été évaluée a l'aide des tracés 2D et 3D obtenus.
Les valeurs optimales des différents parametres (pH, distance entre électrodes et intensité du
courant) donnent des rendements trés satisfaisants.

e Pour un temps de traitement de 30 min, le taux de décoloration maximal atteint 90,87
% correspondant a un pH initial de 7,28, une distance entre les €lectrodes de 2,74 cm et
une intensité de courant de 0,26 A ;

e Pourt=45min, le taux de décoloration maximal est de 96,51 % correspondant a un pH
initial de 7,29, une distance de 2,27 cm et une intensité de courant de 3,15 A.

e Pourt =60 min, le taux maximal de décoloration dépasse 99 % pour un pH initial de
7,46, une distance de 1,2 cm avec une intensité de 0,28 A ; ce qui correspond aux
parameétres optimaux pour I'élimination du colorant poly noir par le procédé
d'électrocoagulation.

e Les conditions opératoires optimisées de I'électrocoagulation étaient également
applicables pour évaluer I'efficacité du traitement des effluents textiles réels, et en amont
éliminer efficacement de la couleur.

Le colt de traitement par ce procedé (EC) avec de I'aluminium recyclé est relativement

faible par rapport aux autres méthodes 1,06 DA (6.80.10° $) /m® d'eau traitée, ce qui

correspond & une consommation énergétique de 2.66.10"t kWh/m?®. Dans I'ensemble des
résultats, le processus d'électrocoagulation s'est avéré efficace, peu colteux et une
alternative prometteuse aux procédures de traitement conventionnelles pour éliminer le

colorant poly noir.
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Chapitre VII : Traitement des eaux usées textiles par ¢lectrocoagulation a I'aide d’électrodes
recyclées et par procédé hybride électrocoagulation-microfiltration avec optimisation par le
plan Box-Behnken

VII.1. Introduction

Dans cette étude, le traitement des eaux usées textiles par électrocoagulation (EC) a l'aide
d'électrodes en aluminium recyclé (qui ont été préparées a partir du recyclage de vieilles
plaques d'immatriculation de véhicules) et la combinaison des processus d'électrocoagulation-
microfiltration (EC-MF) ont été étudiés (pour un volume =1litre). Le procédé d’EC a été
étudié dans plusieurs conditions telles que le temps de réaction, les différentes intensités de
courant, la distance inter-électrodes et le mode de connexion électrique. Afin de traiter un
échantillon d'effluent textile non traité fourni par une usine algérienne, ce travail vise a
optimiser le procédé EC en utilisant des électrodes en aluminium recyclé comme traitement et
comme prétraitement du procédé MF. Il vise également a optimiser le procédé EC-MF en
utilisant la méthodologie de surface de réponse de Box-Behnken.

VI1.2. Optimisation des paramétres d’EC

VII1.2.1. Effet du temps de réaction

La détermination du temps de traitement électrochimique est nécessaire afin de savoir les
conditions expérimentales optimales pour la décoloration de l'effluent de textile [175,176].
L'effet du temps de I'électrolyse sur ’abattement de la couleur, la turbidité et l'efficacité de
I'élimination de la DCO ont été étudié. Pour faire cette étude cinétique nous avons traité les
échantillons a pH = 7.4, avec un courant imposé de 0.30A. La figure VII.1 montre que
I’abattement de la couleur, la turbidité et 1'efficacité de I'¢limination de la DCO augmentent
avec le temps de réaction jusqu'a 100 minutes avant de devenir constants et de ne plus
augmenter. Cela pourrait étre dd a une réduction de la quantité de réduction cathodique et au
développement des flocs électro-coagulants [177]. Par conséquent, 100 min est désigné
comme le temps de réaction optimal auquel on obtient des efficacités d'élimination de la
couleur, de la turbidité et de la DCO de 85.21 % a Amax = 533 nm, 86.41 % & Amax = 571 nm,
85.17 % et 80.21 %, respectivement.
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Figure VI1.1. Effet du temps de réaction sur les efficacités de I'élimination (Int = 0.3A ; Dis =
1cm; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58).

VI11.2.2. Effet de I’intensité de courant

La teneur en coagulant est directement liée a I'efficacité du traitement des eaux en général et
des eaux colorées en particulier. Dans notre cas, la désintégration des électrodes crée le
coagulant [177]. En raison de la désintégration rapide des électrodes, le temps de traitement
diminue lorsque la densité de courant augmente. En conséquence, les particules de polluants
deviennent plus instables. De plus, lorsque la densité de courant augmente, les bulles
d'’hydrogéne se produisent a un taux plus élevé et deviennent plus petites. Tous ces
phénomeénes sont avantageux pour une élimination efficace de la pollution par flottation [178].
Il est crucial de comprendre I'impact de l'intensité du courant lorsqu'il est appliqué aux bornes
des électrodes. Pour établir I'effet de I’intensité de courant appliqué sur le traitement
d’effluent textile par le procédé d’EC, nous avons établir les mémes essais avec différentes
intensités de courant (0.15 ; 0.2 ; 0.25 ; 0.30, 0.35 et 0.40A). La figure VII.2 montre la
variation de l'efficacité d'élimination en fonction des différentes intensités de courant

appliquées.
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Figure VI1.2. Effet de l'intensité du courant sur 1’efficacité de I'élimination (Dis = 1cm ;

[NaCl] = 1g/L, pH = 7.58, temps de réaction = 100min).

