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Abréviations & Symboles
o : Le taux d'adsorption initiale.
B : Constante liée a la surface externe et a 1'énergie d'activation.
P : Constante de Temkin.
A : La bande d’adsorption.
O : La vitesse d’agitation.
€ : Le potentiel de Polanyi.
€ : Le coefficient d’extinction molaire.
A : L’absorbance.
BG : Brillant green.
C : La concentration de la solution étudiée.
Co : La concentration initiale de colorant dans la phase aqueuse.
Ce : La concentration de métal dans la phase aqueuse a 1’équilibre.
C : Constante liée a 1’épaisseur de la couche limite.
FF : Filao feuilles.
FFM : Filao feuilles magnétiques.
K1 : La constante de vitesse a I’équation du pseudo premier ordre.
K> : La constante de vitesse a 1’équation du pseudo seconde ordre.
Kb : Constante de diffusion intraparticulaire.
Kbr et nr : Les constantes de Freundlich.
Kr : La constante de Temkin.
m : La masse de chaque extractant.
pH : Potentiel d'Hydrogene.
pHrzc : Point de charge nulle.
Qe : La quantité de substance adsorbée a 1'équilibre par unité de poids de 'adsorbant.
Qm : La quantité maximale de substance adsorbée par unité de poids de I'adsorbant.
Q¢ : La quantité de substance adsorbée par unité de poids de I'adsorbant a I’instant t.
Qcal : La quantité de substance adsorbée calculée.
Qexp : La quantité de substance adsorbée expérimentale.
R : La constante des gaz parfaits.
Rv : Le facteur adimensionnel de Langmuir.
t: Le temps.
T : Température.
tpm : Tour par minutes.
to: Temps de début d’adsorption.
UV : L’ultraviolet.
Vis : Le visible.
V : Le volume de la solution aqueuse
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INTRODUCTION GENRRALE

INTRODUCTION GENERALE

L’eau constitue I’élément fondamental pour les organismes vivants et participe dans la majorité
des procédures biologiques et chimiques. En revanche, cette source indispensable est
actuellement menacée par plusieurs formes de pollution, parmi lesquelles, 1'une des plus
préoccupantes est celle associée aux rejets industriels, qui contribuent fortement a la
contamination des ressources hydriques.

Les colorants employés au sein des processus industriels, spécifiquement dans le domaine
textile, symbolise un risque progressif. Ces éléments sont fréquemment congus afin de tolérer
a I’oxydation, a la lumiére et a la chaleur. Méme si leur usage soit considérablement courant,
ils sont capables d’entrainer des effets nuisibles sur la faune aquatique, affecter la clarté de I’eau
et présenter des menaces pour la santé des étres humains.

Compte tenu de cette situation, le contrdle des eaux infectées devient un défi important.
Plusieurs méthodes ont été investiguées afin d’éliminer ces composés. Parmi ces méthodes,

I’adsorption se démarque grace a sa simplicité et son efficacité économique. Cette procédure
facilite d’attraper les contaminants existant en solution par I’intermédiaire d’un matériau
adsorbant.

Dans cette recherche, notre démarche a pour but de développer une méthode efficace et respectueuse
de ’environnement. Nous souhaitons contribuer a une gestion plus durable des ressources en eau
en éliminant un colorant textile basique le brillant green BG a ’aide d’un procéd¢ inspiré de la
chimie verte. L’utilisation d’un biosorbant (Feuilles de Filao) naturel et modifié, afin de comparer
leurs performances, permet non seulement de valoriser un déchet végétal, mais aussi de proposer une
solution écologique et économique pour le traitement des eaux polluées.

Notre travail est organisé en trois parties :

v’ La partie bibliographique, divisée en trois chapitres, traite des aspects généraux des
colorants, avec une attention particuliere portée au colorant brillant green. Elle explore
ensuite le processus d’adsorption et examine les avantages du biosorbant sous ses formes
brute (FF) et magnétique (FFM).

v’ La deuxiéme partie est consacrée aux processus expérimentaux qui rassemblent les
méthodes d’analyse et les techniques expérimentales exploitées au cours de cette
recherche.

» La troisieme partie sera consacree a la présentation et a l'analyse des résultats obtenus, en
mettant en evidence les différents facteurs influencant l'adsorption du BG ainsi que les
conditions optimales permettant d'assurer une adsorption efficace.

» Enfin, une conclusion générale a été tirée a la fin de [’étude.




