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Abstract

This study evaluated the effectiveness of natural pozzolan and silt for the removal of two
components, ferric iron and iodine, contained in Fumacur tablets and Betadine antiseptic,
respectively. These components were quantified using UV-Vis spectrophotometry, and the
adsorption mechanisms were studied using kinetics and thermodynamic isotherms. The results
showed excellent removal efficiency, with a treatment yield of 94.465 and 91.786% of ferric iron
in the presence of natural and artificial pozzolan, respectively. lodine removal efficiency was
98.836 and 98.194% using the same adsorbents for an adsorbent mass of 40 mg. At the end of
this study, it was established that the experimental results of the adsorption of ferric iron and
iodine on natural and artificial pozzolan are well represented by the Langmuir model, indicating
that adsorption is favorable. The Freundlich model represents a good fit to the experimental
results for the removal of both components on natural pozzolan and sludge taken in masses of 20
and 30 mg. Finally, the Temkin model also showed good correlation and fits the adsorption of
ferric iron and iodine on both materials taken in masses of 20 and 30 mg. Modeling of the
adsorption kinetics shows that the pseudo-second-order model is best suited to describe the
adsorption kinetics of the two components.

Keywords: Ferric iron, iodine, natural pozzolan, sludge, adsorption, adsorption isotherms,

adsorption Kinetics.

Résumé

Cette étude a porté sur I'évaluation de l'efficacité de la pouzzolane naturelle et la vase pour
1'élimination de deux composants le fer ferrique et I’iode contenant dans le comprimé Fumacur
et I’antiseptique la Bétadine respectivement. La quantification de ces composants a été effectuée
par la spectrophotométrie UV-Vis, et les mécanismes d'adsorption ont été étudiés via des
cinétiques et des isothermes thermodynamiques. Les résultats ont montré une excellente efficacité
d'élimination, on a attendu un rendement de traitement de 94.465 et 91.786 % du fer ferrique en
présence de la pouzzolane naturelle et artificielle respectivement, tandis que I'élimination d’iode
a montré une efficacité de 98.836 et 98.194% en utilisant les mémes adsorbants pour une masse
d'adsorbant prise de 40 mg.

A la fin de cette étude, il a été établi que les résultats expérimentaux de ’adsorption du fer
ferrique et I’iode sur la pouzzolane naturelle et artificielle sont bien représentés par le modele de

Langmuir, en indiquant que I’adsorption est favorable. Le modeéle de Freundlich représente un



bon ajustement aux résultats expérimentaux pour 1’élimination des deux composants sur la
pouzzolane naturelle et la vase prisent en masse de 20 et 30 mg. En fin le modéle de Temkin a
¢galement présenté une bonne corrélation et il s’adapte a I’adsorption du fer ferrique et I’iode sur
les deux matériaux prisent avec des masses de 20 et 30 mg. La modélisation de la cinétique
d’adsorption montre que le modele de pseudo de deuxiéme ordre est le mieux adapté pour décrire
la cinétique d’adsorption des deux composants.

Mots clés : Fer ferrique, ’iode, la pouzzolane naturelle, la vase, adsorption, isothermes

d’adsorption, cinétique d'adsorption.
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Introduction générale
La contamination de I’environnement par des résidus de médicaments est devenue, ces derniéres
années, une problématique mondiale majeure. Qu’ils soient issus des rejets domestiques, hospitaliers,
ou industriels, de nombreux principes actifs pharmaceutiques se retrouvent dans les milieux

aquatiques, ou ils persistent a 1’état de micropolluants. [1]

Leur présence dans les eaux usées, les riviéres, et méme les eaux souterraines, est aujourd’hui
largement documentée, et leurs effets écotoxicologiques sur la faune aquatique ou les organismes
vivants, méme a tres faibles concentrations, soulévent de sérieuses inquiétudes. [2]

Les stations d’épuration classiques, congues essentiellement pour traiter la matiere organique
biodégradable, ne sont pas toujours capables d’¢éliminer efficacement ces composés pharmaceutiques.

3]

Face a cette limitation, la recherche s’oriente vers des technologies de traitement avancées, parmi
lesquelles I’adsorption s’impose comme une méthode particuliérement intéressante. L’adsorption est
un procédé de séparation basé sur I’accumulation d’un soluté (ici, un médicament) a la surface d’un
solide (I’adsorbant). Cette technique est appréciée pour sa simplicité, sa rapidité, sa sélectivité et son
colit relativement modéré lorsqu’on utilise des matériaux naturels ou récupérés. [3-4]

Dans le domaine du génie chimique, I’adsorption constitue un champ d’étude riche, qui mobilise des
notions de thermodynamique, de cinétique, de transfert de matiére et de conception des procédés.
Plusieurs parametres influencent 1’efficacité de I’adsorption, notamment : la nature de I’adsorbant

(porosite, surface spécifique, polarité, fonctionnalisation), les conditions opératoires (pH,
température, concentration initiale, temps de contact), et les propriétés physico-chimiques du
médicament ciblé (solubilité, masse molaire, structure chimique). [5]

Dans ce contexte, le présent travail vise a contribuer a 1’étude de 1’élimination d’un ou plusieurs
médicaments modeles par adsorption. Il s’inscrit dans une démarche expérimentale et théorique, avec
comme objectif d’évaluer D’efficacit¢é d’un matériau adsorbant, d’analyser les mécanismes
d’interaction entre le médicament et le solide, et de modéliser les isothermes et la cinétique du
processus. Une attention particuliére sera portée au choix des adsorbants, notamment les matériaux
alternatifs (biosorbants, déchets valorisés, composites fonctionnalisés), dans une logique de durabilité

et de réduction des codts. [6]

Ainsi, ce mémoire s’articule autour d’une problématique environnementale urgente et mobilise les
outils analytiques, expérimentaux et de modélisation du génie chimique pour proposer des solutions

applicables au traitement des effluents pharmaceutiques.
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» Ce travail est structuré en trois chapitres :
Le premier chapitre est consacré aux généralités sur les colorants et les médicaments, ainsi

qu'a leur présence dans les effluents issus de 1’industrie pharmaceutique.

> Le deuxieme chapitre présente les notions générales sur le phénoméne d’adsorption, en
abordant différents modeéles d’isothermes d’adsorption, ainsi que des informations globales

sur le matériau utilisé dans le cadre de ce mémoire.

> Le troisiéme chapitre constitue une synthése du travail expérimental réalisé, portant sur
I’élimination de deux composants sélectionnés : le fer ferrique, présente dans 1’anti-
anémique Fumacur 200 mg comprimés B/80, et I’iode, le composant de 1’antiseptique
Bétadine. L’étude a été menée en utilisant la pouzzolane, naturelle et artificielle, comme
matériau adsorbants.
Enfin, a partir des résultats expérimentaux obtenus, une conclusion générale est présentée

accompagnée de quelques perspectives d’avenir.
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1.1 Introduction

L'industrialisation croissante a conduit a une augmentation des rejets industriels dans
I’environnement. Parmi ces industries, I’industrie pharmaceutique produit des déchets variés, y
compris des substances colorées. Ces rejets peuvent poser de sérieux problémes environnementaux

en raison de leur toxicité et de leur faible biodegradabilité.

1.2 Les rejets des industries pharmaceutiques

Les effluents issus de I’industrie pharmaceutique contiennent fréquemment des colorants
synthétiques, en particulier des colorants azoiques, utilisés pour 1’esthétique et I’identification des
médicaments. Ces substances, en raison de leur stabilité chimique et de leur faible biodégradabilité,
peuvent persister dans 1’environnement, ou elles perturbent les écosystémes aquatiques et présentent
des risques toxicologiques avérés. Selon une étude réalisée a I’Université Saad Dahlab de Blida, 81,25
% des colorants utilisés dans des formulations pharmaceutiques présentaient une génotoxiciteé,
suggérant un potentiel danger pour la santé humaine et I’environnement aquatique. [1]

Ces rejets non traités ou insuffisamment épurés peuvent ainsi entrainer des effets écotoxicologiques

a long terme, justifiant une attention réglementaire accrue.

1.3 Revue de la littérature sur les colorants

1.3.1 Définition d’un colorant

Un colorant est une substance chimique capable de se fixer sur un support, auquel elle confére une
teinte dont ’intensité varie en fonction de sa structure moléculaire. La coloration obtenue dépend
étroitement de la constitution chimique du colorant utiliseé.

A P’origine, les colorants provenaient principalement de sources naturelles. Les végétaux tels que la
garance, I’indigo, la gaude ou le bois de campéche étaient couramment utilisés, tout comme certains
organismes animaux, notamment la cochenille, connue pour produire des teintes rouge vif.
Aujourd’hui, la quasi-totalité des colorants utilisés dans I’industrie sont d’origine synthétique. Ils sont
principalement fabriqués a partir de dérivés d’hydrocarbures présents dans le goudron de houille, une
substance issue de la distillation du charbon.

L’efficacité de fixation d’un colorant sur une fibre dépend de son affinité chimique avec celle-ci, qui
est particulierement forte chez les colorants présentant un caractere acide ou basique marqué.
Toutefois, ces propriétés, propres aux colorants organiques, leur conferent également une grande

stabilité chimique. Cette résistance a la degradation naturelle les rend persistants dans
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I’environnement et peu susceptibles a la biodégradation, ce qui peut poser des problémes écologiques.
[2]
1.3.2 Origines et classifications
On distingue deux principales catégories de colorants : les colorants naturels et les colorants
synthétiques.

» Les colorants naturels :
Les colorants naturels sont des substances colorantes extraites de sources naturelles telles que les
plantes, les animaux, les minéraux ou les micro-organismes. Ils sont capables de conférer une couleur
a divers matériaux en absorbant sélectivement la lumiére dans la région du spectre visible,
généralement entre 400 et 700 nanomeétres. Ces colorants sont largement utilisés dans les industries
alimentaire, textile et cosmétique en raison de leur biodégradabilité et de leur acceptabilité par les
consommateurs recherchant des produits plus naturels. [3-4]

» Les colorants synthétiques :
Les colorants artificiels, issus de procédés chimiques, produisent généralement des teintes plus
éclatantes et présentent une meilleure stabilité que la majorité des colorants d’origine naturelle.
Toutefois, certains colorants synthétiques ont été associés a des risques pour la santé, entrainant leur

restriction ou leur interdiction dans certaines régions du monde. [5]

1.3.3 Classification chimique
Sur le plan structural, les colorants sont classés en fonction du type de groupement chromophore
qu'ils renferment. [6]

> Les colorants azoiques :
Les colorants azoiques sont des composés organiques de synthése caractérisés par la présence d’un
ou plusieurs groupements azo (-N=N-), servant de liaisons entre des noyaux aromatiques.
Cette structure confére a ces molécules des propriétés chromophores responsables de la coloration.
Leur large gamme de nuances, leur stabilité thermique et leur affinité pour les fibres cellulosiques, en
particulier le coton, expliquent leur usage étendu dans l'industrie textile. Leur synthése repose
géneralement sur une réaction de couplage diazoique entre un sel de diazonium et un composé

aromatique activé. [7-8]

N
©/§N

Figure 1.1 : Structure de colorant azoique.
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» Les colorants triphénylméthanes :
Les colorants triphénylméthanes sont des composés organiques de synthese caractérises par une
structure de base constituée de trois groupes phényles (groupes aromatiques) liés a un atome de
carbone central (carbocation). Ces colorants sont connus pour leurs teintes vives, principalement dans
les tons de bleu, vert et violet, et sont largement utilisés dans I'industrie textile, I'encre, les colorants
alimentaires (dans certains cas), ainsi que comme indicateurs de pH ou colorants biologiques. Ils
agissent généralement comme colorants basiques (cationiques) et présentent une bonne intensité

tinctoriale, mais une faible résistance a la lumiére et aux agents chimiques. [9]

(7 )
Figure 1. 2 : Structure du colorant triphénylméthane.
» Les colorants anthragquinoniques :
Les colorants anthraquinoniques constituent la deuxiéme classe de colorants la plus importante apres
les colorants azoiques. Leurs structures, dérivées de 1’anthraceéne, réveélent un chromophore de type

quinonique, sur lequel peuvent se greffer divers groupements fonctionnels, tels que des hydroxyles

ou des amines. [10] La structure générale des colorants anthraquinoniques est illustrée a la figure 1.3.
O

O
Figure.l.3 : Structure de colorant anthraquinonique.

» Les colorants indigoides :
Les colorants indigoides forment une classe de colorants organiques dérivés de 1’indigo, un colorant
naturel historique. Leur structure chimique est généralement basée sur un squelette d’indolone ou
d’indoxyle, comportant deux noyaux hétérocycliques reliés par une double liaison conjuguée. Ces

colorants se caractérisent par une teinte bleue a violacée intense et une excellente solidité a la lumiere
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et au lavage. IIs sont largement utilisés dans 1’industrie textile, notamment pour la teinture du denim

(jean), ainsi que dans certaines applications en peinture et en cosmétique. [11]

(@]
H
[ g
N
(@]

Figure 1.4 : Structure de colorant indigoide.
» Les colorants xanthénes :
Les colorants xanthenes (Figure 1.5) sont des composes dérivés de la fluorescéine halogénée, connus
pour leur fluorescence particulierement intense. Grace a cette propriété, ils sont largement utilisés
comme traceurs, notamment dans la détection des pollutions maritimes ou pour le suivi des
écoulements dans les réseaux hydrogeologiques souterrains. Par ailleurs, ces colorants trouvent
également des applications variées dans les domaines alimentaire, cosmétique, textile et de

I’impression. [12-13]

O

Figure 1.5 : Structure de colorant xanthéne.