A la lecture de ces graphiques figure VIL2, on peut observer que les efficacités de
I’élimination de la DCO, de turbidité et 1’abattement de la couleur augmentent avec
l'augmentation de l'intensité du courant, cependant, une tres faible augmentation de 3% est
observée de 0,30 a 0,40A. La quantité accrue d'ions produits sur les électrodes, qui favorise la
déstabilisation des molécules polluantes et, finalement, I'agglomération des flocs induits, avec
une augmentation du dégagement d'hydrogene, peut étre la cause de I'efficacité d'élimination
des impuretés plus élevée avec l'augmentation de l'intensité du courant [179]. L'efficacité
d'élimination de la couleur, de la turbidité et de la DCO a suivi les mémes tendances
croissantes avec l'augmentation de la tension appliquée et une efficacité d'élimination
maximale de 91,07% a Amax = 533nm, 90,93% a Amax = 571nm, 88,44% et 87,13%,
respectivement, avec une tension extréme de 3,2 V. Les études précédentes ont été¢ qu’a des
intensités de courant élevées, I'étendue de la dissolution anodique de l'aluminium augmente,
produisant plus de précipité pour I'élimination des polluants, l'intensité du courant a un impact
significatif sur la cinétique de la reduction de la DCO. De plus, lorsque I'intensité du courant
augmente, la taille des bulles diminue et le taux de creation de bulles augmente. Ces deux

effets sont avantageux pour I'élimination élevée des polluants par la flottation Hz [155].
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VI11.2.3. Effet de la distance inter-électrodes

La distance inter-électrode est aussi un paramétre important a déterminer puisqu’il définit le
volume relatif d’électrolyte par unité de surface de 1’électrode [180]. Plusieurs chercheurs ont
étudié I'impact de la distance inter- électrode sur I'efficacité de I'élimination des polluants par
EC. Cette distance dépend de la nature des polluants, de la structure des électrodes [180, 181].
Pour étudier l'influence de la distance inter-électrodes sur l'efficacité du traitement, nous
avons répété les mémes essais avec différentes distances inter-électrodes de 1 a 5¢cm, tout en

fixant les autres paramétres. Les résultats obtenus sont présentés dans la figure VI1I.3.

|
90 B Couleur (533nm)
e . ® Couleur (571nm)
A A Turbidité
88 " v DCO
v L ° " ]
& 86+
= A
S A
5 ¢ .
B 84
3] A
& v v
82 v
A
80 v
T T T T T T T T T T T T T
1 2 3 4 5 6 7 8

Distance inter-électrodes (cm)

Figure VI1.3. Effet de la distance inter-électrode sur I’efficacité d'élimination.

(Int=0.3A; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58, temps de réaction = 100min).

La figure VII.3 montre, une diminution de l'efficacité du traitement a été observée lorsque
I'espace entre les électrodes a été augmente, et il a été remarqué que la meilleure efficacité
d'élimination de la couleur, de la turbidité et de la DCO était d'environ 90,54% & Amax =
533nm, 89,44% a Amax= 571nm, 88,47% et 87,12% respectivement pour une distance de 1cm.
Lorsque la distance est supérieure a 1 cm, les interactions moléculaires entre les ions et les
polymeres d'hydroxyde deviennent faibles, ce qui réduit I'efficacité du traitement [178]. La
distance inter-électrodes détermine les effets électrostatiques, donc plus cette distance

augmente, plus le mouvement des ions générés est lent et moins ils ont la possibilité de
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s'agréger et de produire des flocs. Cette perte d'efficacité est probablement le résultat
d’hydroxyde d'aluminium, qui aura un impact négatif sur la cinétique de la décoloration
[179]. En plus, le dégagement de 1’hydrogene H2 a la cathode a la faible distance (Dis=1 cm)
permet le phénomene de flottation d’extraire les flocs ce qui va améliorer I’efficacité du
traitement. La densité de courant augmente considérablement lorsque l'on travaille avec des
distances inter-électrodes tres faibles, ce qui peut entrainer des courts-circuits [180]. Il se
trouve ainsi que la distance inter-électrode dans notre étude soit de 1cm, cette distance est

celle qui est généralement recommandée par plusieurs chercheurs [47].

VI11.2.4. Influence du type de connexion électrique

Afin d'améliorer les performances de I’EC a deux électrodes, il est nécessaire d'utiliser
d'autres modes de connexions monopolaire (MP) (en série (MPS), en parallele (MPP)) et
bipolaire (BP) avec plusieurs électrodes (de 4 a 8) pour avoir une grande surface active. Ces
trois modes de connexion different dans leurs expressions de la tension électrique et de

I'intensité du courant dans la cellule d'électrolyse [183].
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Figure VI1.4. Effet du type de connexion électrique sur I’efficacité de 1'élimination de la
couleur (Int = 0.3A ; Dis = 1cm ; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58 L ; temps de réaction = 100min ;
)Lmax = 533nm)
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La figure VIL.4 montre, que la décoloration (a Amax = 533nm) avec le mode monopolaire en
parallele (MP-P) atteint 94.8 % alors qu'elle atteint 92.38% et 90.16% pour le monopolaire en

série (MP-S) et le systéeme bipolaire (BP), respectivement (avec 4 électrodes).
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Figure VI1.5. Effet du type de connexion électrique sur 1’efficacité de 1'élimination de la
couleur (Int=0.3A ; Dis = 1cm ; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58 L ; temps de réaction = 100min ;
)\.max = 571nm)

Comme le montre la Figure VILS, la décoloration (a Amax = 571nm) avec le monopolaire en
parallele (MP-P) atteint 91,98 % alors qu'elle atteint 89,41 % et 86,33 % pour le monopolaire

en série (MP-S) et le systéme bipolaire (BP), respectivement (avec 4 électrodes).
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Figure VI1.6. Effet du type de connexion électrique sur I’efficacité d'élimination de la

turbidité (Int = 0.3A ; Dis = 1cm; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58 L ; temps de réaction = 100min)
La figure V1.6 montre que I'élimination de la turbidité avec le monopolaire en paralléle (MP-
P) atteint 93.88 % alors qu'elle atteint 91.77% et 87.99% pour le monopolaire en série (MP-S)

et le systeme bipolaire (BP), respectivement (avec 4 électrodes).
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Figure VI1.7. Effet du type de connexion électrique sur I’efficacité d'élimination de la DCO
(Int=0.3A; Dis = 1cm; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58 L ; temps de réaction = 100min)
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Comme le montre la Figure VI11.7, I'élimination de la DCO avec le monopolaire en parallele
(MP-P) atteint 93,77 % alors qu'elle atteint 90,41 % et 88,74 % pour le monopolaire en série
(MP-S) et le systeme bipolaire (BP), respectivement (avec 4 électrodes). Le matériau des
électrodes et le mode de connexion des électrodes jouent un role signifiant dans lI'analyse des
codts du procédé d'électrocoagulation. Kobya et al. (2011) ont indiqué que le mode MP-P est
le plus rentable pour les électrodes en aluminium et en fer [184].