PARTIE A : ETUDE BIBLIOGRAPHIE

Cette partie représente une synthese bibliographique des divers

concepts évoqués durant cette recherche.

Nous aborderons en premier lieu les colorants et leurs toxicités, qui
sont le facteur essentiel de la contamination des eaux, ensuite le
procédé d’adsorption et enfin un intérét spécifique sur le FILAO

autant que biosorbant.



¢

La pollution par les colorants représente un probleme significatif pour
[’environnement, issu des industries textiles et chimiques, présente un
danger pour [’écosysteme aquatique. Ces composés, généralement durables,
contaminent les eaux et perturbent la biodiversite.

Les colorants synthétiques a cause de leurs résistances a la dégradation et
leurs compositions chimiques complexes sont inquiétants puisqu ils peuvent
subsister dans [’environnement et endommager [’écosysteme aquatique.

Ce chapitre évoque la toxicité, les impacts et les solutions afin de traiter

cette pollution.




ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE CHAPITRE I 1a Pollution par les colorants

I. INTRODUCTION

La préservation des sources hydriques est cruciale, non seulement pour maintenir 1’équilibre
des espéces qui y évoluent, mais aussi pour garantir une source d’alimentation saine et durable
aux populations. Les écosystémes aquatiques sont affectés par de nombreuses formes de
pollution liées notamment a 1'accélération soudaine de la croissance démographique et aux
activités humaines et industrielles [1].

La pollution de I'eau correspond a la dégradation de sa composition ou de sa qualité, la rendant
nocive pour les organismes vivants et l'environnement aquatique notamment les eaux
superficielles et les eaux souterraines. Elle provient principalement des activités humaines,

d’agriculture et des évacuations de déchets domestiques et industriels [2].
II. LA POLLUTION PAR LES COLORANTS

A la fin du processus de coloration, une fraction non négligeable de colorants, comprise entre
10 et 15 %, se retrouve dans les eaux usées [2]. La présence de ces colorants dans les effluents
aqueux constitue une source majeure de contamination, entrainant des perturbations
environnementales en raison de leur toxicité. Le domaine du textile est inclus dans les six
secteurs déclenchant la moitié des débits industriels de pollution. Les eaux usées dérivée de ce
domaine sont susceptibles d’étre fortement concentré et fortement teinté.

L’émission de ces déchets dans le milieu naturel est un facteur aggravant de pollution et de
déséquilibre écologique aquatique. Cette nuisance expose un risque éventuel d’accumulation
biologique qui a la capacité de perturber I’homme par la transmission au moyen du cycle

alimentaire [3,4].

Figure A.1 : La pollution par les colorants.
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I1.1. Les effets néfastes

Eutrophisation : 1’eutrophisation est une dégradation des milieux aquatiques liée a un exces de
nutriments, notamment le phosphore et 1’azote. Cette accumulation favorise le développement
incontrolé d’algues et de plantes aquatiques, ce qui perturbe les écosystémes, entraine une
diminution de I’oxygene dissous et compromet la qualité de 1’eau potable.

Sous-oxygénation : lorsqu’une forte concentration de matiére organique est transférée dans
I’environnement a travers des émissions discontinues, les phénomeénes naturels d’ajustement
n’ont pas la capacité de neutraliser I’absorption d’oxygene bactérienne.

Couleur, odeur, turbidité : 'accumulation de colorants dans les milieux aquatiques, hors de
son apparence visuelle, perturbe la diffusion de la lumiére dans I’eau et empéchant la
photosynthese des plantes aquatiques. Leur dégradation favorise la prolifération bactérienne,
produisant des gaz toxiques comme l’ammoniac et le sulfure d’hydrogene, ainsi que de
composés potentiellement nocifs pour les autres organismes aquatiques. [2,5]

I1.2. Les effets cumulatifs

La persistance : 1la dégradation naturelle des colorants est difficile en raison de leur forte
stabilit¢ chimique. Leur persistance est principalement liée a la présence de structures
aromatiques et de groupements halogénés, qui renforcent leur résistance aux processus
biologiques.

La bioaccumulation : les divers composés chimiques ont la capacité de se capter et de
s’accumuler dans différentes parties de [’organisme. Cette capacité varie selon
I’environnement, I’age et I’état de santé. Certains composés, notamment les colorants, sont peu
ou pas dégradable résistent a la biotransformation et présentent un potentiel de rétention éleveé,
ce qui force les organismes a les évacuer ou les stocker

Cancer : bien que la majorité des colorants ne présentent pas une toxicité immédiate, une
fraction considérable de leur métabolite est concernée. Leurs impacts génotoxique,
cancérogenes ou tératogenes sont observés apres métabolisation de la molécule initiale [2,5].