» Les colorants phtalocyanines :
Les colorants phtalocyanines sont une vaste famille de pigments et colorants organiques basés sur
une structure macrocyclique plane composée de quatre unités isoindole liées par des ponts azotés,
formant un noyau tétraaza-porphyrine. Ces composes présentent une excellente stabilité thermique,
chimique et a la lumiére, ainsi qu’une forte intensité colorante, principalement dans les teintes bleu-
vert. Les phtalocyanines sont largement utilisées dans les industries textiles, plastiques, peintures,

encres d’impression et méme dans des applications électroniques et optiques. [14-15]
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Figure 1.6 : Structure de colorant Phtalocyanine.
» Les colorants nitrés et nitroses :
Les colorants nitrés et nitrosés constituent une catégorie restreinte et relativement ancienne de
colorants. Leur utilisation perdure aujourd’hui principalement en raison de leur faible codt,
attribuable a la simplicité de leur structure moléculaire. Celle-ci se caractérise notamment par la
présence d’un groupe nitro (—-NO, ) en position ortho par rapport a un groupement électro-donneur
tel qu’un hydroxyle ou un groupe aminé. [16] La figure 1.7 ci-dessous illustre les principales

structures représentatives de ces colorants.
OH

NO»

Figure 1.7 : Structure de colorant nitré et nitrosé.

1.3.4 Classification tinctoriale

La classification tinctoriale consiste a regrouper les colorants selon leurs domaines d’application
plutdt que sur leur structure chimique. Cette approche est particulierement utile pour le teinturier, car
elle fournit des informations pratiques sur la solubilité du colorant dans le bain de teinture, son affinité
pour différents types de fibres, ainsi que la nature de la liaison formée entre le colorant et le substrat
textile. Ces liaisons, qui peuvent étre de type ionique, hydrogéne, Van der Waals ou covalente,
influencent directement la solidité de la teinture et 1’efficacité de la fixation du colorant sur la fibre.
On distingue plusieurs catégories tinctoriales, cette fois-ci classées en fonction des auxochromes qui
accompagnent les chromophores et influencent les propriétés d’application des colorants. [17]

» Les colorants acides ou anioniques :

Les colorants acides, également appelés colorants anioniques, sont des colorants solubles dans I’eau
qui possédent des groupements acides (souvent sulfonés) leur conférant une charge négative en

solution. Ils sont principalement utilisés pour la teinture de fibres protéiques comme la laine, la soie,

-7-
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ou encore de fibres polyamides. L’affinité du colorant pour la fibre repose sur la formation de liaisons
ioniques entre les groupes acides du colorant et les groupes basiques présents sur la fibre. Cette
interaction confére a la teinture une bonne uniformité, bien que la solidité varie selon les structures
des colorants et les conditions de traitement. La figure 1.8 présente la structure chimique de ce

colorant.[18]
OH  SOsNa

e W
O ©

S0,Na
C.I. Acid Red 27

Figure 1.8: Structure du colorant acide ou anionique.
» Les colorants basiques ou cationiques :
Les colorants basiques, aussi appelés colorants cationiques, sont des colorants synthétiques solubles
dans I’eau qui portent une charge positive (cationique) en solution. Cette caractéristique leur permet
de se fixer facilement sur des substrats chargés négativement, comme les fibres textiles acides (ex. :
acrylique, polyester modifi€), le papier ou certains composants biologiques tels que les noyaux
cellulaires. Ils sont souvent utilisés pour la teinture des fibres acryliques, la coloration biologique

(coloration des cellules) et dans certaines applications industrielles. [19]

HsC N
| XX

H,N N \ \.{/( e

. H |

CH;
Figure 1.9: Structure de colorant basique.
» Les colorants développés ou azoiques insolubles :

Les colorants azoiques insolubles sont des colorants formés directement sur la fibre par réaction entre
un composant diazoique et un agent de couplage, utilisés pour teindre les fibres cellulosiques en tons
vifs. La figure .5 montre un exemple d’un colorant azoique. [20]

» Les colorants de cuve :
Les colorants de cuve sont des colorants insolubles dans 1’eau a I’état normal, mais qui deviennent
solubles apreés réduction en milieu alcalin. Cette forme réduite, appelée leuco, est capable de pénétrer

les fibres textiles. Une fois dans la fibre, le colorant est réoxydé a I’air ou par un agent oxydant, ce

-8-
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qui le rend a nouveau insoluble et solidement fixé dans la matiere. Ces colorants se distinguent par
leur excellente solidité a la lumiere, au lavage et aux agents chimiques. lls sont principalement utilises
pour teindre les fibres cellulosiques comme le coton, et I’'un des exemples les plus connus est I’indigo,
utilisé dans la teinture des jeans en denim. [21]

> Les colorants reactifs :
Les colorants réactifs sont des colorants hydrosolubles qui se lient de facon covalente aux fibres
textiles, notamment aux fibres cellulosiques comme le coton. Cette liaison chimique stable est assurée
par un groupe réactif (ex. : triazine, vinylsulfone) qui réagit avec les fonctions hydroxyles de la fibre.
Gréace a cette fixation forte, ces colorants présentent une excellente solidité au lavage. Ils sont tres
utilisés dans I’industrie textile pour leurs teintes éclatantes et leur durabilité. [22]

» Les colorants directs :
Les colorants directs sont des colorants capables de porter des charges électriques (positives ou
négatives) qui interagissent électrostatiquement avec les charges présentes a la surface des fibres.
Leur particularité réside dans leur forte affinité pour les fibres cellulosiques, qu’ils peuvent teindre
sans I’utilisation de mordants. Cette propriété est principalement due a la structure plane de leurs
molécules, qui favorise une bonne orientation et une interaction efficace avec la surface fibreuse. [23]

» Les colorants & mordants :
Les colorants a mordants contiennent généralement un ligand fonctionnel capable de réagir fortement
avec un sel d’aluminium, de chrome, de cobalt, de cuivre, de nickel ou de fer pour donner différents
complexes colorés avec le textile. [24]

> Les colorants disperseés :
Les colorants dispersés sont trés peu solubles dans 1’eau et sont appliqués sous forme d’une fine
poudre dispersée dans le bain de teinture. Ils sont en mesure, lors d’une teinture a haute température,

de diffuser dans les fibres synthétiques puis de s’y fixer. [24]

1.4 Principaux usages des substances colorantes
Les colorants trouvent de nombreuses applications dans divers secteurs. Parmi les domaines
d’utilisation les plus importants, on peut citer les suivants. [25]

» Pigments (industrie des matieres plastiques).

» Encre, papier (imprimerie).

» Colorants alimentaires (industrie agro-alimentaire).

» Pigments des peintures, matériaux de construction, céramiques
-9.
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(industrie du batiment).

Colorants capillaires (industrie des cosmétiques).
Colorants et conservateurs (industrie pharmaceutique).

Carburants et huiles (industrie automobile etc....).

YV WV VWV V¥V

Colorants textiles a usage vestimentaire, de décoration, du batiment,

du transport, colorants textiles a usage médical etc.

1.5 Analyse de la toxicité des substances colorantes

La toxicité des colorants résulte en grande partie d’une méconnaissance, tant par les
chercheurs que par les utilisateurs, de leurs structures chimiques, qui varient selon le
type de colorant. Elle dépend également des conditions et modes d’utilisation. De
nombreuses études ont mis en évidence les effets toxiques, voire cancérogenes, de
certains colorants azoiques. Par conséquent, les effluents contenant ces substances

doivent impérativement étre traités avant tout rejet dans le milieu naturel. [26]

1.6 Fondements théoriques des médicaments

1.6.1 Définition et composition d’un médicament

Selon la législation algérienne en matiére de santé publique, un médicament est défini
comme toute substance ou association de substances présentée comme ayant des
propriétés curatives ou préventives a 1’égard des maladies humaines ou animales. Il
comprend également toute substance pouvant étre administrée a I’homme ou a I’animal
en vue d’établir un diagnostic médical ou de restaurer, corriger ou modifier une
fonction physiologique, en exercant une action pharmacologique, immunologique ou

métabolique. [33]

En Algérie, la définition et la régulation des médicaments relevent du cadre législatif établi par le
ministére de la Santé, a travers des textes réglementaires adaptés aux normes internationales.

En pratique, un medicament est géneralement constitué :
e D’un ou plusieurs principes actifs, responsables de I’effet thérapeutique recherché ;

o D’excipients, substances inactives sur le plan thérapeutique, mais indispensables pour assurer
la fabrication, la conservation, la stabilité et I’administration du médicament.

-10-
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Les médicaments sont soumis a une réglementation rigoureuse, incluant 1’obtention d’une
autorisation de mise sur le marché (AMM) délivrée par le Ministere de la Santé, a travers la Direction
de la pharmacie et des équipements de santé (DPES). Cette autorisation vise a garantir la qualiteé,
I’efficacité et la sécurité des produits mis a la disposition du public. [33]

1.7 Médicaments et agents colorants utilisés dans notre investigation scientifique

Pour les besoins de cette étude, notre choix s’est porté sur deux médicaments : Fumacur 200 mg, a
visée anti-anémique, et Bétadine, utilisé pour ses propriétés antiseptiques.

1.7.1 Fumacur 200mg Comp. B/80

Fumacur est un médicament générique produit par le groupe SAIDAL en Algérie. 1l est formulé sous
forme de comprimés contenant 200mg de fumarate ferreux, équivalent a 66mg de fer élémentaire.

Figure 1.10: Fumacur.

Le tableau 1.1 présente la classe pharmacologique ainsi que les principales notions pharmacologiques
relatives au médicament utilisé.

Tableau 1.1 : Principale notions pharmacologiques « Fumacur ».

Principe actif Fumarate ferreux 200mg

Excipients Dioctyl sulfosuccinate de sodium,
amidon de mais, polyvinylpyrro
lidone K90, carboxyméthylamidon

sodique, stéarate de magnésium.

Classe pharmacologique Anti-anémique

Forme galénique Solide, comprimés dosés a 200 mg
équivalent a 66mg de fer ferrique
(Fe+?)
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Conditionnement Boite de 80comprimés

Indications thérapeutiques Le traitement de I'anémie due a une

carence en fer.

La prévention de la carence en fer

chez la femme enceinte

Contre-indications Ce médicament ne doit pas étre

utilisé en cas de :

Surcharge en fer (par exemple,

hémochromatose).

Anémies non liées a une carence en
fer, telles que la thalassémie ou
I'anémie sidérolitique.
Hypersensibilité au fumarate

ferreux ou a I'un des excipients.

Mode d'administration Ce médicament est mieux absorbé
s'il est pris avec un verre d'eau
avant les repas. En cas
d'intolérance, il est possible de le

prendre en plusieurs foi.

Posologie usuelle Adulte et enfant de plus de 30 kg
(environ 10 ans) : 2 ou 3

comprimés par jour.

Femme enceinte : 1 comprimé par
jour, & partir du 4°™ mois de la
grossesse (sur prescription

médicale).

Contrairement a de nombreux comprimés colorés artificiellement, la couleur brunatre du
Fumacur n’est pas principalement due a un colorant artificiel, mais : au fumarate ferreux, un
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sel de fer brun-rouge naturellement coloré a son oxydation progressive au contact de 1’air et de
I’humidité.

Nature chimique : Le fumarate ferreux (C, H, FeO, ) contient du fer bivalent (Fe2*). Ce fer
forme naturellement des complexes de couleur brun-rouge a brun fonce.

H O
0]

Fe** ol
0 H
Figure 1.11 : structure chimique du fumarate ferreux (C, H, FeO, ).
Oxydation en fer ferrique (Fe®**) : Quand le Fe2* s’oxyde (réagit avec 1’oxygene), il devient

Fe3 * qui donne des composés comme ;
» Oxyhydroxyde ferrique (Fe (OH)3 ) — brun
» Oxyde ferrique (Fe; Oz ) — rouge-brun

Cette réaction peut avoir lieu : Pendant la fabrication du comprimé, durant le stockage (surtout si

mal protégé) ou méme dans I’organisme (mais 14, la couleur n’a plus d’intérét visuel).

Colorants éventuels ajoutés : Dans certains cas, des excipients colorants peuvent étre ajoutés pour

uniformiser ou renforcer la teinte.

Ces colorants sont souvent : Oxyde de fer brun ou rouge (E172) — un colorant minéral autorisé
Talc, dioxyde de titane, utilis€és pour enrober ou stabiliser I’aspect Mais pour le Fumacur 200mg,
aucune teinte vive artificielle n’est mentionnée dans la notice. Le brun vient donc tres

probablement du fumarate ferreux lui-méme et de sa réaction a I’air. [25]

1.7.2 La Bétadine

Bétadine est un médicament antiseptique commercialisé sous différentes formes, produit par
plusieurs laboratoires pharmaceutiques, dont certains disponibles en Algérie. Il est formulé a base
de povidone iodée, un complexe stable contenant de 1’iode actif, reconnu pour ses propriétés

antibactériennes, antivirales, antifongiques et antiseptiques.
Selon la forme galénique, la concentration varie généralement entre 7,5 % et 10 % de povidone
iodée, ce qui équivaut a environ 0,75 % a 1 % d’1ode actif.

Bétadine est utilisée pour désinfecter la peau, les plaies, les mugueuses ou le champ opératoire, en

prévention des infections. [26-27]
-13-
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Figure 1.12 : Flacon de la Bétadine.
Le principe actif inclus dans la composition de la bétadine utilisée lors de cette étude et toute les

caractéristiques thérapeutiques sont classées dans le tableau 1.2. [26 -32]

Tableau 1.2 : Caractéristiques thérapeutiques de la Bétadine.

Substance active Povidone iodée a 10 % — Ce qui
correspond a environ 1 % d’iode

actif

Excipients Glycérol, Ether laurique de
macrogol, Phosphate disodique
dihydraté, Acide citrique
monohydraté, Hydroxyde de

sodium, Eau purifiée.

Classe thérapeutique La Bétadine est classée dans la
catégorie thérapeutique des
antiseptiques et desinfectants,
selon la classification ATC sous
le code DOSAG02

Classe pharmacologique Antiseptiques iodés.

Forme galénique Solution pour application
cutanée, de couleur brune, préte a

I'emploi

Conditionnement Flacon de 125ml.
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Indications thérapeutiques Prévenir et traiter les infections
d’origine bactérienne, fongique
ou virale sur la peau ou les

muqueuses.