VII.3. Les caractéeristiques des effluents textiles utilisés apres traitement par
électrocoagulation
Les caractéristiques des effluents textiles utilisés aprés traitement par électrocoagulation sont

regroupées dans le tableau VI1.1 suivant :

Tableau VII1.1. Caractéristiques des effluents textiles utilisés apres traitement par

électrocoagulation [185].

Parametres Valeurs Valeurs limites
PH final 8.25 6.5-8.5

Turbidité (NTU) 92.05 -
Conductivité (ms/cm) 11.07 -
Température (°C) 18.3 -

MES (mg/L) 83.21 35

DCO mgO2/L, 210 120
COT (ppm) 91 -

Le r6le de I'électrocoagulation dans la réduction de la DCO et la décoloration des effluents
peut étre décrit comme suit [10] :
e L'aluminium n'ayant qu'un seul état d'oxydation, il réagit presque entiérement avec les

composés organiques pour générer des composeés insolubles.
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Le pH de I'effluent textile (7,58 - 8,25) améliore la diminution de la DCO puisque la
solubilité de I'nydroxyde d'aluminium [AI(OH)3] a son minimum a un pH plus bas
proche de 4,

Le dégagement d'oxygene a la cathode lors de I'utilisation d'électrodes en aluminium
peut réduire les besoins en oxygene.

Les colorants réactifs sont généralement plus faciles a réduire par oxydation chimique,
tandis que les colorants azoiques sont généralement plus sensibles a la réduction
chimique. Les colorants dispersés prennent rarement part aux réactions chimiques en
phase aqueuse en raison de leur solubilité limitée. On peut penser que le traitement
électrochimique pourrait fournir une méthode générale de décoloration d'une matrice
de couleurs textiles car il combine I'oxydation, la réduction, I'adsorption, la

coagulation et la flottation dans un seul réacteur.

Les résultats obtenus montrent que I'élimination des polluants par électrocoagulation est

possible avec des réductions tres satisfaisantes. Le tableau montre des valeurs de DCO et de

MES significativement supérieures a la valeur des normes (120 mg de O2/L - 35 mg/L).

VI1.4. Traitement d’effluent textile par le procédé hybride EC-MF

VI1.4.1. Optimisation de la pression transmembranaire (PTM)

La pression transmembranaire a été variée de 0.6 a 1.2 bar. Les résultats expérimentaux

montrent que I'efficacité d'élimination augmente avec la PTM et des valeurs constantes ont été

obtenues pour une PTM > 1bar. Ce résultat suggere que 1,2 bar est la valeur optimale de PTM

pour les expériences de microfiltration.
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Figure VI1.8. Effet du PTM sur I'efficacité d'élimination (pH = 7.58;

temps de réaction = 20min ; Amax = 533nM, Amax = 571nm)
VI1.4.2. Traitement des effluents textiles dans des conditions optimales

Trois parameétres ont été préalablement optimisés : pour I'é¢tape d’EC, l'intensité du courant, la
distance inter-électrodes et le mode de connexion électrique ont été optimisés respectivement
a 0,30A, 1cm et 4 électrodes (MP-P) ; pour I'étape MF, les expériences ont été réalisées a 1,2
bar comme la PTM optimale. Pendant les expériences, la pression de fonctionnement et le
débit du perméat ont été mesurés afin de contréler la performance du processus de
microfiltration. Des échantillons de perméat ont été prélevés pour évaluer la qualité de I'eau.
Avant de commencer les études, la perméabilité de la membrane a I'eau a été déterminée, puis
confirmée apres le nettoyage des membranes. L'étude des performances de I’hybride EC-MF

dans des conditions optimisees est presentée dans la Figure VI1.9.
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Figure VI1.9. Efficacité d'élimination des effluents textiles utilisés apres traitement par EC-
MF (Int =0.3A ; Dis = 1cm ; [NaCl] = 1g/L, pH = 7.58 L ; temps de réaction = 100min,
PTM=1.2bar)

Des efficacités d'élimination considérables ont été obtenues pour tous les parametres analysés.
En effet, les résultats expérimentaux montrent que plus de 99% d'efficacité d'élimination a été
observée pour la couleur, et plus de 97% pour la turbidité et la DCO. Les résultats
expérimentaux, ont indiqué que le traitement d'électrocoagulation suivi des procédés de
microfiltration étaient trés efficaces et étaient capables d'améliorer la qualité de 1’effluent des

gaux usées textiles traitées.
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Tableau VI1.2. Caractéristiques des effluents textiles utilisés apreés traitement par EC-MF.

Parametres Valeurs Valeurs limites
PH final 8.26 6.5-8.5

Turbidité (NTU) 2.05 -
Conductivité (ms/cm) 10.12 -
Température (°C) 18.7 -
MES (mg/L) 1.5 35

DCO (mgO2/L, 5.02 120
COT (ppm) 3.21 -

Ainsi, les rejets obtenus apres traitement (EC-MF) peuvent étre directement déversés dans les
cours d'eau ou melangés aux eaux urbaines pour étre traités par les stations d'épuration sans
risque de perturber le fonctionnement de ces dernieres. En tenant compte des observations
précédentes, nous pouvons conclure que l'utilisation de I'EC comme prétraitement du procédé
MF a amélioré la qualité de 1’effluent textile traité. La combinaison des procédés
d'électrocoagulation et de microfiltration a permis une réduction significative des polluants
des eaux usées.

VI1.4.3. Les concentrations des colorants dans le rejet textile

Les figures (VI11.10 et VI1I1.11) représentent les concentrations des colorants textiles (poly noire

et rouge azucryl) dans le rejet réel avant et aprés les traitements par EC et par EC-MF.