Avant un acte médical ou
chirurgical (désinfection du

champ opératoire).

Nettoyage et désinfection des
petites coupures, éraflures,

bralures peu étendues

Contre-indications Allergie (hypersensibilité) a
I’iode ou a I’un des composants

de la Bétadine.

Nouveau-né de moins de 1 mois,
en raison du risque d’absorption
excessive d’iode et de troubles

thyroidiens.

Patients atteints de troubles
thyroidiens (notamment
hyperthyroidie ou goitre
nodulaire), surtout en cas
d'utilisation prolongée ou sur de

grandes surfaces.

Voie d'administration Cutané a usage externe
uniguement
Mode d’emploi Appliquer pure sur la peau a

I’aide d’une compresse ou

directement en versant la

solution, (ne jamais injecter).
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Ne pas rincer, sauf indication

médicale.

Respecter la durée et la
fréquence d’utilisation indiquées

par un professionnel de santé.

Eviter I’usage prolongé sans avis
médical, surtout sur de grandes

surfaces ou chez I’enfant
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Chapitre 11: Aspects généraux de ’adsorption et propriétés des adsorbants

11 1. Introduction

Dans ce chapitre, nous détaillerons des renseignements bibliographiques relatifs a I'adsorption des
colorants ainsi qu'aux différentes modalités d'adsorption. Nous aborderons également les divers
parametres influencant le processus d'adsorption des polluants, la classification des isothermes
d'adsorption. Dans la seconde partie de ce chapitre, nous allons proposer un récapitulatif
bibliographique des matériaux employés dans notre recherche, connu sous le nom de pelures de

pommes de terre et pelures de patates douces.

I1 2 .Définition d’adsorption

L'adsorption est un processus physico-chimique qui se manifeste principalement par une variation
de concentration a l'interface de deux phases qui ne se mélangent pas. Il ne faut pas confondre ce
phénomene de surface avec l'absorption, qui est un phénomene de profondeur. On trouve cing
catégories selon la nature des deux phases concerneées : (gaz/liquide), (gaz/solide), (liquide/liquide),
(liquide/solide) et (solide/solide). On peut faire la distinction, pour chaque type d'interface, entre le
scénario ou ces phases sont pures et celui ou elles forment des mélanges. Cette étude portera
notamment sur les phénoménes d'adsorption liés aux interfaces liquide/solide, c'est-a-dire
I'adsorption de liguides, qu'ils soient purs ou en mélange, par les solides généralement considérés

comme des phases pures.[1]

11 .3. Principe d’adsorption

Le déplacement des molécules s’effectue depuis la phase fluide jusqu’au cceur de 1’adsorbant. Ce
phénomene se produit a I’intérieur d’un grain adsorbant. Les matériaux adsorbants possédent une
grande surface spécifique, souvent développée a partir de matériaux poreux utilisés dans I’industrie.
Lors du processus d’adsorption, une substance chimique, telle qu'un polluant présent dans une

solution aqueuse, est capturée par I’adsorbant.[2]

IT .4. Application d’adsorption

L’adsorption trouve de nombreuses applications dans divers domaines, notamment :
e [’¢épuration de I’air contenant des composés organiques volatils.

o [’extraction des métaux lourds des effluents industriels.

« Le raffinage des hydrocarbures et des produits pétroliers.

o Le séchage, la purification et I’élimination des odeurs des gaz.
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o La récupération des solvants volatils et de 1’alcool lors des procédés de fermentation.
e L’¢limination de la coloration des liquides.
« La chromatographie en phase gazeuse, une technique de séparation reposant sur les différences

de vitesse d’adsorption des substances sur un matériau adsorbant spécifique. [3]

IT .5. Types d’adsorption
L'identification de deux sortes d'adsorption repose sur le type de liaisons établies et la quantité
d'énergie libérée lors de la fixation d'une molécule a la surface d'un solide. Adsorption physique et
adsorption chimique.[4]

11 5.1 Adsorption physique (physisorption)
Dans le processus d’adsorption physique, I’attraction et la fixation des especes dissoutes sur un
substrat solide sont assurées par de faibles forces intermoléculaires, appelées forces de Van der
Waals. Ce phénomeéne se produit de maniere quasi instantanée en raison de la rapidité de
I’adsorption. De plus, une diminution de la température favorise ce type d’adsorption, car il se
distingue par une réversibilité rapide.[5]

11. 5.2 Adsorption chimique (chimisorption)
Contrairement a 1’adsorption physique, 1’adsorption chimique repose sur la formation de liaisons
chimiques, généralement covalentes ou ioniques, comme dans le cas des échanges d’ions entre
charges opposées. Ce processus peut étre irréversible et entrainer une transformation chimique de
I’espéce adsorbée.[5]
Le tableau 11.1 présente une comparaison entre les deux types d’adsorption qui peuvent intervenir
dans les mécanismes d’adsorption.

Tableau 11.1 : Comparaison entre I'adsorption physique et I'adsorption chimique.

Propriétés Adsorption physique Adsorption Chimique
Types de liaison Liaison de Van der Liaison chimique
Waals
Temperature du Relativement faible Plus élevée que la T
Processus comparee d’¢ébullition de I’adsorbat
a T d’ébullition de
I’adsorbat
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Individualité des L’individualité des Destruction de
Molécules molécules I’individualité
est conservée des molécules
Désorption Facile Difficile
Cinétique Rapide, indépendante de Treés lente
T
Chaleur d’adsorption Inférieur a 10 kcal/mole Supérieur a 10
kcal/mole
Energie mise enjeu Faible Elevée
Type de formation Formation en Formation en
multicouches monocouche

11.6 Le mécanisme d’adsorption

Le processus d'adsorption donné par la figure (11.1), peut étre divisé en plusieurs étapes distinctes
comme sulit :

+ Diffusion externe : Cette phase correspond au transfert des molécules de soluté de la phase
liquide environnante vers la couche liquide adjacente a la surface de la particule solide, impliquant
des mécanismes de diffusion et de convection.

+ Diffusion interne : Durant cette étape, le soluté migre a travers le film liquide jusqu'a la surface
externe de I'adsorbant.

+ Diffusion intra particulaire : Le soluté pénétre a l'intérieur de la particule de I'adsorbant sous
I'effet d'un gradient de concentration.

+ Adsorption dans les micropores : Enfin, les molécules de soluté sont fixées a l'intérieur des

micropores de I'adsorbant. [6]
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Figure 11 .1 : Mécanisme du transfert d'un adsorbat vers le site d'adsorption au sein d'un grain

d'adsorbant [7]
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1.7 Les paramétres influencant sur I’adsorption
Dans le cadre de 1’adsorption en phase liquide, divers éléments peuvent impacter le déroulement du

processus. Parmi ces facteurs, on retrouve notamment :

11.7.1 La température

C’est un processus global résultant d’un grand nombre de processus a I’interface solide-liquide. Elle
détermine la nature de [’adsorption. Avec respectivement une température exothermique,
endothermique ou athermique. Par conséquent, 1’augmentation de la température facilite le

processus de chimisorption [8] et son abaissement facilite le processus de physisorption.[9]

11.7.2 Le pH de la solution

Le pH joue un role essentiel dans 1I’étude de I’adsorption, car il peut affecter a la fois la structure de
I’adsorbant et de 1’espéce adsorbée, ainsi que le mécanisme impliqué dans le processus
d’adsorption.[10]

11 .7.3 Surface spécifique

L’adsorption est étroitement liée a la surface spécifique du matériau, tandis que le rapport entre la

surface et la masse est déterminé par sa porosité.[11]

I1. 7.4 La vitesse d'adsorption

L'adsorption physique en phase liquide se déroule & une vitesse plus lente. La viscosité de la solution
influence ce processus, et une diminution de celle-ci par chauffage peut accélérer 1’adsorption. C'est
pourquoi la décoloration des solutions a l'aide d'adsorbants solides est souvent réalisée a des

températures élevées.[12]

II. 7.5 Masse de I’adsorbant
L’adsorption augmente avec la quantité d’adsorbant présente dans la solution. Cependant, en raison

du cott élevé des adsorbants, il est préférable d’opter pour un rapport liquide-solide optimisé. [13]

11.8 Isothermes d’adsorption
Les isothermes d'adsorption sont cruciales pour déeterminer les capacités maximales d'adsorption et
pour développer de nouveaux matériaux adsorbants. De nombreux modéles théoriques ont été

élaborés pour représenter ces isothermes. [14]

IT .8.1. Capacité d’adsorption
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L'efficacité du processus d'adsorption est évaluée en déterminant la capacité d'adsorption du

matériau, notée @,, et exprimée en milligrammes de metal adsorbé par gramme d'adsorbant. Cette

capacite est calculée a I'aide de la formule suivante. [15]

_ (Cp—Ceq )=V (IL1)

&l m

Ou

q. : Capacité d’adsorption du support (mg/g).

C, : Concentration initiale du substrat (mg/L) a t=0.
C,, : Concentration a I’équilibre (mg/L).

V : Volume de la solution(L).

m : Masse du support (g)

IT .8.2 Classification des isothermes d’adsorption
Expérimentalement, on distingue quatre classes principales nommées : S (Sigmoide), L (Langmuir),
H (Haute affinité) et C (partition Constante) donner par la figure (11.2). Aprés cette description nous

abordons l'interprétation des différentes classes d’isothermes. [16 -17]

type L type S
L
——
=
o
@
-3
L l
D
E
R type H type C
=]
S
L

concentration a I'équiilibre

Figure II 2 : Classification des allures des isothermes d'équilibre d'adsorption selon leur allure.
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I1.8.2.1 Classe L

Les isothermes d'adsorption de classe L se caractérisent, a de faibles concentrations en solution, par
une courbure orientée vers le bas, indiquant une réduction progressive des sites libres au fur et a
mesure de I'adsorption. Ce comportement se manifeste lorsque les interactions entre les molécules
adsorbées sont faibles. 1l est frequemment observé lorsque les molécules s'adsorbent a plat, limitant
ainsi leur attraction latérale. Ce type d’isotherme peut également apparaitre lorsque les molécules
s'adsorbent verticalement et que la compétition entre le solvant et le soluté pour I'adsorption est
faible. Dans ce contexte, l'adsorption individuelle des molécules est suffisamment forte pour que les
interactions latérales deviennent négligeables. [18]

11.8.2.2 Classe S

Les isothermes de cette catégorie se caractérisent, a faible concentration, par une courbure orientée
vers le haut. Ce phénomeéne traduit une adsorption coopérative, ou les molécules adsorbées facilitent
I’adsorption d’autres molécules. Cette interaction résulte des forces de Van der Waals, qui entrainent
I’agrégation des molécules en filots, ou elles se resserrent les unes contre les autres. Ce
comportement est particulierement favorisé lorsque les molécules de soluté s’adsorbent de manicre
verticale, notamment dans le cas des molécules possédant un seul groupe fonctionnel, et lorsque la
compétition pour 1’adsorption entre le solvant et le soluté est intense. [19]

118.2.3 Classe H

La forme « H » représente une variation spécifique de la forme « L », caractérisée par une pente
initiale tres abrupte. Ce phénomene se produit lorsque le soluté présente une affinité
particulierement élevée pour la surface solide. [20]

11.8.2.4 Classe C

La forme « C » se traduit par une droite passant par 1’origine, indiquant que le rapport @, /€, appelé
le coefficient de distribution k,, reste constant. Ce comportement est fréquemment observé lors de

I’adsorption sur les argiles. Une autre approche pour analyser les données expérimentales consiste

a représenterke; = Q./C.en fonction de @.en utilisant une échelle linéaire ou logarithmique,

notamment lorsque les expériences couvrent plusieurs ordres de grandeur en concentration. [21]

IT 8.3Modg¢les d’isotherme d’adsorption
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Le phénoméne d’adsorption a été décrit a 1'aide de divers modeles mathématiques et empiriques,
chacun basé sur des hypothéses et des approximations spécifiques. Parmi les modeles les plus

couramment utilisés, on peut citer :

11 .8.3.1 Modéle de Langmuir

La théorie de Langmuir a été développée pour étudier I'adsorption de molécules gazeuses sur des
surfaces metalliques. Cependant, son application aux systemes naturels reste limitée, car
I'adsorption en monocouche sur des sites homogénes y est rarement observée. L'isotherme de

Langmuir est décrite par 1’équation :

Coqg 1 1
T:_I{_LI:_FEEEEI (HZ)

Ou:

C.q: Concentration a I’équilibre de I’adsorbat (mg/L).

q. : Quantité de substance adsorbée par unité de masse de 1’adsorption (mg/g).
k, : Constante correspond a 1’énergie d’adsorption.

b : Capacité maximale d’adsorption. [20]

11 .8.3.2 Modéle de Freundlich

En 1962, Freundlich a développé un modele décrivant I'adsorption en milieu gazeux ou liquide. Ce
modéle, formulé a partir d’une équation a deux parameétres (Ks et n), suppose une répartition
exponentielle des énergies des sites d’adsorption présents sur la surface du support. Il se caractérise
par une adsorption spécifique sur des sites définis.

Ce modeéle est décrit par :
qe = K;C,, /n (IL3)
Sachant que :
q.: La quantité d’entités adsorbées par gramme d’adsorbant a I’équilibre (mg/g).

C.q:La concentration de ’adsorbat dans la solution a I’équilibre (mg/L).

k,: La constante de Freundlich (L/mg).

n : Parameétre énergétique de Freundlich.
Lorsque le parametre n se situe entre 1 et 10, I'adsorption est considérée comme favorable. En

revanche, une valeur de n inférieure & 1 indique une adsorption limitée. [22]
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Les parametres k. et n du modele de Freundlich peuvent étre déterminés expérimentalement en

appliquant la transformation logarithmique a I’équation correspondante :

Inq,_Ink;+ %111 Coq(IL4)

11.8.2.3. Modele de Temkin

L'isotherme de Temkin considere que la chaleur d'adsorption des molécules dans la couche adsorbée
diminue de facon linéaire avec l'augmentation du taux de recouvrement, en raison de la réduction
des interactions entre I'adsorbant et I'adsorbat. Par conséquent, I'adsorption est caractérisée par une
distribution homogene des énergies de liaison a la surface. La formule de I'isotherme de Temkin

s'exprime comme suit [23]:

q. = (‘;—t] In(K,.C.)(IL5)

Ou sous la forme linéaire donner par éguation si dessous :

q.=B,Ink, + B,Inc,(IL6)

B, = erb (En J/mol) représente la constante de Temkin associée a la chaleur de sorption, tandis
t

que K, (en L/g) correspond a la constante d'équilibre d'adsorption, liée a I'énergie de liaison

maximale.

I1.9 Cinétique d’adsorption

Les processus d'adsorption se distinguent par leur cinétique et leur comportement a 1’équilibre. Le
transport de l'adsorbat vers l'interface solide-solution (adsorbant) et sa fixation sur la surface de
I'adsorbant, qui reflete le taux d'interaction physicochimique a la surface, influencent directement la
vitesse d’adsorption et déterminent ainsi la cinétique du processus. [24-25]

En régle générale, la cinétique d’un processus d’adsorption spécifique peut étre évaluée dans un
systeme discontinu, ou I’évolution des concentrations en fonction du temps est analysée de manicre
systématique. [26] Les equations du pseudo-premier ordre et du pseudo-deuxieme ordre sont parmi
les modeles les plus couramment utilisés pour décrire la cinétique d’adsorption des composés

organiques et de nombreux autres types de substances. [27]

11.9.1 Modele cinétique du pseudo premier ordre
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L’équation du pseudo-premier ordre, également connue sous le nom d’équation cinétique, est
fréquemment appliquée pour étudier I’adsorption d’un adsorbat a partir d’une solution aqueuse.
Cette approche repose sur 1’idée que la vitesse d’adsorption des solutés au fil du temps est
proportionnelle a 1’écart entre la concentration a saturation et la quantité adsorbée par le solide a un

moment donné.[28] Le modele de pseudo-premier ordre se formule suivant :

d,
—&=ky(q. —q.)(IL7)

Lorsque g, =0 a t=0, 'intégration de 1’équation donne la forme linéaire suivante :

k
log(q, —q,) = logq, — = (IL8)

Ou

q. : La quantité de soluté adsorbé par unité d’adsorbant (mg/g) a I’équilibre,

q, : La quantité de soluté adsorbé par unité d’adsorbant (mg/g) a I’instant t,

k, : La constante de vitesse de pseudo-premier ordre (min-1),

t : Le temps de contact (min).

La constante de vitesse d’adsorption( k) a été calculée a partir de la courbe de log (gq.— q,) par

rapport a t.

11.9.2 Modeéle cinétique du pseudo deuxiéme ordre
Le modéle du pseudo-deuxiéme ordre repose sur l'idée que le taux d'occupation des sites

d'adsorption est proportionnel au carré du nombre de sites disponibles par rapport a ceux déja
occupés, ainsi qu'a la quantité de soluté adsorbé. Ce modeéle indique la présence d'un mécanisme de
chimisorption, impliquant par exemple un échange d'électrons entre la molécule de I'adsorbat et
I'adsorbant solide. [29]

Présentons la cinétique du pseudo-deuxieme ordre comme suit :
day _

—L=k;(q.—q.)* (IL9)

L’intégration de 1’équation a g, =0 et t = 0, donne la forme linéarisée suivante :

t=_1 4 (1L.10)

gt kag, e

-28 -



Chapitre 11: Aspects généraux de ’adsorption et propriétés des adsorbants

Ou k, représente la constante de vitesse du pseudo-deuxieme ordre (g/mg.min).

Le taux initial d'adsorption, h (mg/g.min), lorsque t — 0, est exprimé comme suit :
h =k,q.” (IL11)

Les valeurs de h,q_, et k, peuvent étre déterminées a partir de la représentation linéaire de t /q.en

fonction de t.

11.10 Définition de ’adsorbant

Le terme "pouzzolane" initialement désignait un matériau naturel issu de projections volcaniques,
nomme d'aprés la ville italienne de Pouzzole ou ces roches se trouvent. Avec la découverte de
matériaux similaires dans divers pays tels que I'Allemagne, I'Espagne, la France, le terme
"pouzzolane” s'est généralisé pour englober un large éventail de matériaux d'origines diverses.
Actuellement, le terme "pouzzolane" est étendu au sens industriel pour inclure tout matériau naturel
ou artificiel riche en silice et alumine capable de réagir avec la chaux en présence d'eau a
température ambiante pour former des produits liants. Une classification de ces matériaux a été
présentée sur la Figure 11.3, lors du 6éme Congres International de la Chimie du Ciment en 1974
[26].

Figure 11.3: Origines des matériaux pouzzolaniques.

Minéraux actifs

Naturels (roches) ]

Attificiels (sous-produits) ’

1 ,} 1 1

: < 1-Laitier de HF
R. Sédimentaires R. Volcaniques R. Métamorphiques
y A 2-Cendres volantes

l l l 3-Fumeée de silices
1- Diplomites 1- Cendres volcaniques 1-Argiles gl;i(l:ezsse i bugquesct
2-Tripolis 2-Tufs naturellement cuite
e 3-Pierre ponce 2-Scl}1ste argileux

calcaire
4-Vitrophines
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11.11 Différents types de pouzzolane et I’aspect normatif

La classification des pouzzolanes (Figure 11.4) est complexe en raison de la diversité des matériaux

inclus dans cette catégorie. On peut cependant les diviser en deux groupes principaux : les
pouzzolanes naturelles et les pouzzolanes artificielles.
Incoherent rocks Italian pozzelans
P e Santonn earth
{volcanic)
Coherentrocks  __ Zeolitised materials _ Trass, tuff
E
g . .
E PuLatem;l;o_forgamc —  IDhatomaceous
T | Clasticrocks =
= (zedimentary)
= Materials of simple
. Clays
Hybridrocks deposition
| {mixed)
Burnt clays
[_ Thermally activated ~
1 materials W, Burnt shales
J
2
©
o |
S — Fly ash J
o
o
©
= I By-products J—: Silica fume J
<
Rice husk ash
J
J

Figure 11.4: Classification des pouzzolanes. [28]

Les pouzzolanes naturelles ne nécessitent aucun traitement, sauf le broyage, tandis que les

pouzzolanes artificielles sont obtenues soit par traitement thermique de matériaux sans ou tres peu

de pouzzolanicite, soit en tant que sous-produits industriels soumis a des températures élevées, puis

aun refroidissement brutal au cours des processus industriels a partir desquels ils sont obtenus [28].
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11.12 Différents types de pouzzolane
11.12.1 Pouzzolane naturelle

Les pouzzolanes naturelles, généralement d'origine volcanique, sont principalement composées de
silice réactive, d'alumine et d'oxyde de fer [29]. Elles ne durcissent pas par elles-mémes lorsqu'elles
sont melangées avec de I'eau, mais réagissent a température ambiante, en présence d'eau, avec
I'nydroxyde de calcium dissous pour former des composés de silicate de calcium et d'aluminium de
calcium qui développent des résistances, similaires a ceux formés par le ciment lors de son
hydratation [30].

11.12.1.1 Matériaux d’origine volcanique

Les roches pyroclastiques, issues d'éruptions volcaniques explosives, projettent des particules fines de
magma fondu dans I'atmosphere. La libération rapide de gaz dissous dans le magma liquide due a la
diminution de pression pendant I'éruption entraine la formation de bulles et de conduits
microscopiques dans chaque particule, créant une structure microporeuse. Ces particules subissent
également un processus de trempe qui les rend vitreuses. Les dép6ts au sol, généralement composés
de cendres mélées a des fragments des conduits volcaniques ou de la base du volcan, peuvent étre

laches et hétérogenes [26]. Le tableau suivant présente les analyses chimiques de la pouzzolane.

Tableau 11.2 : Analyse chimique de quelques pouzzolanes volcaniques [26].

Pouzzolane | Pays Sioz | Al203 | Fez03 | CaO | MgO | Naz20 | k20 | Tioz | So3z | P.F
Bacoli Italie 53.08 | 17.87 | 429 | 9.05 | 1.23 | 308 | 7.61 | 0.31 | 0.65 | 3.05
Barile Italie 4407 | 19,18 | 9.81 | 12.25| 6.66 164 | 112 ] 097 | Tr* | 442
Volvic Farnce 54.30 | 16.80 / / / 447 | 26 / / /
Rhine Allemagne | 58.91 | 1953 | 285 | 248 | 1.33 | 6.12 | 453 | / /| | 221
tuffash

Higashi Japon 7177 | 1146 | 1.14 1.10 | 0.54 153 | 255 0.14 / | 6.50
Matsuyama

11.12.1.2 Matériaux d’origine sédimentaire
Les argiles et les terres de diatomeées, roches sédimentaires, ont la capacité de se combiner avec la

chaux. Les argiles proviennent de la transformation de roches magmatiques, tandis que les terres
de diatomeées se forment a partir des squelettes siliceux de micro-organismes déposés en eaux douces
ou marines. Bien que ces deux matériaux aient des origines différentes, leur dép6t dans I'eau les
améne a se mélanger. Les minerais d'argile, en particulier ceux du groupe de montmorillonite,
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peuvent réagir avec la chaux pour former des hydrates de silicate et d'aluminate de calcium.
Cependant, ils ne peuvent pas remplacer la pouzzolane car leur utilisation accrue augmente la
demande en eau et diminue la résistance du mortier et du béton [26].

11.12.1.3 Matériaux d’origine mixte

Au nord de Rome, on trouve des dépots stratifiés d'une roche friable appelée sacrofanite, composée
de matériaux d'origines variées (volcanique, sedimentaire et organique). Les couches supérieures de
la sacrofanite contiennent jusqu'a 90 % de silice, subissent une perte importante lors de la chauffe
et contiennent quelques autres oxydes. En revanche, les couches plus profondes présentent une teneur
en silice moins élevée, une teneur en alumine pouvant atteindre environ 20%, mais de faibles
quantités d'autres oxydes. La faible teneur en fer explique la couleur claire de ces matériaux, souvent
appelée « terre blanche » [26]. Les analyses chimiques de la pouzzolane riche en silice sont données

par le tableau suivant :

Tableaull.3 : Analyse chimique de quelque pouzzolane riche en Silice [26].

Pouzzolane | Pays Sioz | Alz03 | Fe203 | CaO | MgO | Naz0 | k20 | Tioz | Soz | P.F
Moler Danemark | 756 | 862 |6.72 / 1.1 134 043 | 142 |1.38|215
Terre Italie 90.00 | 2.70 | 0.70 / 0.2 / / / / |6.10
blache(a)

Gaise Farnce 7955|710 |3.20 240 |1.04 / / 0.86 |5.90
Diatomite | USA 8597 | 230 | 184 / Trace | 0.61 |0.21 | 0.21 / |829
Beppu avec | Japon 87.75 | 2.44 0,41 110 | 0.19 |0.23 0.11 {011 |/ /
argile

11.12.2 Pouzzolane artificielle
Les pouzzolanes artificielles sont des résidus provenant de certaines industries, comme les cendres

volantes des centrales thermiques et la fumée de silice, qui contiennent une quantité significative de
silice et d'alumine réactives [31].

11.12.2.1 Cendre volantes

Les cendres volantes sont des particules tres fines récupérées par les systemes de depoussiérage des
gaz des chaudiéres des centrales thermiques. Leur composition chimique et leur phase dépendent
des impuretés présentes dans le charbon br(lé. Les cendres volantes peuvent avoir une forme
sphérique avec une distribution granulométrique similaire a celle du ciment Portland, et elles

peuvent contenir des spheres creuses ou des particules angulaires.
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Elles se divisent en trois catégories :

. Les cendres silico-alumineuses (cendre de houille),
. Les cendres sulfocalciques (cendre de lignite)
. Les cendres non typifiées de composition irréguliere ou de propriétés incertaines. [32]

11.12.2.2 Argiles, Schistes, Terres de diatomées torrefiées

Le chauffage des argiles, des schistes et des terres de diatomées a des températures correspondant a
la décomposition thermique des minéraux qu'ils contiennent entraine la formation d'un mélange de
silice et d'alumine amorphe. Cette réaction provoque une augmentation de la réactivité de la chaux
et une perte de plasticité des pates de ciment, ce qui peut conduire a des résistances mécaniques

comparables a celles obtenues avec I'utilisation de pouzzolanes ou de cendres volantes [32].

11.13 Compositions de pouzzolane

11.13.1 Compositions chimiques de pouzzolane
La pouzzolane est principalement composée de quartz (SiOz), cordiérite (Mg2Als [AlSis01s]),

hématite (Fe203), analcime (Na [AISiO¢] H20) et axinite (Caz (Fe, Mn) Al2[Si04]4), avec une
grande quantité de partie amorphe (Figure 11.5) [33] :

Q quartz
C cordiérnte
H hématite
A analcime
X axinite

Figure 11.5: Diffractogramme de la pouzzolane. [33]

L'observation au microscope électronique a balayage (MEB) de la pouzzolane montre que les
particules de pouzzolane de néoformation ont une structure poreuse similaire a celle du laitier. La

figure 11.6 représente la microanalyse globale [33].
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Figure 11.6: Observation au MEB de la pouzzolane.

11.13.2 Compositions physiques de pouzzolane
La pouzzolane recue au laboratoire était un sable 0-2 humide de couleur noire et rouge, nécessitant

une phase de préparation incluant le séchage et le broyage, qui sera détaillée lors de sa

caractérisation physique [34].

Un matériau a la caractéristique d’une pouzzolane si :

— Sa composition chimique vérifiée : Al203 + Sioz + Fe203> 70% ;
— Son indice d’activité | est : 0,67< I<1 ;

— Sa teneur en verre > 34%.

Le Tableau I1.4 représente I’ensembles des caractéristiques physiques de la pouzzolane naturelle.

Tableau I1.4: Caractéristiques physiques de la pouzzolane naturelle [35].