150



Chapitre VII : Traitement des eaux usées textiles par ¢lectrocoagulation a I'aide d’électrodes

recyclées et par procédé hybride électrocoagulation-microfiltration avec optimisation par le
plan Box-Behnken

250

200

150

100

Concentration (mg/L)

50

m Concentration initiale m Traitement par électrocoagulation
Hybridation avec la microfiltration

Figure VI1.10. Variation de concentration du colorant « poly noire » dans le rejet aprés le

traitement par électrocoagulation et 1I’hybridation électrocoagulation-microfiltration
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Figure VI1.11. Variation de concentration du colorant « rouge azucryl » dans le rejet apres le

traitement par électrocoagulation et I’hybridation électrocoagulation-microfiltration
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VIL.5. Optimisation de la combinaison EC-MF par la méthodologie de surface de
réponse (MSR)

VI11.5.1. Conception expérimentale

La méthode des surfaces de réponse (RSM) est un ensemble de techniques mathématiques qui
se base sur la conception expérimentale pour déterminer la portée des variables d’entrée
indépendantes. Cette méthode permet, grace a des modeles mathématiques empiriques, de
déterminer une relation d’approximation entre les réponses de sortie (Y1, Y2, Y3, Y4), et les
variables d’entrée (X1, X2, X3), pour optimiser les paramétres du procédé, afin d’atteindre
des réponses souhaitables [186]. Afin d'évaluer I'influence des parametres de fonctionnement
sur les efficacités d'élimination de la couleur (a Amax= 533 et 571nm), de la turbidité et de la
DCO des eaux usées textile, trois facteurs principaux a deux niveaux chacun ont été choisis :
l'intensité du courant (A) (Int), la distance inter-électrodes (cm) (Dis) et la pression

transmembranaire (bar) (PTM) comme indiqué dans le tableau VI1.3.

Tableau VI11.3. Facteurs et domaine d’étude du plan de Box-Behnken.

Facteurs Variable Niveaux codes des variables
-1 0 +1
Int Intensité de courant (A) 0.15 0.275 0.40
Dis Distance inter-electrode (cm) | 1 3 5
TPM Pression Transmembrane(bar) | 0.6 0.9 1.2

Le plan de Box-Behnken pour trois facteurs, compose de quinze essais dont trois au centre du
domaine (essais 13, 14 et 15) et des réponses expérimentales (taux de décoloration, taux
d’abattement de la turbidité, et de la DCO) est représenté ci-apres (Tableau VI11.4).
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Tableau VI1.4. Matrice du plan de Box-Behnken avec les réponses expérimentales.

Les variables indépendantes Réponse (Y, %)
A e B B A I
A electrode (bar) écoloration | décoloration |d ehér;lrll;tlon d’élirr(i/ionation
(cm) (hmax =533nm) | (kmax=8710m) |y rhidité | de la DCO
Int Dis TPM Y1 Y2 Y3 Y4
1 | -1(015) | -1(D) 0(0:9) 94,31 92,38 89,31 91,17
2 | +1(040) | -1(1) 0(0.9) 9521 94,02 91,13 92,46
3 | -1(0.15) | +1(5) 0(0:9) 91,13 90,15 87,94 87,45
4 | +1(0.40) | +1(5) 0(0.9) 93.22 91,37 88,49 89,41
5 | -1(015 | 0(3) -1(0.6) 90,38 95,66 92,31 93,66
6 | +1(040) | 0(3) -1(0.6) 92,21 96,47 94,22 94,21
7 [ -1(015 [ 0(@3) +1(1.2) 94,82 97,25 96,31 95,12
8 | +1(040) | 0(3) +1(1.2) 95,22 98,31 97,21 96,96
9 [0(0275) [ -1(1) -1(0.6) 92,25 96,34 96,87 94,35
10 | 0(0.275) | +1(5) -1(0.6) 93,22 04,38 92,38 91,17
11 | 0(0.275) | -1(1) +1(1.2) 99,15 99,05 98,45 97,41
12 [ 0(275) | +1(5) | +1(12) 96,41 98,21 96,88 96,88
13 [ 0(0.275) [ 0(3) 0(0.9) 97.1 97,12 95,13 94,28
14 [ 0(0.275) | 0(3) 0(0.9) 97.1 97,13 95,12 94,28
15 | 0(0.275) | 0(3) 0(0.9) 97.1 97,13 95,13 94,28

VI1.5.2. Analyse et interprétation des réponses par le plan de Box-Behnken

Dans cette étude, I'électrocoagulation et la microfiltration ont été étudiées pour traiter les eaux

usées textiles dans différentes conditions de fonctionnement telles que l'intensité du courant

(0.15 - 0.40A), la distance inter-électrodes (1 - 5¢cm) et la pression transmembranaire (0.6 -

1.2bar) en utilisant I'aluminium recyclé comme des électrodes. Trois facteurs avec trois

niveaux de conception de surface de réponse de Box-Behnken ont été employés pour

optimiser et étudier I'effet des variables de processus sur les réponses telles que la

décoloration, I’abattement de la turbidité et I'élimination de la demande chimique en oxygéne
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(DCO). La matrice de conception des variables ((intensité du courant (Int), distance inter-
électrode (Dis), pression transmembranaire (PTM)) dans les domaines codées et non codées par la
conception Box-Behnken est présentée dans le tableau VII.3, ainsi que les valeurs prédites et
expérimentales des réponses (Taux de décoloration (Amax = 533 nm) (Y1), Taux de décoloration
(Amax =571 nm) (Y2), élimination de la turbidite (Y3) et élimination de la DCO (Y4)). Les valeurs
prédites des réponses ont été obtenues a partir de techniques de la signification de modeéles
quadratiques pour le pourcentage d'élimination de la couleur, de la turbidité et de la DCO en
utilisant le logiciel Minitab 17. Les fonctions de réponse avec les coefficients déterminés pour la
couleur, la turbidité et I'élimination de la DCO sont présentées par les équations (VII-1), (VI1I-2),
(VI11-3) et (V1I-4).
Y1 =97.100 + 0.652Int — 0.868Dis + 2.193PTM — 2.866Int X Int
— 0.766Dis X Dis — 1.076PTM X PTM + 0.298Int
X Dis — 0.357Int X PTM — 0.928Dis x PTM

(VII-1)

Y2 =97.127 + 0.591Int — 0.591Dis + 1.246PTM — 2.610Int X Int
— 2.537Dis x Di + 2.405PTM x PTM — 0.105Int X Dis
+ 0.062Int X PTM + 0.280Dis x PTM

(VII-2)

Y3 =95,127 + 0,647 Int — 1,259 Dis + 1,634 PTM
— 3,521 IntxInt — 2,388 Disx Dis
+ 3,407 PTMx PTM — 0,317 Intx Dis
— 0,253 IntxPTM + 0,730 Disx PTM

(VII-3)

Y4 = 94,280 + 0,705 Int — 1,310 Dis + 1,623 PTM
— 2,061 IntxInt — 2,096 DisxDis
+ 2,769 PTMxPTM + 0,168 IntxDis
+ 0,322 IntxPTM + 0,662 DisxPTM

(VII-4)

Avec :

Y1: Taux de décoloration (A max = 533nm) (%) ;
Y2 : Taux de décoloration (Amax = 571nm) (%) ;
Y3 : Abattement de la turbidité (%) ;

Y4 : Abattement de la COD (%).
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Les coefficients de détermination R? (Tableau VI1I1.5) représentent le pourcentage de la variation de
la réponse traduit par sa relation avec une ou plusieurs variables de prédiction, la valeur est
calculée par le rapport de la somme des carrés du modele sur la somme totale des carrés [187]. Le
coefficient de détermination R? est toujours compris entre 0 et 1, et devrait étre supérieur a 0.8 pour
un modele raisonnable, le modéle est ajusté aux données si la valeur R? estélevée (relation relative)
; cependant, le coefficient de détermination R? est utilisé seulement pour juger la qualité du
modele, tandis que, la validation du modele mathématique nécessite la comparaison des deux
valeurs F (de Fisher) du modéle et du manque d’ajustement avec celles critiques obtenues a partir
du tableau de Fisher pour un risque donneé. Les résultats obtenus ont montré que le modele est
représentatif et confirme la forte corrélation qui existe entre les rendements (les réponses Y) et les
facteurs sélectionnés pour Y1, Y2, Y3, et Y4 avec un R? de 97.30%, 98.11% et 99.59, 96.48
respectivement. L’analyse des données expérimentales a été réalisée en utilisant le logiciel Minitab
17 et la validation statistique du modéle a été effectuée par ANOVA avec un niveau de confiance
de 95%.

Analyse de Variance des réponses

L’analyse de la variance (ANOVA) est un outil essentiel dans la détermination de la signification
d’un effet ou d’un modéle mathématique. Le principe de 1’analyse de la variance est basé sur le
calcul de I’écart total entre les différentes mesures Yi du plan d’expériences et lamoyenne de ces
mesures [187,188]. L'étude (ANOVA) présentée dans le tableau (V11.5) est nécessaire pour tester
la signification et I’adéquation du modele avec les résultats expérimentaux. Une valeur F élevée
indique que le modéle est signifiant, la valeur F obtenue par le modéle doit étre supérieure a la
valeur tabulée donnée par la table de Fisher pour confirmer que le modéle constitue un bon
predicteur des résultats expérimentaux ; D’autre part, les probabilités (P) sont utilisees comme un
outil pour indiquer la signification du modeéle et vérifier la signification de chacun de ses
coefficients, qui sont nécessaires pour comprendre le modele représentant les interactions
mutuelles entre les variables choisis [189]. Le coefficient ou I’interaction la plus significative
correspond a la largeur d’amplitude de la valeur de t de student et a la plus petite valeur de P. Pour
déterminer les effets qui sont statistiquement significatifs dans le modele on étudie la valeur de p
(p-value) qui est la probabilité qui mesure le degré de certitude, la valeur de p du modele est
comparée a un seuil de signification pour chaque médicament. En général, un seuil de signification
(noté alpha ou a) représente le risque qui correspond au niveau de confiance choisi dans

I’analyse statistique, pour un seuil de signification de 0.05 qui indique 5 % de risques et
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correspondant a un niveau de (confiance de 95%, cela veut dire que le modéle explique la variation

dans la réponse [190].

Tableau VI1.5. L'analyse de la variance (ANOVA)

Réponse (Y, %) Source DF SS MS F-value p-value
Model 9 86.120 | 9.5689 20.03 0.002
Linear 3 47.8829 |15.9610 |33.41 0.001
Square 3 33.9307 |11.3102 | 23.68 0.002
Way Interaction | 3 4.3063 | 1.4354 3.00 0.134
Error 5 2.3884 | 0.4777
= Lack-of-Fit 3 2.3884 |0.7961 * *
Pure Error 2 0.0000 0.0000
Total 14 | 88.5084
S R-sq R-sq(adj) R-sq(pred)
0.691144 97.30% 92.44%  56.82%
Model 9 97.0950 |10.7883 |28.81 0.001
Linear 3 22,5945 |7.5315 20.11 0.003
Square 3 741271 |24.7090 |65.98 0.000
Way Interaction | 3 0.3733 | 0.1244 0.33 0.803
N Error 5 1.8724 |0.3745
> Lack-of-Fit 3 1.8723 ]0.6241 23.25 0.000
Pure Error 2 0.0001 0.0000
Total 14 | 98.9674
S R-sq R-sq(adj) R-sq(pred)
0.611946 98.11% 94.70%  69.73%
Model 9 157.326 | 17.4806 | 133.83 0.000
Linear 3 37.383 12.4609 | 95.40 0.000
Square 3 117.153 | 39.0510 | 298.97 0.000
Way Interaction | 3 2.790 0.9300 7.12 0.030
Error 5 0.653 0.1306
> Lack-of-Fit 3 0.653 0.2177 30.25 0.000
Pure Error 2 0.000 0.0000
Total 14 | 157.979
S R-sq R-sq(adj) R-sq(pred)
0.361412 99.59% 98.84%  93.39%
Model 9 |105.771 11.7523 | 15.21 0.004
Linear 3 | 38.765 12.9217 | 16.73 0.005
Square 3 |64.722 215739 | 27.93 0.073
> Way Interaction |3 | 2.284 0.7613 0.99 0.008
Error 5 | 3.862 0.7724
Lack-of-Fit 3 | 3.862 1.2874 * | =
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Dans le cas de la valeur de p est inférieure ou égale au seuil de signification (p < a), nous pouvons
dire que le modele explique la variation dans la réponse ; par contre si la valeur de p est supérieure
au seuil de signification (p >a), le modéle n'explique pas la variation dans la réponse. A l'autre coté
La valeur de la probabilité (P) est également utilisée comme un outil afin de déterminer lI'importance
de chaque facteur. Plus la valeur de P est faible, plus la corrélation avec le coefficient
correspondant est significative [191]. D'apres les résultats du Tableau (VII.5): les valeurs
mentionnées des effets linéaires sont inférieures au seuil de signification