Caractéristiques physiques Valeurs
Masse volumique apparente 0.98
(g/cm3
Masse volumique absolue 2.75
(g/cm3)
Surface specifique Blaine 3560
(cm?/g)
Pouzzolanicité (%) 85
Absorption (%) 58.70
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Porosité (%) 57.10
Humidité (%) 2.50
Perte au feu (%) 5.60

11.13.3 Compositions de minéralogique de pouzzolane

Les pouzzolanes naturelles peuvent contenir divers minéraux, mais leur composant principal est une

phase vitreuse a base de silice. La teneur en verre des pouzzolanes naturelles d'origine volcanique

varie généralement de 50 % a 97 %, avec le reste étant principalement constitué d'argiles, de quartz

et de feldspaths. Dans les terres a diatomeées, la phase vitreuse peut étre aussi basse que 25 %, tandis

que certaines peuvent étre presque entierement vitreuses, le reste étant composé de minéraux

argileux, de quartz et de feldspath. Certains minéraux présents dans certaines pouzzolanes naturelles

sont répertoriés dans le tableau I1.5.

Tableau 11.5: composition minéralogique de diverses pouzzolanes naturelles [28].

Type

Référence

Phases minérales

Pyroclastique (incohérente)

Costa and masazza(1974)

Verre, feldspaths, quartz, olivine,
minéraux argileux

Mehta (1981)

Verre, quartz, anorthite, labradorite

Edrogdu (1996)

Verre, augite, albite, hornblende

Mielenz et al (1950)

Glass, calcite, quartz, feldspar,
sanidine, montmorillonite

Pyroclastique (cohérente)

Ludwing and Schwiete(1963)

Verre, quartz, feldspaths

Edrogdu et al (1999)

Glass, quartz, calcite, albite,
hornblende

Edrogdu (1996)

Verre, clinoptilolite, quartz,
sanidine, illite

Clastique (terre de diatomeées)

Aruntas et al (1998)

Verre, quartz, feldspath, smectite

Takemoto and
Uchikawa(1980)

Opale, quartz, cristobalite

11.14 Activité pouzzolanique
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L'activité pouzzolanique implique les réactions chimiques entre les phases réactives de la
pouzzolane, l'eau et le calcaire. Les structures amorphes sont considérées plus réactives que les
structures cristallines en raison de la mobilité et de la position de surface de leurs atomes. Les
pouzzolanes en verre avec peu de minéraux cristallins non réactifs sont tres actifs, tandis que les
pouzzolanes faibles ont plus de minéraux cristallins et moins de verre. Une étude de Walker et Pavia
souligne que I'amorphie influence de I’avantage la réactivité pouzzolanique que toute autre
propriété. Les phases d'aluminosilicate amorphes réagissent avec le CH pour former du C-S-H et

des phases en aluminium [36].

11.15 Mécanisme de la réaction pouzzolanique

L'étude du mécanisme de la réaction pouzzolanique se concentre sur I'nydratation individuelle des

composés du ciment en présence de la pouzzolane. [37]
Selon le modeéle de Le Chatelier, le processus se déroule en trois étapes :

. Etape d’attaque : Les molécules d'eau favorisent la libération d'ions tétraédriques, tels
que I'ion SiosH30u I'ion Al 04H", en coupant les liaisons ioniques.

. Etape de diffusion : Les ions libérés se déplacent dans la solution sous l'effet de
I'agitation thermique, se dirigeant vers les sites de cristallisation d'hydrate.

. Etape de cristallisation des hydrates : La cristallisation débute sur les surfaces minérales,
formant une couche liante qui favorise la cohésion. La présence de pouzzolane sur les surfaces
inertes ralentit progressivement le processus d'attaque, menant éventuellement & une inhibition
totale. [38]

11.16 L’utilisation de pouzzolane

La pouzzolane est largement utilisée dans divers domaines, tels que la stabilisation des sols pour les
routes et dans le génie civil pour diverses applications. En plus d'étre un composant standard des
ciments et des bétons, elle peut également servir de granulats pour les bétons Iégers. En Algérie, des
matériaux pouzzolaniques d'origine volcanique sont abondants sur une étendue de 160 km le long

de la frontiere Algéro-Marocaine jusqu'au Sahel d'Oran. [39]

Cependant, en Algérie, l'utilisation de la pouzzolane est principalement limitée a l'industrie
cimentaire, ou elle est ajoutée activement a des taux de 15 a 20% dans la fabrication des ciments
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COMPOSES.

I1.17 L’application de pouzzolane

La pouzzolane trouve diverses applications dans les jardins. En granulométrie importante, elle est
utilisee comme roche décorative pour limiter la croissance des mauvaises herbes, par exemple dans
les massifs d'arbustes. En granulométrie plus fine, la pouzzolane est intégrée dans le substrat de
certaines cultures telles que les bonsais, I'nydroponie ou pour le lagunage des piscines biologiques.
Cette roche favorise un bon drainage au niveau des racines et ses bords tranchants encouragent le

développement des radicelles. [40]
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Chapitre 111 :Méthodologie expérimentale appliquée

I11.1 Introduction

Dans ce chapitre, une étude expérimentale est menée afin d’évaluer I’¢élimination de deux
médicaments par adsorption : le Fumacur, un antianémique riche en fer, et la Bétadine, connue pour
ses propriétés antiseptiques. Deux types de matériaux adsorbants ont été utilisés : la pouzzolane
naturelle et la pouzzolane artificielle (vase calcinée).

Les adsorbants ont été caractérisés a travers leurs propriétés physico-chimiques, notamment par
diffraction des rayons X (DRX). Ce travail expérimental vise également a étudier les parameétres
influengant le processus d’adsorption des colorants présents dans ces médicaments.

Les données obtenues ont été interprétées a 1’aide de modéles cinétiques, principalement ceux du
pseudo-premier ordre et du pseudo-second ordre. Par ailleurs, 1’analyse des isothermes d’adsorption
a été réalisée en appliquant les trois modeéles les plus couramment utilisés : Langmuir, Freundlich et

Temkin.

111.2 La pouzzolane naturelle

La pouzzolane utilisée dans cette étude est une roche naturelle d’origine volcanique, extraite du
gisement situé dans la région de Beni-Saf, en Algérie. Elle se présente sous forme de fragments
concassés de type pierre ponce et scories (Figure IT1.1). Afin de I’incorporer comme addition minérale
dans les différentes formulations de Béton Autoplacant (BAP), un prétraitement a été réalisé. Celui-
ci consiste d’abord en un étuvage a 50 °C, visant a éliminer toute trace d’humidité résiduelle et a
faciliter I’étape de broyage. Par la suite, la pouzzolane a été entierement broyée, puis tamisée a I’aide

d’un tamis de 100 um pour obtenir une poudre suffisamment fine pour 1’usage prévu.

b

S

Figure I111.1 : Scories de la pouzzolane naturelle utilisée, (a) avant le broyage, (b) apres le broyage.
La poudre obtenue a fait I’objet d’analyses physico-chimiques approfondies, incluant notamment une
diffraction des rayons X (DRX). Les résultats de ces caracterisations sont présentes dans le tableau
I11.1 ainsi que sur la figure 111.2 :

Tableau I11.1: Analyse chimique et les caractéristiques physiques de la pouzzolane naturelle.
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Caractéristiques % Teneur (%)
SiO2 45.67
CaCOs -

CaO 8.98

Al;0O3 15,1
Fe203 10.14

MgO 3,45

Na20 3,00

SOs3 0,19

HCI nul

Densité 2,61
Finesse Blaine (m?/kg) 365,6
Indice d’activité izs 0,81

Les pouzzolanes naturelles d’origine sédimentaire présentent généralement des teneurs en silice
particulierement élevées, notamment lorsqu’elles proviennent de squelettes siliceux de micro-
organismes. La qualité d’une pouzzolane dépend principalement de sa richesse en phase vitreuse.
Pour évaluer cette derniére, il est possible de s’appuyer sur la composition chimique du matériau en
calculant la différence entre les teneurs brutes en silice (SiO, ) et en chaux (CaO). Selon les travaux
de Dron (1977), lorsque cette différence est inférieure au seuil de 34 %, la pouzzolane ne contient pas

de phase vitreuse.
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Figure 111.2: Diffractométrie aux rayons X (DRX) de la pouzzolane naturelle.
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e : Alumine (AI203) ; f : Silicate de Magnésium (MgSiO3), g : Fe203, h : Oxyde de Calcium
(Cao).
L’analyse minéralogique par diffractométrie aux rayons X révele que cette pouzzolane naturelle
présente une structure majoritairement vitreuse. Elle se distingue notamment par la présence d’une
raie principale caractéristique de la silice amorphe.
Par ailleurs, nous avons identifié deux grandes familles fondamentales de minéraux silicatés. La
premiére regroupe les composants sialiques, caractérisés par une forte teneur en silice (SiO, ) et en
alumine (Al, O3 ). La seconde correspond aux composants fémiques, dominés principalement par le
fer (Fe) et le magnésium (Mg), on peut distinguer :
» Des feldspaths qui sont des solutions solides entres les trois composés fondamentaux.

e L'Albite [Na (AISi308)] ;

e L'Anorthoclase (Nao.75Ko.25) (AlSizOs) ;
e L'Anorthite [Ca (Al2Si20g)]. [1]

Les solutions solides albite anorthoclase constituent les feldspaths alcalins. Les solutions solides
albite anorthite constituent les plagioclases. Ce sont les composants sialiques comprenant le quartz et
les alumino-silicates alcalins.

Cette analyse met en évidence l'absence de feldspathoides tels que la néphéline (NaAISiO, ) et la
leucite (KAISIO, ), généralement présents dans les roches pauvres en silice, dont la composition est
insuffisante pour permettre la formation de feldspaths.

» Des pyroxénes qui sont des silicates contenant soit du magnésium, soit du fer, soit I'un et I'autre
dont le plus répondu est comme nous le remarquons dans notre cas :

e L'Augite [Ca (Mg, Fe) Si2Os], dont lequel le fer est substitué partiellement au magnésium.

» Les minéraux autres que les composants sialiques et fémiques sont qualifiés d'accessoires. Ils
comprennent essentiellement les oxydes de fer tels que nous pouvons le constater dans notre
pouzzolane :

e L'Hematite (Fe203) ;

» Les zéolithes sont toujours présentes sous forme :
» d'Analcime Na(AlSi20s) (H20).

111.3 La pouzzolane artificielle (la vase)
Dans le cadre de notre étude expérimentale, la vase utilisée a été prélevée en un seul point, afin de

garantir ’homogénéité de ses caractéristiques physico-chimiques et minéralogiques tout au long de
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son exploitation. Les échantillons étudiés proviennent de la zone de rejet située en aval du barrage de
Mostaganem, apres opérations de dragage. Des analyses de caractérisation physique, chimique et
minéralogique ont été réalisées sur des échantillons prélevés avec rigueur. La composition chimique
de cette vase suggére un potentiel de transformation des structures argileuses stables en structures
amorphes, condition favorable au développement de la réactivité pouzzolanique recherchée dans le

cadre de la substitution envisageée.

d

Figure 111.3 : Etat des sédiments tels prélevés dans la retenue a) avant le broyage et b) aprés le

broyage.

111.3.1 Caractéristiques physiques de la vase
La vase utilisée dans cette étude a été soumise a une calcination a une température de 850 °C pendant

une durée de trois heures. Ce choix repose sur les données de la littérature, qui indiquent que les
conditions optimales de calcination des boues se situent aux alentours de 850 °C pour une durée
équivalente. Les caractéristiques physiques de la vase ainsi calcinée sont présentées dans le tableau
1.2

Tableau I11.2 : Caractéristiques physique de la vase

La vase
Masse volumique
apparente (g/cm?®
pp (9 ) 0.89
Masse volumique absolue
(g/cm?3)

4650

Surface  spécifiqgue  de
Blaine (cm?#/qg)
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111.3.2 Calcination de la vase
Apres I’étape de broyage, la vase collectée est tamisée a 1’aide d’un tamis de 71 um. Seules les
fractions fines, ayant franchi le tamis, sont récupérées pour 1’étape de calcination. Cette dernicre est
réalisée par petites quantités, genéralement inférieures a 400 g, dans un four statique disponible au
laboratoire de génie civil. Les échantillons sont calcinés a différentes températures
(750 °C, 850 °C et 950 °C) et pour deux durées distinctes : une heure et trois heures. Le four est
programmé avec une vitesse de montée en température de 5 °C/min. A la fin de la calcination, le four
reste fermé afin d’éviter tout choc thermique. La vase calcinée est ensuite conservée a 1’abri de
I’humidité et de 1’air pour préserver ses propriétés.
111.3.3 Analyse chimique
Les analyses de caractérisation ont été réalisées sur la poudre finale de vase avant traitement
thermique. La composition chimique a été déterminée par fluorescence X (XRF) au laboratoire du
département de chimie de 1’Université de Tlemcen, ou un échantillon de la poudre a été analysé. Les
résultats obtenus sont présentés dans le tableau suivant :
La composition chimique a été déterminée par spectrométrie de fluorescence X (XRF). Cette
technique repose sur 1’excitation de 1’échantillon par une source primaire de rayons X, induisant
I’émission d’un spectre caractéristique des éléments présents. Méthode non destructive, elle permet
une analyse élémentaire qualitative et quantitative avec une sensibilité pouvant atteindre le ppm (1
partie par million, soit 10-4%). L’analyse par XRF comporte deux étapes principales :

» Une source d’excitation provoquant 1’émission d’un spectre de rayon X caractéristique de la

composition de I’objet.

» Un détecteur et un analyseur de rayonnement identifiant et quantifiant les intensités des raies

composant le spectre.