0.05 (égale 0.05 pour le taux d’abattement de la DCO), ce qui implique une corrélation
significative entre les variables et les réponses du processus. Le test de Fisher est un test
d'hypothese statistique utilisée pour tester I'égalité de deux variances en faisant le rapport des deux
variances qui ne dépasse pas une certaine valeur théorique que I'on cherche dans la table de Fisher,
dans le cas de plusieurs variables, on fait la comparaison entre la valeur observée de la statistique
de test avec la valeur critique (F tabulée) [192,193]. A partir de nos résultats montrés dans le
tableau ANOVA (Tableau VII.5) on peut confirmer la fiabilité et I’importance du modele
représenté par la valeur de F qui indique la linéarité du modeéle et sa signification [193], a partir de
ces résultats obtenus, les valeurs de F de Y1, Y2, Y3 et Y4 sont 20.03, 28.81,

133.83 et 15.21 respectivement ; Les résultats obtenus montrent que le modeéle est significatif pour
toutes les réponses. Car le F observée (ANOVA) est supérieur a F tabulée, c’est-a-dire ; F= 20.03,
28.81, 133.83 et 15.21 > F (0.05, 9-5) tabulée = 4.77. Les résultats de test F de Fisherindiquent que
les modéles de régression linéaire et quadratique sont statistiquement significatifs pour toutes les
réponses Y1 (F=23.68), Y2 (F=65.98), Y3 (F=298.97) et Y4 (F=27.93). Cela signifie que les
variables indépendantes (facteurs) ont un effet significatif sur les réponses, a la fois de maniere

linéaire et quadratique, dans le contexte de notre plan Box-Behnken.

V11.5.3. Optimisation par Box-Behnken

Les modéles (Y1, Y2, Y3, Y4) ont éte finalisés avec la technique d'optimisation numérique

multi-réponse.
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y = 99,2447
d = 1,0000

Figure VI1.12. Optimisation du procédé EC-MF pour I'élimination de la couleur (Amax =

e b % i
: ig K ! g
E3ILERD o [0,1513] [-0,1313] 0.0
Predict Low “10 -1,0 =ile

Y2
Maximum
¥ = 100,8665
d = 1,0000

Figure VI11.13. Optimisation du procédé EC-MF pour I'élimination de la couleur (Amax =

Optimal INT Dis TPM
! High 1,0 10 1.0
D:1.000 ¢ [0.0707] [0.1111] 1.0
Predict Low -1,0 -1,0 -1.0
¥3
Maximum
¥ = 100,2092
d = 1,0000

Figure VVI11.14. Optimisation du procédé EC-MF pour I'élimination de la turbidité.
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22LED i [0.2525]
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Maximum
y = 98,8428
d = 1,0000

Figure V11.15. Optimisation du procédé EC-MF pour I'élimination de la DCO.

Selon les résultats de I’optimisation par Box-Behnken dans les Figs.12,13,14,15 :

L'efficacité maximale d'élimination de la couleur (& Amax = 533nm) a €té
obtenue dans les conditions de fonctionnement suivantes, a une intensité de
courant de 0,2737A, une distance inter-électrodes de 1 cm et une pression
transmembranaire de 1,2 bar. Dans ces conditions optimales, I'efficacité

d'élimination de la couleur était de 99,25 %.

L'efficacité maximale d'élimination de la couleur (a Amax = 571nm) a été
obtenue dans les conditions de fonctionnement suivantes, avec une intensité de
courant de 0,2914A, une distance inter-électrodes de 2,7374 cm et une pression
transmembranaire de 1,2 bar. Dans ces conditions optimales, I'efficacité

d'élimination de la couleur était de ~100%.

L'efficacité maximale d'élimination de la turbidité a été obtenue dans les
conditions de fonctionnement suivantes, avec une intensité de courant de
0,2838 A, une distance inter-électrodes de 2,78 cm et une pression
transmembranaire de 1,2 bar. Dans ces conditions optimales, I'efficacité

d'élimination de la couleur était de ~100%.
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e | 'efficacité maximale d'élimination de la DCO a été obtenue dans les
conditions de fonctionnement suivantes, avec une intensité de courant de
0,3065 A, une distance inter-électrodes de 2,697 cm et une pression
transmembranaire de 1,2 bar. Dans ces conditions optimales, I'efficacité

d'élimination de la couleur était de 98,84 %.

Optimal L Dis TPM
_ High 1,0 10 10
DA e’ oo 09394 (1.0
Predict Low -1,0 -10 -10
Composite /_ _‘\‘ ———ﬁ\ \_/
Desirability
D 1,000
Y4 L _ = —— A ———— f
Maximum —\
y = 97,4382
d = 1,0000

Y3
Maximum ~ | TN T T T I
y = 98,5628
d = 1,0000
Y2

Maximum
y = 99,1856
d = 1,0000

RO

Y1
Maximum
y = 99,2261
d = 1,0000

Figure VI1.16. Optimisation du processus pour la couleur (Amax = 533nm et 571nm), la
turbidité et I'élimination de la DCO.

La figure VII.14 montre que les efficacités maximales d'élimination de la couleur (Amax = 533nm et
571nm), de la turbidité et de la DCO ont été obtenues dans les conditions de fonctionnement
suivantes, avec une intensité de courant de 0,2762 A, une distance inter- électrodes de 1,12 cm et
une pression transmembranaire de 1,2 bar. Dans ces conditions optimales, les efficacités
d'élimination étaient respectivement de 99,23 %, 99,19 %, 98,56 % et 97,44 %.
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VI1.6. Analyse par fluorescence des rayons X (XRF)
L'analyse XRF est importante pour identifier la phase cristalline et la composition chimique de
I'électrode. Les électrodes recyclées ont été analysées par XRF (avant et apres traitement par

électrocoagulation). L'analyse XRF est présentée dans les tableaux VI1.6 et VII.7.

Tableau VI1.6. Analyse XRF des électrodes avant traitement par EC.