111.3.4 La Composition chimique de la vase

La composition chimique de la pouzzolane artificielle, présentée dans le Tableau 111.3, révéle la
présence majoritaire de trois oxydes : SiO, , Al, Oz et Fe, Oz . Ces éléments jouent un role
essentiel dans la formation des silicates de calcium hydratés (C-S-H), phase gélifiée résultant de
I’hydratation du ciment. En effet, la matrice de base des ciments est constituée d’'un mélange de
silicates (C5 S, C;, S) et d’aluminates de calcium (C; A, C, AF), obtenus par combinaison de la
chaux (CaO) avec la silice (SiO, ), I’alumine (Al, O3 ) et I’oxyde de fer (Fe, O3 ). L’analyse par
fluorescence X confirme ainsi la pertinence de cette pouzzolane artificielle comme matériau

cimentaire, gréce a sa teneur en oxydes clés participant aux réactions d’hydratation.
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Table 111.3 : La composition chimique de la vase (%)
SiIO;  AlO3 Fe:03 CaO MgO SOs KO NaO LOI

Natural Mud 4140 782 502 1747 312 032 136 117 2284
Fergoug Calcined 51.69 1549 753 1806 308 023 299 041 187
Mud

L’analyse par diffraction des rayons X (DRX) de la vase calcinée, présentée a la Figure I11.4, a permis
de déterminer la composition minéralogique et le pourcentage des phases cristallines présentes dans

la pouzzolane artificielle.

Weas dstavase ——

300

2000

Intensity (cps)

1000

10 20 30 %0 50 &0 70
2-thets {deg)
Figure 111.4: Le diffractogramme des rayons X de la pouzzolane artificielle.

Ce diffractogramme montre que la composition minéralogique de notre adsorbant contient de la

silice, de la kaolinite, de la calcite, de l'illite (traces). [2]

111.4 Eléments matériels du protocole
Le tableau I11.4 rassemble I'ensemble du matériel expérimental utilisé pour I'élimination des deux

colorants identifiés dans les médicaments étudiés.
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Tableau 111.4: Matériels utilisés dans notre étude.

Balance analytique OHAUS de -
Précision 0.0001 g O -
i
L'agitateur magnétique VELP Scientifica

multiposte MULTI VORTEXER
Le pH metre BIOBASE
La centrifuge BIOBASE

Spectrophotométre de
I’UV/Vis

JENWAY 6850 UV/Vis
Spectrophotometre
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111.5 Etude du processus d’élimination des colorants

L'objectif de cette étude était d'éliminer deux colorants par adsorption : le premier provenant du fer
dans les comprimés de Fumacur 200 mg (anti-anémique) et le second associé a I'iode dans la Bétadine
(antiseptique). Deux supports adsorbants ont été testés : une pouzzolane naturelle et une pouzzolane
artificielle. Enfin, une comparaison de I'efficacité des deux adsorbants a été réalisée pour chacun des

médicaments étudiés.

111.6 Développement de supports adsorbants
L'étude de I'adsorption des deux colorants a nécessité la préparation de solutions meres, suivie de leur

dilution afin d'obtenir une gamme étendue de concentrations pour les solutions filles.

111.6.1 Préparation de la solution mere a partir du medicament Fumacur 200mg

Pour préparer la solution mere a une concentration de 1g/L, une masse de 1g des comprimés de
Fumacur a été finement broyée afin d’obtenir une poudre homogene, ce qui est bien présenté dans la
figure 111.5. Cette poudre a ensuite été dissoute dans 10ml d’eau distillée sous agitation douce dans
un bécher. Apres dissolution compléte, le volume a été ajusté a 1L avec de I’eau distillée. Une
agitation magnétique a été maintenue pendant 10 minutes pour assurer I’homogénéisation de la

solution (Figure 111.6).

T —

Figure 111.5: Poudre fine des comprimés de Fumacur.
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Figure 111.6 : Solution mére du Fumacur
111.6.1.1 Préparation des solutions filles
Les solutions filles (2 a 8mg/L) ont été obtenues par dilution volumétrique (fiole jaugée de 100 ml)
de la solution mére (1 g/L) avec de I’cau distillée. Leur aspect visuel est présenté en Figure I11.7.
Le tableau ci-dessous présente les valeurs de volume ainsi de concentration de chaque solution.

Tableau I11.5: Les mesures de volume et de concentration des solutions filles du Fumacur.

V(ml)

2

3

4

5

6

7

8

30

40

50

60

70

80

C(mg/l) 20

Figure 111.7: Les solutions filles de Fumacur.

111.6.1.2 La courbe d’étalonnage
Pour mener I’étude cinétique de 1’adsorption du fer ferrique sur la pouzzolane naturelle et artificielle,

il est nécessaire d’établir une courbe d’étalonnage. Celle-Ci est obtenue en préparant une série de
solutions de concentrations connues, dont on mesure ensuite l’absorbance. La relation entre

I’absorbance (Abs) et la concentration (C) est décrite par la loi de Béer-Lambert, exprimée par la

formule suivante :
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Abs=s=x1xC (11.2)
Ou:
e Abs: absorbance,
e g coefficient d’absorption molaire (L/mg dm),
e | :longueur de la cuve (dm),

e C: concentration de la solution (mg/L).

La figure ci-dessous (Figure 111.8) présente la courbe d’étalonnage obtenue pour le composant étudié.

06 -
*
05 -
.-""f
04 - prd
: o
£ 03 - *
B
= 0 /',4
r x,f
01 - v
0
0 20 40 &0 B0 100
Concentration

Figure 111.8 : Courbe d'étalonnage du fer ferrique

111.6.1.3 Détermination de la longueur d’onde maximale (Amax) du fer ferrique

Avant de débuter I’étude de 1’équilibre d’adsorption du colorant, il a été nécessaire de déterminer la
longueur d’onde d’absorption maximale (Amax) du fer ferrique et de vérifier 1’applicabilité de la loi de
Beer-Lambert pour la gamme de concentrations utilisée.

Pour ce faire, une solution de fer ferrique d’une concentration de 80 mg/L a été préparée par dilution
a partir d’une solution meére de concentration 1 g/L. L’analyse spectrophotométrie de cette solution a
permis d’identifier la longueur d’onde a laquelle I’absorbance est maximale, comme illustré dans la

(figure 111.9).
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Figure 111.9: Représentation de la longueur d'onde max du fer ferrique.
L’extrapolation des résultats obtenus révéle une bande d’absorption centrée a 291 nm. Cette valeur
correspond a la longueur d’onde maximale (Amax), @ laquelle I’absorbance du fer ferrique est la plus
élevée. [3]

111.6.2 Préparation d’une solution mére a partir du colorant principal de la Bétadine
Pour préparer cette solution mere, 50 g de Bétadine sont pesés puis dissous dans 1 litre d’eau

distillée.

Figure 111.10: Solution meére de la Bétadine.
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111.6.2.1 Préparation des solutions filles

Issue d’une solution mere de Bétadine contenant de 1’iode en tant qu’antiseptique. Ayant une
concentration de 50 g/L, un volume Vo a été preleveé puis dilué¢ avec de I’eau distillée afin d’obtenir
un volume final de 100 ml. Cette procédure a permis de préparer des solutions filles aux
concentrations souhaitées : 5500, 6500, 7500, 8500, 9500 et 10500 mg/I. La (figure 111.11) illustre les
différentes solutions obtenues. Le tableau ci-dessous présente pour chaque solution le volume utilisé
correspond a chaque concentration.

Tableau 111.6 : Mesures des volumes et des concentrations des solutions filles préparées a partir de

la Bétadine.
C (mg/l) 5500 6500 7500 8500 9500 10500
V (ml) 11 13 15 17 19 20

Figure 111.11 : Les solutions filles de I'iodine povidone.

111.6.2.2 La courbe d'étalonnage
Des solutions de concentrations connues (5500, 6500, 7500, 8500, 9500 et 10500 mg/L) ont été
préparées, puis leur absorbance a été mesurée. Les résultats obtenus ont permis de tracer la courbe

d’étalonnage, cette courbe est présentée dans la (figure 111.12).
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Figure 111.12 : La courbe d'étalonnage de I’iodine.
111.6.2.3 Détermination de la longueur d’onde maximale (Amax) du composant iodine
Afin de déterminer la longueur d’onde maximale d’absorption de 1’iodine voir (figure 111.13), une
solution de concentration 5500 mg/L a été préparee par dilution de la solution mére de 1’adsorbat,

initialement a 50 g/L.

1,2

L
]

Absorbance

2
'

0+
270 320 370 420 470 520 570 620 670

Longueur d’onde (nm)

Figure 111.13 : Représentation de la longueur d'onde max de 1’iodine.

Apreés extrapolation des résultats obtenus, en remarquant deux pics clairs et distinctifs, 298 et 387
nm, correspondant a I’absorbance maximale de 1I’iodine. [4]

111.6.3 Calcul de la quantité adsorbee

La quantité adsorbée (qt), exprimée en mg de colorant par g d’adsorbant a un instant t, est calculée

selon la formule ci-dessous : [5]
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(Co—Ct)

qt =——-XV (11.2)
Ou:
. CO : La concentration initiale du colorant dans la solution (mg/L),
. Ct : La concentration du colorant restant dans la solution a I’instant t (mg/L),
. V : Le volume de la solution (ml),
. m : La masse d’adsorbant utilisée (g).

I11.6.4 Evaluation de efficacité d’élimination du colorant
Le taux d’élimination, aussi appelé rendement de 1’adsorption, correspond au pourcentage de
colorant retiré de la solution a un instant donné t, par rapport a la concentration initiale. 1l est

calculé selon la formule suivante : [6]

Co—Ct
R% = ———x 100
Co

ou:

e C, estla concentration initiale du colorant dans la solution (mg/L),
e C,estlaconcentration du colorant dans la solution au temps t (mg/L).

Cette expression permet d’évaluer D’efficacité du processus d’adsorption a différents temps de
contact.

111.7 Résultats et discussions

111.7.1 Description du protocole d’adsorption

Les expériences d’adsorption ont été menées en introduisant des quantités précises d’adsorbant (20,
30 et 40 mg) dans des erlenmeyers contenants chacun 10 ml de solution médicamenteuse, préparée a
des concentrations respectives de 80 et 5500 mg/L. Le pH de chaque solution a été contrdlé a
intervalles réguliers de 5 minutes afin de suivre son évolution au cours du processus d’adsorption.
La séparation entre la phase liquide colorée et I’adsorbant a été réalisée par centrifugation a une
vitesse de 2000 tours par minute pendant 10 minutes. L.’absorbance du surnageant a ensuite été
mesurée a I’aide d’un spectrophotometre UV-Vis, a la longueur d’onde correspondant au maximum

d’absorbance du colorant, déterminée pour le pH étudie.

111.7.2 Calcul de la quantité adsorbée des colorants
Les résultats concernant le calcul de la quantité¢ de colorant adsorbée et le rendement d’élimination
pour les deux medicaments étudies sont présentés dans les tableaux I11.7 a 111.18, ainsi que dans les

figures 111.14 a 111.17. Ces données illustrent le comportement des solutions colorées, préparées a des
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concentrations de 80 et 5500 mg/L respectivement, en présence et en absence des matériaux
adsorbants utilisés, a savoir la pouzzolane naturelle et la pouzzolane artificielle (vase).
Tableau I11.7 : Le rendement et la quantité adsorbée du colorant fer ferrique avec 20 mg de

matériau (La pouzzolane naturelle)

T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.265 | 0.249 | 0.233 | 0.225 | 0.214 | 0.187
Ct(mg/l) | 33.00 | 30.714 | 28.428 | 27.285 | 25.714 | 21.857
qt (mg/g) | 235.00 | 246.43 | 257.86 | 263.575 | 271.43 | 290.715

R% 58.75 | 61.607 | 64.465 | 65.893 | 67.857 | 72.678

Tableau 111.8 : Le rendement et la quantité adsorbée du fer ferrique avec 30 mg de matériau

(La pouzzolane naturelle)

T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.181 0.173 0.165 0.152 0.141 | 0.129
Ct (mg/l) 21.00 | 19.857 | 18.714 | 16.857 | 15.285 | 13.571
gt (mg/g) | 196.666 | 200.476 | 204.286 | 210.476 | 215.716 | 221.43
R% 73.75 | 75.178 | 76.607 | 78.928 | 80.893 | 83.036

Tableau 111.9 : Le rendement et la quantité adsorbée du fer ferrique avec 40 mg de matériau

(La pouzzolane naturelle)

T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.119 | 0.110 | 0.089 | 0.081 | 0.076 | 0.065
Ct(mg/l) | 12.142 | 10.857 | 7.857 | 6.714 | 6.00 | 4.428
qt (mg/g) | 169.645 | 172.857 | 180.357 | 183.215 | 185.00 | 188.93

R% 84.822 | 86.428 | 90.017 | 91.607 | 92.50 | 94.465
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Figure I11. 14 : a) La solution fille a concentration 80mg/l, b) La solution fille avec le matériau

(La pouzzolane naturelle), c) le mélange apres la centrifugation du fer ferrique.

Tableau 111.10 : Le rendement et la quantité adsorbée du fer ferrique avec 20 mg de matériau

(La vase)

T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.255 | 0.245 | 0.238 | 0.220 | 0.196 | 0.188
Ct (mg/l) 31.571 | 30.142 | 29.142 | 26.571 | 23.142 22
qt (mg/g) | 242.145 | 249.29 | 254.29 | 267.145 | 284.29 | 290

R% 60.536 | 62.322 | 63.572 | 66.786 | 71.072 | 72.50

Tableau 111.11 : Le rendement et la quantité adsorbée du fer ferrique avec 30 mg de matériau

(Lavase)
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.179 0.168 0.159 0.147 0.139 0.136
Ct (mg/l) 20.714 | 19.142 | 17.857 | 16.142 15.00 | 14.571
gt (mg/g) | 197.620 | 202.860 | 207.143 | 212.860 | 216.666 | 218.096
R% 74.107 | 76.071 | 77.678 | 79.822 | 81.25 | 81.786

Tableau 111.12 : Le rendement et la quantité adsorbée du fer ferrique avec 40 mg de matériau

(La vase)
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.131 0.122 0.117 0.109 0.093 0.080
Ct (mg/l) 13.857 | 12571 | 11.857 | 10.714 | 8.428 6.571
gt (mg/g) | 165.357 | 168.572 | 170.357 | 173.215 | 178.930 | 183.572
R% 82.678 | 84.286 | 85.178 | 86.607 | 89.465 | 91.786
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Figure I11. 15 : a) La solution fille a concentration 80mg/l, b) La solution fille avec le matériau

(La vase), c) le mélange aprés la centrifugation du fer ferrique.

Tableau 111.13 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 20 mg de matériau

(La pouzzolane naturelle)

T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.222 0.215 0.191 0.185 0.176 0.164
Ct (mg/l) 433.411 | 416.941 | 360.470 | 346.352 | 325.176 | 296.941
gt (mg/g) | 25332.945 | 25415.295 | 25697.65 | 25768.24 | 25874.12 | 26015.295
R% 92.119 92.419 93.446 93.702 94.087 94.601
Tableau I11. 14 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 30 mg de matériau
(La pouzzolane naturelle )
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.168 0.163 0.153 0.148 0.142 0.136
Ct(mg/l) | 306.352 | 294.588 271.058 | 259.294 | 245.176 | 231.058
gt (mg/g) | 17312.16 | 17351.373 | 17429.806 | 17469.02 | 17516.08 | 17563.14
R% 94.429 94.643 95.071 95.285 95.542 95.798
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Tableau I11.15 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 40 mg de matériau
(La pouzzolane naturelle )
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance 0.137 0.125 0.095 0.082 0.073 0.065
Ct (mgl/l) 233.411 | 205.176 | 134.588 104.00 82.823 64.00
gt (mg/g) | 13166.472 | 13237.06 | 13413.530 | 13490.00 | 13542.942 | 13590.00
R% 95.756 96.695 97.552 98.109 98.494 98.836

Figure I11. 16 : a) La solution fille & concentration 5500 mg/I, b) La solution fille avec le matériau

(La pouzzolane naturelle), c) le mélange aprés la centrifugation de I’iodine.

Tableau 111.16 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 20 mg de matériau

(La vase)
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.248 0.232 0.218 0.198 0.181 0.176

Ct(mg/l) | 494588 | 456.941 | 424.00 | 376.941 | 336.941 | 325.176
qt (mg/g) | 25027.06 | 25215.295 | 25380.00 | 25615.295 | 25815.295 | 25874.12
R% 91.00 | 91.691 | 92.290 | 93.146 | 93.873 | 94.087

Tableau 111.17 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 30 mg de matériau

(La vase)
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.174 0.169 0.161 0.157 0.151 0.146

Ct(mg/l) | 320.470 | 308.705 | 289.882 | 280.470 266.352 254.588
gt (mg/g) | 17265.10 | 17304.316 | 17367.06 | 17398.433 | 17445.493 | 17484.706
R% 94.173 94.387 94.729 94.90 95.157 95.371

Tableau I11.18 : Le rendement et la quantité adsorbée d’iode avec 40 mg de matériau
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(La vase)
T (min) 10 20 30 40 50 60
Absorbance | 0.142 0.136 0.129 0.112 0.092 0.080

Ct(mg/l) | 245.176 | 231.058 | 214.588 | 174.588 127.529 99.294
gt (mg/g) | 13137.06 | 13172.355 | 13213.53 | 13313.530 | 13431.177 | 13501.765
R% 95.542 95.798 96.098 96.825 97.681 98.194

Figure I11. 17 : a) La solution fille & concentration 5500 mg/I, b) La solution fille avec le matériau

(La vase), c) le mélange apres la centrifugation de 1’iodine.

111.7.3 Influence des parametres physico-chimiques
Cette section est consacrée a I’étude de I’influence de différents paramétres sur le processus
d’adsorption, notamment :

e Letemps de contact

e Le pH de la solution

e Lamasse de I’adsorbant
111.7.3.1 Le temps de contact
L’étude cinétique de I’adsorption a été effectuée en fonction du temps, dans le but de quantifier la
quantité de colorant retenue a différents intervalles et de déterminer le temps requis pour atteindre

I’équilibre d’adsorption. Les résultats obtenus sont présentés dans les figures suivantes.
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Figure 111.18: Effet du temps de contact sur I'adsorption du fer ferrique en présence de la

pouzzolane naturelle.
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Figure 111.19: Effet du temps de contact sur I'adsorption du fer ferrique en présence de la

pouzzolane artificielle.
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Les données présentées dans les figures 111.18 et 111.19 démontrent clairement une relation directe
entre les concentrations initiales du fer ferrique et la quantité du composant adsorbée. Cette adsorption
accrue est attribuée a un gradient de concentration significatif entre les solutions de composant et la
surface des deux adsorbants pour différentes masses d'adsorbant. 1l est intéressant de noter que la
quantité adsorbée diminue & mesure que la masse d'adsorbant augmente. Plus précisément, aprés 60
minutes, l'utilisation de 40 mg d'adsorbant a entrainé 188.93 mg/g de fer ferrique adsorbé par la

pouzzolane naturelle et 183.572 mg/g du fer ferrique adsorbe par la vase.
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Figure 111.20: Effet du temps de contact sur l'adsorption de 1’iodine en présence de la pouzzolane

naturelle.
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Figure 111.21: Effet du temps de contact sur 1'adsorption de 1’iodine en présence de la pouzzolane
artificielle.

Comme le montrent les figures (111.20) et (I111.21), une concentration initiale plus élevée de 1’iodine
est directement corrélée a une augmentation de la quantité du composant adsorbée sur la pouzzolane
naturelle et artificielle. Ce phénomene peut s'expliquer par le gradient de concentration substantiel
qui se forme entre la solution et la surface de I'adsorbant. Cependant, il est notable que la quantité de
colorant adsorbée par gramme d'adsorbant diminue a mesure que la masse d'adsorbant augmente. Par
exemple, a 60 minutes, avec une masse d'adsorbant de 40 mg, les quantités adsorbées pour I’10dine
sur la pouzzolane naturelle et artificielle sont 13590 et 13501.765 mg/g respectivement.

111.7.3.2 Effet de masse
L'influence de la masse est évaluée en tragant les courbes illustrant le rendement R% en fonction du

temps t (en minutes). Les différents résultats sont présentés dans les figures ci-apres.
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Figure 111.22 : Effet de masse sur l'adsorption du fer ferrique en présence de la pouzzolane

naturelle.
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Figure 111.23 : Effet de masse sur I'adsorption du fer ferrique en présence de la pouzzolane

artificielle.
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Les figures (111.22) et (111.23) montrent une augmentation rapide du pourcentage d'élimination du fer
ferrique & mesure que la masse des deux adsorbants augmente. Cela est principalement di a
I'accroissement de la surface et du nombre de sites actifs du matériau. [7] Les taux d'élimination ont
atteint des valeurs maximales de 94.465 % pour la pouzzolane naturelle et de 91.786 % pour la vase
avec une masse d'adsorbant de 40 mg.
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Figure 111.24 : Effet de masse sur l'adsorption de 1’iodine en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.25 : Effet de masse sur 1'adsorption de 1’iodine en présence de la pouzzolane artificielle.
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Comme l'illustrent les figures (111.24) et (111.25), l'augmentation de la masse des deux adsorbants
améliore significativement I'efficacité d'élimination de I’iodine. Cette amélioration est principalement
attribuable a I'augmentation correspondante de la surface et des sites d'adsorption actifs des deux
matériaux. Des rendements d'élimination maximaux sont enregistrés a 98.836 % pour la pouzzolane
naturelle et de 98.194 % pour la vase avec 40 mg d'adsorbant.

111.7.3.3 Effet du pH
L'évolution de la quantité adsorbée des deux composants a éte analysée pour différentes valeurs de

pH de la solution. Les résultats ont été obtenus en tracant les courbes figures Ill. (26,27,28,29)

illustrant le pH en fonction du temps (t) en minutes.
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Figure 111.26 : Effet du pH sur I'adsorption du fer ferrique en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.27: Effet du pH sur I'adsorption du fer ferrique en présence de la pouzzolane artificielle.
D'apreés les figures (111.26, 27) qui représente le pH en fonction du temps du fer ferrique. Le pH initial
de la solution fille de concentration 80 mg/l est qualifié de faiblement acide (pH=6.37) devient
faiblement alcaline lorsque on ajoute les deux adsorbants.
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Figure 111.28: Effet du pH sur I'adsorption de I’iodine en présence de la pouzzolane

naturelle.
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Figure 111.29: Effet du pH sur I'adsorption de I’iodine en présence de la pouzzolane artificielle.
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D'apres les figures (I11.28) et (I11.29) qui représente le pH en fonction du temps de I’iodine en présence
des deux adsorbants. Le pH initial des solutions filles de concentration 55000 mg/l est qualifié de

faiblement acide devient modérément alcaline lorsque on ajoute les adsorbants.

111.7.4 Modélisation de la cinétique d’adsorption
Les isothermes d’adsorption permettent d’analyser le comportement a 1’équilibre des deux colorants

¢tudiés et d’apporter des informations précieuses sur les mécanismes mis en jeu dans le processus
d’adsorption. Par ailleurs, plusieurs modeles sont proposés dans la littérature pour décrire la cinétique
de ce phénomene, en particulier les modeles cinéetiques du pseudo-premier ordre et du pseudo-second
ordre.

111.7.4.1 Modéle cinétique de premier ordre
La mod¢lisation de la cinétique d’adsorption des deux substances médicamenteuses, le fer ferrique et

I’iode, en présence des deux adsorbants la pouzzolane naturelle et la vase (pouzzolane artificielle)

selon le modele cinétique du pseudo-premier ordre, est présentée dans les figures 111.30 et 111.33.
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Figure 111.30 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo- premier ordre du

fer ferrique en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.31 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo- premier ordre du

fer ferrique en présence de la vase.
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Figure 111.32 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo-premiére ordre de

I’iodine en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.33 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo-premiére ordre de

I’iodine en présence de la pouzzolane artificielle.

111.7.4.2 Modéle de pseudo-second ordre
La modélisation de la cinétique d’adsorption des deux médicaments, en présence de pouzzolane

naturelle et de vase, selon le modele du pseudo-second ordre, est présentée dans les figures 111.34 a
11.32.
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Figure 111.34

fer ferrique en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.35 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par 1’équation pseudo- seconde ordre du

fer ferrique en présence de la vase.
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Figure 111.36

I’10dine en présence de la pouzzolane naturelle.

: Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo-seconde ordre de
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Figure 111.37 : Modélisation de la cinétique d’adsorption par I’équation pseudo-premiére ordre de

I’iodine en présence de la pouzzolane artificielle.
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Les paramétres des deux modeles, ainsi que le coefficient de corrélation, sont regroupés dans les
tableaux (111.19), (111.20), (111.21) et (111.22).

Tableau I111.19 : Valeurs des modéles cinétiques d’adsorption du Fer ferrique par la pouzzolane

naturelle.
Masse
Colorant | D'adsorbant Pseudo-premier ordre Pseudo-second ordre
(mg) qe | qe(cal) | ky(min) q.(Cal) k; R
Cl Mg/ R?

(exp) 99 Mg/g

Mg/g
20 290.715 73.332 0.026 0.993 285.714 | 3.50102 | 0.998
30 221.43 41.264 0.035 0.921 222.222 | 450102 | 0.998
40 188.93 31.912 0.042 0.998 192.307 [5.48110| 0.999

2

Tableau 111.20 : Valeurs des modéles cinétiques d’adsorption du fer ferrique par la pouzzolane

artificielle.
Masse
Colorant | D*adsorbant Pseudo-premier ordre Pseudo-second ordre
(mg) qe (exp) qe (cal) k‘(min' q*‘(cal) k; R?2
Cl Mg/g Mg/g 1) R? Ma/g
20 290 104.794 | 0.048 | 0.784 |294.117 | 2.873 | 0.998
107
30 218.096 | 51.779 | 0.063 | 0.902 |217.391 | 5.498 | 0.998
10
40 183.572 | 28.332 | 0.031 | 0.852 | 185.185 | 5.148 | 0.999
107

Le modele de pseudo-second ordre est le plus pertinent pour déterminer la vitesse d'adsorption du fer
ferrique sur les deux adsorbants la pouzzolane naturelle et la vase. Cela est confirmé par une bonne
corrélation de ce modéle avec un coefficient de corrélation bien établi R2 (0.998, 0.999 et 0.999) en
présence les deux adsorbants et par le fait que la valeur de la capacité d'adsorption a I'équilibre (ge)
calculée par ce modele est proche de la valeur expérimentale qe(285.714, 222.222 et 192.307 mg/l)
et (294.117, 217.391 et 185.185 mg/l) en utilisant la pouzzolane naturelle et la vase respectivement.
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Ces résultats indiquent clairement que la cinétique d'adsorption du fer ferrique sur les deux adsorbants

suit un mécanisme de pseudo-second ordre.

Tableau 111.21 : Valeurs des modéles cinétiques d’adsorption de I’iodine par la pouzzolane

naturelle.
Masse
Colorant | D'adsorbant Pseudo-premier ordre Pseudo-second ordre
(mg) qe | qe(cal) |k (min?) q.(cal) ky R?
Cl Mg/ R?

(exp) 99 Mg/g

Malg
20 26015.295 | 1140.2467 | .0040 0.966 25000.00 | 6.324 103 | 0.999
30 17563.14 | 437.466 0.041 0.959 | 16666.666 | 7.74510° | 0.999
40 13590.00 | 902.347 0.056 0.970 |14285.714 | 8.366 10° | 0.999

Tableau 111.22 : Valeurs des modéles cinétiques d’adsorption de I’iodine par la pouzzolane

Colorant

Cl

artificielle.
Masse
D'adsorbant Pseudo-premier ordre Pseudo-second ordre
(mg) € (exp) | 1€ (cal) ky % cal) ki R?
Mg/g Mg/g |(mint)| R’ Mg/g
20 25874.12 | 2192.94 | 0.062 | 0.861 |25641.025| 2.757 |0.999
1072
30 17484.706 | 383.753 | 0.041 | 0.945 |17543.859| 1.802 |0.999
102
40 13501.765 | 683.345 | 0.038 | 0.817 |13888.888| 1.314 |0.999
102

Le modele de pseudo-second ordre est le plus approprié pour déterminer la vitesse d'adsorption

d’iodine sur la pouzzolane naturelle et la vase. Ceci est étayé par les coefficients de corrélation élevés

R2(0.999, 0.999, 0.999) pour les adsorbants et par la similitude frappante entre la valeur de la capacité

d'adsorption a I'équilibre (ge) calculée par ce modéle et celle obtenue expérimentalement. Ces

résultats confirment que la cinétique d'adsorption du notre composant du I’antiseptique sur la
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pouzzolane et artificielle respectivement est correctement décrite par le modéle de pseudo-second

ordre.