Al Si P S Ti \Y Cr
217.1KCps 8.0 KCps 2.2 KCps 20.4 KCps | -0.1 KCps 4 KCps

13.564% 0.457 % 0.0235 % 0.238 % 0.001 % 0.087 % 15.082 %
Mn Fe Co Ni Cu Zn As

56.6 KCps 5.0 KCps 9.3 KCps 7.2 KCps 0.6 KCps 0.0 KCps
0.907 % 68.929 % 0.023 % 0.271 % 0.158 % 0.009 % 0.007 %
Zr Nb Mo Sn Sb Ta W

0.9 KCps 2.1 KCps 59.1 KCps | 0.1 KCps -0.0 KCps -0.2 KCps -0.3 KCps
0.000 % 0.000 % 0.180 % 0.0044 % 0.011 % 0.009 % 0.039 %
Pb Bi Scale of inte

0.2 KCps -0.0 KCps

0.000 % 0.000 % 0.9320
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Tableau VI1.7. Analyse XRF de I'électrode apres traitement par EC.

Al Si P S Ti V Cr
196.6KCps 8.1 KCps 2.1 KCps 239 KCps | -0.1 KCps 5 KCps

1231 % 0.457 % 0.0226 % 0.277 % 0.001 % 0.111 % 15.187 %
Mn Fe Co Ni Cu Zn As

55.5 KCps 5.0 KCps 5.6 KCps 6.8 KCps 2.2 KCps 0.1 KCps
0.874 % 70.089% 0.023 % 0.164 % 0.151 % 0.025 % 0.009 %
Zr Nb Mo Sn Sb Ta w

1.0 KCps 2.2 KCps 57.7KCps | 0.0 KCps -0.0 KCps -0.2 KCps -0.1 KCps
0.000 % 0.000 % 0.178 % 0.0033 % 0.011 % 0.009 % 0.039 %
Pb Bi Scale of inte

0.3 KCps -0.0 KCps

0.000 % 0.000 % 0.9303

Afin d'introduire des ions dans le systeme polluant pendant I'EC, les électrodes consommables sont
utilisées dans un certain nombre de phénomenes chimiques et physiques. Par rapport aux autres
composants, la quantité d'aluminium diminue de maniére drastique tout au long du processus
d'électrocoagulation (217,1 KCps a 196,6 KCps). L'électro-dissolution de la surface de I'anode est
I'étape initiale du processus d'électrocoagulation ; les résultats sont donc significatifs pour mieux
comprendre cette procédure. Il a été établi que la dissolution joue un réle important dans la
production d'aluminium, a la fois chimiquement et électro- chimiquement [194]. Selon la
technologie d’électrocoagulation, la majorité des polluants des eaux usees peuvent étre elimines
efficacement avec une consommation minimale daluminium et sans l'utilisation de produits

chimiques de précipitation.

VI1.7. Conclusion
Les effluents industriels sont traités par divers procédés, notamment physiques, chimiques,
biologiques, d'oxydation avancée et électrochimiques. En raison de ses nombreux avantages,

notamment sa capacité a protéger I'environnement, son adaptabilité, son efficacité
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énergeétique, sa sécurité, sa sélectivité et sa rentabilité, I'électrocoagulation est une technologie
populaire pour le traitement de différents types d'eaux usées. Le présent travail vise a étudier
1'élimination de la couleur (a Amax = 533 et 571nm), la turbidité et la DCO des eaux usées textiles
par électrocoagulation (EC) en utilisant des électrodes recyclées (qui ont été préparées a partir du
recyclage de vieilles plaques d'immatriculation de véhicules), et le processus hybride EC-MF. Le
procédé (EC) s'est avéré prometteur et a produit plus de 90% d’efficacité d'élimination de la
couleur, de la turbidité et de la DCO dans des conditions de fonctionnement optimisées : temps de
réaction de 100 min, densité de courant de 0,30 A, distance inter-électrodes de 1 cm et 4 électrodes
avec le systeme monopolaire en parallele (MP-P). Par conséquent, la méthodologie de surface de
réponse a été appliquée par le biais d'un plan expérimental de type Box-Behnken en considérant
I'intensité du courant (Int), la distance inter-électrodes (Dis) et la pression transmembranaire
(PTM) comme facteurs. En outre, la couleur, la turbidité et les pourcentages d'élimination de la
demande chimique en oxygéne (DCO) ont été considérés comme des variables de réponse. Les
résultats montrent que I'EC-MF peut réduire efficacement la couleur (Amax = 533 et 571nm), la
turbidité et la DCO, de 99,23%, 99,19%, 98,56% et 97,35%, respectivement, dans les conditions
optimales d'intensité de courant 0,2762, de distance inter-électrodes 1,12cm, et de pression
transmembranaire 1,2bar. Les valeurs R? élevées de 97,30 % pour I'élimination de la couleur (Amax
= 533nm), 98,11 % pour I'élimination de la couleur (Amax =571nm), 99,59 % pour la turbidité et
96,48 % pour I'élimination de la DCO par ’ANOVA ont vérifié que la précision du modele
polynomial proposé est acceptable. Les valeurs prédites des réponses obtenues a l'aide de la
fonction de réponse concordent bien avec les données expérimentales. Les résultats, tout au long
de la présente étude, ont indiqué que le traitement d'électrocoagulation suivi par des processus de
microfiltration étaient trés capables d'élever la qualité de I’effluent des eaux usées textiles traitées
et étaient une méthode trés efficace pour éliminer le colorant rouge azucryl (Amax = 533nm) et le
colorant poly noir (Amax= 571nm) des eaux usées colorées. Le procédé EC-MF s'est avéré étre une

technologie prometteuse pour le traitement des eaux usees textiles.
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Ce travail expérimental a été réalisé au laboratoire de 1’Ingénierie des Procédés de
I’Environnement (LIPE) de la faculté de Génie des Procédés de I’Université
Constantine 3.

Cette etude a pour objectif I’¢limination de deux colorants textiles, par les procédés
d’¢lectrocoagulation (EC), microfiltration (MF), et leur hybridation ; une
modeélisation par le plan d’expériences a été réalisee ; cette méthode permet de
concevoir un modéle mathématique par le traitement d’un nombre minimal d’essais
expérimentaux. Elle permet en outre, d’aboutir a des relations simples et fiables entre
les parametres opératoires et la réponse recherchee.

Les résultats expérimentaux pour I'électrocoagulation (de la premiére étude) nous
permettent de dire que l'application de ce procédé donne des rendements de
décoloration (%) tres satisfaisants, un rendement de 99,76 % pour un temps de
traitement de 35 min, un pH initial de 8, l'intensité de 0,25 A, et la distance 1cm est
obtenue pour les électrodes des canettes recyclées ; et un rendement de 94,16 % est
obtenu pour les électrodes non recyclées pendant une durée de 60 min. Et d'un point
de vue économique, a travers les résultats que nous avons obtenus, on peut dire que
1’électrocoagulation est une technique trés économique puisque le prix du traitement
pour les électrodes recyclées est de 6,63.10 DA (4,4.10° $) /m? d'eau traitée pour
I'intensité de 0,25A. Les modeles obtenus par le plan expérimental représentent bien
les résultats expérimentaux. Cependant, toutes les canettes ne sont pas récupérées et
recyclées en Algérie, il est donc important d'encourager la récupération et le recyclage
total de toutes les canettes consommees.

Dans la deuxiéme étude, I'approche de la méthodologie de surface de réponse (RSM)
avec le plan composite centré (CCD) a été appliquée pour développer des modeles
mathématiques et d’optimiser les paramétres du processus (pH, distance entre les
électrodes et intensité du courant) pour I'élimination des colorants textiles poly noire
par le processus d'électrocoagulation utilisant des électrodes en aluminium recyclées.
Lors de la modélisation, les valeurs des coefficients de détermination du taux de
décoloration pour t = 30, 45 et 60 min sont R? = 94,84, 96,29 et 96,26 %
respectivement, suggerant une forte significativité des modéles obtenus, qui sont en
bon accord avec les données expérimentales, et toutes les valeurs obtenues ont atteint
une bonne adéquation et un niveau satisfaisant. L'interaction entre les variables de

processus a été évaluée a l'aide des tracés 2D et 3D obtenus. Les valeurs optimales
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des différents paramétres (pH, distance entre électrodes et intensité du courant)

donnent des rendements trées satisfaisants.

e Pour un temps de traitement de 30 min, le taux de décoloration maximal
atteint 90,87 % correspondant a un pH initial de 7,28, une distance entre
les électrodes de 2,74 cm et une intensité de courant de 0,26 A ;

e Pour t = 45 min, le taux de décoloration maximal est de 96,51 %
correspondant a un pH initial de 7,29, une distance de 2,27 cm et une
intensité de courant de 3,15 A.

e Pourt=60 min, le taux maximal de décoloration depasse 99 % pour un pH
initial de 7,46, une distance de 1,2 cm avec une intensité de 0,28 A ; ce qui
correspond aux paramétres optimaux pour I'élimination du colorant poly
noir par le procédé d'électrocoagulation.

e Les conditions opératoires optimisées de I'électrocoagulation étaient
également applicables pour évaluer I'efficacité du traitement des effluents
textiles réels, et en amont éliminer efficacement de la couleur.

Le col(t de traitement par ce procédé (EC) avec de l'aluminium recyclé est
relativement faible par rapport aux autres méthodes 1,06 DA (6.80.10° $) /m? d'eau
traitée, ce qui correspond & une consommation énergétique de 2.66.101 kWh/m?,
Dans I'ensemble des résultats, le processus d'électrocoagulation s'est avéré efficace,
peu colteux et une alternative prometteuse aux procédures de traitement
conventionnelles pour éliminer le colorant poly noir.

La 3°™ partie de travail vise a étudier 1'élimination de la couleur (& Amax = 533 et
571nm), la turbidité et la DCO des eaux usées textiles par électrocoagulation (EC) en
utilisant des électrodes recyclées (qui ont été préparées a partir du recyclage de
vieilles plaques d'immatriculation de véhicules), et le processus hybride EC-MF. Le
procédé (EC) s'est avéré prometteur et a produit plus de 90% d’efficacité
d'élimination de la couleur, de la turbidité et de la DCO dans des conditions de
fonctionnement optimisées : temps de réaction de 100 min, densité de courant de 0,30
A, distance inter-électrodes de 1 cm et 4 électrodes avec le systeme monopolaire en
parallele (MP-P). Par conséquent, la méthodologie de surface de réponse a été
appliquée par le biais d'un plan expérimental de type Box-Behnken en considérant
I'intensité du courant (Int), la distance inter-électrodes (Dis) et la pression
transmembranaire (PTM) comme facteurs. En outre, la couleur, la turbidité et les

pourcentages d'élimination de la demande chimique en oxygéne (DCO) ont été
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considérés comme des variables de réponse. Les résultats montrent que I'EC-MF peut
réduire efficacement la couleur (Amax = 533 et 571nm), la turbidité et la DCO, de
99,23%, 99,19%, 98,56% et 97,35%, respectivement, dans les conditions optimales
d'intensité de courant 0,2762, de distance inter-électrodes 1,12cm, et de pression
transmembranaire 1,2 bar. Les valeurs R? élevées de 97,30% pour I'élimination de la
couleur (Amax = 533nm), 98,11 % pour I'élimination de la couleur (Amax =571nm),
99,59 % pour la turbidité et 96,48 % pour I'élimination de la DCO par ’ANOVA ont
verifié que la précision du modéle polynomial proposé est acceptable. Les valeurs
prédites des réponses obtenues a I'aide de la fonction de réponse concordent bien avec
les données expérimentales. Les résultats, tout au long de la présente étude, ont
indiqué que le traitement d'électrocoagulation suivi par des processus de
microfiltration étaient trés capables d'élever la qualité de I’effluent des eaux usées
textiles traitées et étaient une méthode trés efficace pour éliminer le colorant rouge
Azucryl (Amax = 533nm) et le colorant poly noir (Amax = 571nm) des eaux usées
colorées. Le procédé EC-MF s'est avéré étre une technologie prometteuse pour le

traitement des eaux usées textiles.

Une étude approfondie des effluents textiles réels représente notre perspective future.
Nous pourrions étendre notre recherche en travaillant avec les industries textiles
locales pour étudier les effluents réels et comprendre les défis spécifiques auxquels ils
sont confrontés. Cela nous permettrait d'adapter nos méthodes aux conditions réelles

de l'industrie.
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