II1.7.5 Modélisation des équilibres des isothermes I’adsorption
Les modeles d'isothermes d'adsorption les plus couramment utilisés pour représenter les équilibres

sont ceux de Langmuir, Freundlich et Temkin. Cette modélisation vise a fournir une description

précise des données expérimentales des isothermes d'adsorption a I'aide de ces modéles.
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Figure 111.38 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Langmuir du fer ferrique

en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.39 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par 1’équation de Freundlich du fer ferrique

en présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.40 :

Modélisation d’isotherme d’adsorption par 1’équation de Temkin du fer ferrique en

présence de la pouzzolane naturelle.
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Tableau 111.23 : Constante Langmuir, Freundlich et Temkin du fer ferrique

(La pouzzolane naturelle).

Masse Paramétres de Langmuir Paramétres de | Parametres de Temkin
d'adsorbant Freundlich
mg gmax | k | R? R ke | 1/, | R? B ke R2
(kJ/mol)
20 303.030(6.111|0.994 | 0.169 | 1.427|0.513|0.988 | -134.90 | 5.244 | 0.995
102 103 103
30 221.765|2.136 [ 0.998 | 0.058 |[4.512|0.271|0.994 | -56.660 | 1.463 | 0.996
101 10? 103
40 188.679(1.060|0.999|0.0116 | 2.238 | 0.085 | 0.975| -19.40 | 1.238 | 0.978
102 10°
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Figure 111.41 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Langmuir du fer ferrique

en présence de la pouzzolane artificielle.
-81-



Chapitre 111 :Méthodologie expérimentale appliquée

20 mg
57 - 54 - 30mg
L o L
5,65 - 5,38 - -
X 5,36 - N
56 S :
& a 8 534
= - = -
5,55 - ~ .
* 532 -
.- .
55 > 53 |
@
545 T T T T 1 5,28 T T T T 1
3 31 3,2 33 3.4 35 2,6 2,7 2,8 2,9 3 31
InCt InCt
5.24 - 40 mg
5,22 -
5,2
5,18 -
&
=
= 515
5,14 -
5,12 -
51 T T T T T 1
15 1,7 19 2,1 2,3 25 2,7
IncCt

Figure 111.42: Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Freundlich du fer ferrique

en présence de la pouzzolane artificielle.
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Figure 111.43 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par 1I’équation de Temkin du fer ferrique en

présence de la pouzzolane artificielle.
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Tableau 111.24 : Constante Langmuir, Freundlich et Temkin du Fer ferrique

(La pouzzolane artificielle).

Masse Parameétres de Langmuir Paramétres de | Paramétres de Temkin
d'adsorbant Freundlich
mg gmax | k | R? R ke | 1/, | R2 B ke R2
(kJ/mol)

20 277.77716.666|0.994 | 0.157 |1.427]0.513|0.989 | -131.90 | 5.017 | 0.998
107 103 107

30 217.391|2.090(0.998| 0.056 |4.512|0.271|0.996 | -57.98 | 1.587 | 0.997
10 10? 103

40 178.571(1.120(0.999(0.01102.238 | 0.080 | 0.973 | -24.19 | 7.486 | 0.989
102 10°

Les résultats des isothermes d'adsorption du fer ferrique sur la pouzzolane naturelle et la vase, illustrés
dans les Figures Ill. (38 a 42), ont été analysés a l'aide des modeles de Langmuir, Freundlich et
Temkin, dont les parametres sont détaillés dans le tableau (111.23) et le tableau (111.24).

Le modeéle de Langmuir a montré un bon ajustement aux données expérimentales, avec un coefficient
de corrélation R2 (0.994.0.998 et 0.999) pour notre composant le fer ferrique sur la pouzzolane
naturelle prit avec des masses de 20, 30 et 40 mg respectivement. Dans le cas de 1’utilisation de la
vase comme adsorbant prise avec des masses 20, 30 et 40mg, le modele de Langmuir a présenté une
bonne corrélation, cela est expliquée par la valeur du coefficient R2 donnée est proche de 1(0.999).
La valeur du facteur d'équilibre en présence des deux adsorbants prisent avec des masses 20, 30 et 40
mg a donné des valeurs RL<1 (0.169, 0.058 et 0.0116) et (0.157, 0.056 et .0110) respectivement, cela
confirme que I’adsorption de ce composant du notre médicament est favorable.

Concernant le modéle de Freundlich, les résultats ont montré que les coefficients de corrélation (R2)
étaient élevés (0.988 et 0.994) et (0.989 et 0996) en présence des deux adsorbants prisent avec des
masses 20 et 30 mg respectivement. En remarquant un faible ajustement en présence des mémes
adsorbants prisent avec une masse de 40 mg, en donnant un coefficient de corrélation R2 (0.975 et
0.973) respectivement. Les valeurs de 1/n trouvees (0.513 et 0.271) et de n (1.949 et 3.690) en
présence de la pouzzolane naturelle et (0,513 et 0,271) et de n (1.949 et 3.690) en présence de la vase
suggerent une adsorption efficace du fer ferrique.

Enfin, le modele de Temkin a également présenté des coefficients de corrélation (R2) élevés (0,995

et 0.996) et (0.998 et 0.997) pour les masses de 20 et 30 mg de chaque adsorbant respectivement.
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Figure 111.44 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Langmuir du I’iodine en

présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.45 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Freundlich du I’iodine en

présence de la pouzzolane naturelle.
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Figure 111.46 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Temkin du I’iodine en

présence de la pouzzolane naturelle.
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Tableau 111.25 : Constante Langmuir, Freundlich et Temkin de 1’iodine

(La pouzzolane naturelle).

Masse Paramétres de Langmuir Parametres de Parameétres de
d'adsorbant Freundlich Temkin
mg gmax | k | R? | R ke | 1, | R? B ke R2
(kJ/mol)
20 26315.789(3.80(0.999|0.0047 | 3.856 | 0.070{0.995| -1821 | 2.075 |0.997
10 104 10°
30 17241.3795.80|0.999|0.0031|2.292|0.049{0.996 | -890 | 1.158 | 0998
102 10 10
40 13333.333|7.50|0.999|0.0024 | 1.510|0.024 | 0.971 | -331.10 | 2.106 [0.972
10 104 1020
0,025 - 20mg 0,02 30 mg
0,018 e
0,02 - 0,016 - _*______*___‘__,_-
e o014 | *
Q 0,015 - » _ Q Dii :
G 0,01 4 G D.D‘DS 1
cors | 40mg
2"
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Figure 111.47 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Langmuir du I’iodine en

présence de la pouzzolane artificielle.
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Figure 111.48 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Freundlich du I’iodine en

présence de la pouzzolane artificielle.
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Figure 111.49 : Modélisation d’isotherme d’adsorption par I’équation de Temkin du I’iodine en

présence de la pouzzolane artificielle.

-87 -




Chapitre 111 :Méthodologie expérimentale appliquée

Tableau 111.26 : Constante Langmuir, Freundlich et Temkin de 1’iodine

(La pouzzolane artificielle).

Masse Parametres de Langmuir Parametres de Parametres de Temkin
d'adsorbant Freundlich
Mg gmax k, | R> | R, kg 1 R? B k; R?
(kJ/mol)

20 27777.777|3.60 |0.999|0.005| 4.053 | 0.077 | 0.995 |-2004.00| 7.53210° | 0.996
102 10

30 17857.142 | 5.60 |0.999|0.003| 2.362 | 0.056 | 0.995 | -954.60 | 4.345 10! | 0.998
1072 10

40 13698.630 | 7.30 |0.999|0.002| 1.555 | 0.030 | 0.987 | -404.90 | 3.17110'" | 0.987
102 10

Les isothermes d'adsorption du composant de 1’antiseptique en présence des deux adsorbants,
présentées dans les Figures Ill. (44 a 49), ont été analysées a l'aide de plusieurs modeles, dont les
résultats expérimentaux sont détaillés dans les tableaux (111.25 et 111.26).

Le modéle de Langmuir montre une excellente corrélation en utilisant la pouzzolane naturelle et
artificielle prisent avec des masses de 20, 30 et 40 mg, en donnant les coefficients R2 éleves est
proche de 1 (0.999, 0.999 et 0.999) respectivement. La valeur du facteur d'équilibre en présence des
deux adsorbants avec les masses 20, 30 et 40 mg a donné des valeurs RL<1 (0.0047, 0.0031 et 0.0024)
et (0.005, 0.003 et 0.002) respectivement, cela confirme que I’adsorption de ce composant est
favorable. Cependant, ce modéle semble étre le plus approprié pour décrire I'adsorption de I’iodine

sur les deux adsorbants, compte tenu de son excellent ajustement.

Dans I’isotherme de Freundlich, les résultats ont présenté une bonne corrélation en présence de la
pouzzolane naturelle et artificielle prisent en masse de 20 et 30 mg, cela est confirmé par les valeurs
du coefficient de corrélation R2 trouvé (0.995, 0996) et (0.995 et 0.995) respectivement, ainsi les
valeurs de 1/n (0.070 et 0.049) et (0.077 et 0.056) ont montré que 1’adsorption du composant est
favorable.

Quant au le modele de Temkin, il s'adapte bien a 1'élimination d’iodine sur les deux adsorbants prisent
avec les masses 20 et 30 mg. Car ce modeéle présente une bonne corrélation, avec R2 donné comme
suit (0.997 et 0.998) et (0.996 et 0.998) respectivement.
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111.8 Conclusion
Cette recherche met en évidence la capacité de nos matériaux, la pouzzolane naturelle et artificielle,
a éliminer les composants des deux médicaments tels que le fer ferrique existant dans le comprimeé
Fumacur et I’iodine existant dans 1’antiseptique Bétadine. Les résultats expérimentaux révelent que :
» L’effet de certains parametres a été analysé et discuté.
» Le taux d’adsorption varie en fonction de la masse de 1’adsorbant.
» L’analyse de la cinétique d’adsorption a montré que la cinétique apparente suit un modeéle
d’ordre 2, avec une quantité adsorbée calculée proche des valeurs expérimentales.
» Les isothermes d’adsorption ont été étudiées en utilisant les trois modeles les plus courants :
Langmuir, Freundlich et Temkin. Ces modeles ont été appliqués pour décrire le processus
d’adsorption du fer ferrique et I’iodine sur les deux matériaux solides, la pouzzolane naturelle

et artificielle.
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Conclusion générale

L’objectif de ce travail est étudié I'élimination d'es composants existant dans des médicaments en
utilisant des matériaux. Nous avons utilisé la pouzzolane naturelle et artificielle comme adsorbant
pour éliminer ces composants.

Nous avons opté pour le processus d'adsorption, reconnu comme l'une des méthodes les plus
courantes et efficaces pour I'élimination des polluants.

Les études cinétiques et les isothermes d’adsorption ont été réalisées pour mieux comprendre le
mécanisme de fixation de ces composants sur les matériaux testés. Les effets de divers parameétres
expérimentaux ont été examinés dans le cadre de I’application de la technique d’adsorption. La
modélisation cinétique révele que le modeéle de pseudo-second ordre offre la meilleure description de
la cinétique d’adsorption. Les quantités maximales adsorbées pour une masse de 40 mg des
adsorbants utilisés dans 1’élimination du fer ferrique et I’iodine sont respectivement de 188.93 et
183.572 mg/g, 13590 et 13501.765 mg/g.

L’adsorption du fer ferrique sur les deux adsorbants a été modélisée en utilisant les isothermes les
plus courants tels que les modéles de Langmuir, Freundlich et de Temkin.

Le modéle de Langmuir a montré un bon ajustement aux données expérimentales, avec un coefficient de
corrélation R2(0.994.0.998 et 0.999) pour notre composant le fer ferrique sur la pouzzolane naturelle prit avec
des masses de 20, 30 et 40 mg respectivement. En présence de la vase, le méme modéle a présenté une bonne
corrélation dans tous les cas, cela est expliquée par la valeur du coefficient R? donnée est proche de 1(0.999).
Le modele de Freundlich a montré une bonne adéquation dans deux cas en présence des deux
adsorbants avec des masses de 20 et 30 mg, cela est expliqué par la valeur du coefficient de
corrélation, en donnant R2 (0.988 et 0.994) en présence de la pouzzolane naturelle et (0.989 et 0996)
en présence de la vase.

Enfin, le modele de Temkin a offert le meilleur ajustement R2 (0,995 et 0.996) et (0.998 et 0.997)
pour les masses de 20 et 30 mg de chaque adsorbant respectivement.

Pour le composant 1’iodine, on remarque que Le modéle de Langmuir montre un excellent en utilisant
la pouzzolane naturelle et artificielle prisent avec des masses de 20, 30 et 40 mg, en donnant les
coefficients R? élevés est proche de 1 (0.999, 0.999 et 0.999) respectivement.

Le modele de Freundlich montre une bonne adéquation en présence des deux matériaux prisent en
masse de 20 et 30 mg, cela est confirmé par les valeurs du coefficient de corrélation R2 donné (0.995,
0996) et (0.995 et 0.995) respectivement.
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Le modele de Temkin s'adapte bien a I'adsorption sur les deux matériaux prisent avec les masses 20
et 30 mg. Car ce modele présente une bonne corrélation, avec R? enregisté comme suit (0.997 et
0.998) et (0.996 et 0.998) respectivement.
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