III. GENERALITE SUR LES COLORANTS

Un colorant est un produit apte de colorer un composé d’une facon durable. Il est distingué par
le biais d’un assemblage de groupement auxochromes et chromophores et des cycles
aromatiques conjuguées.

Les groupements atomiques ayant au minimum une double liaison se sont des chromophores.

Ces groupements sont a I’origine de la coloration. Les auxochromes représentent des ensembles
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d’atomes ionisables compétent de transformer le rythme d’adsorption d’un chromophore. Ils

facilitent la stabilisation des colorants sur le matériau [6].

Tableau A.1 : Groupes chromophores et auxochromes, classés par intensité croissante.

Groupes chromophores Groupes auxochromes
Azoique N=N Amino NH»

Nitroso N=0O Methylamino NHCH3
Carbonyle C=0 Dimethylamino N(CH3)2
Vinyle C=C Hydroxyle OH

Sulfure C=S Donneur d’électron

II1.1. Classification des colorants

I1I.1.1. Colorant 2 mordant

Les colorants a mordants comprennent de maniére générale un agent complexant apte de se
comporter de manicre réactive avec un sel de chrome, de nickel, d’aluminium ou de cuivre
menant a la formation des divers complexes chromophore avec le textile grace a leur solubilité
[7].

I11.1.2. Colorants directs ou substantifs

Les colorants directs ont la particularité de porter ou d’induire des charges cationiques ou
anioniques, facilitant leur interaction électrostatique avec les charges présentes sur les fibres.
Ils se caractérisent a travers leur appétence relative aux fibres cellulosiques sans 1’exploitation
de mordant, en rapport avec le réseau plan de structure moléculaire [7].

I11.1.3. Colorants dispersés

Les colorants dispersés aussi connu sous le nom plastosolubles sont faiblement solubles dans
I’eau et sont employés sous I’apparence d’une poudre ultrafine répartie dans la solution
teintante. Lors d’une coloration a haute température, ces colorants ont la capacité de pénétrer
profondément dans les fibres des textiles synthétiques avant de s’y fixer durablement. Les
colorants plastosolubles sont majoritairement adoptés dans le domaine de la teinture des
polyesters [7].

I11.1.4. Colorants basiques ou cationiques

Les colorants cationiques, chargés positivement sont reconnus pour leurs couleurs vives, leur
forte solubilité dans I’eau et leur structure moléculaire de grande taille. Ils se fixent facilement
sur des fibres comme la soie et la laine, et peuvent également étre utilisés sur le coton. Leur
usage a connu un regain d’intérét avec le développement des fibres synthétiques, notamment

I’acrylique, sur lesquelles ils permettent d’obtenir des teintes intenses et durables [7].
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I11.2. Colorants synthétiques : le cas du brillant green

Le brillant green (BG) (M=482,63g/mol) [8], est un colorant cationique de type
triphénylméthane largement utilisé dans les textiles, le papier, ainsi que dans les industries du
plastique et du caoutchouc. Cependant, il est classé parmi les substances tres toxiques, générant
des effets néfastes chez ’homme lors de contact avec les yeux et la peau, par ingestion ou par
inhalation (la dose fatale est de 50 a 500 mg/kg). Des études ont montré qu’il peut pénétrer la
peau via des produits comme les serviettes a papier vertes utilisées en milieu vétérinaire
(couramment employ¢ dans les usines et les hopitaux) entrainent une imprégnation dans la peau.
Des effets similaires ont été observés chez des poissons contamings, en raison de son utilisation
non autorisée en aquaculture. Bien qu’il soit toxique pour la faune aquatique, le BG se disperse

facilement dans les milieux aquatiques du fait de sa haute solubilité (100 g/L) [9].

Figure A.2 : Brillant green. Figure A.3 : Structure de BG [§].

II1.3. Processus de dégradation des colorants

Apres chaque étape de la teinture, une quantité significative de colorants non fixés est libérée
dans I’environnement. Cette perte de colorants, souvent toxiques et non biodégradables,
génerent des effluents fortement pollués. Ces effluents nécessitent des traitements spécifiques
pour limiter leur impact environnemental. Le traitement commence généralement par
I’élimination des déchets solides non dissous, a I’aide de techniques préliminaires comme le
dégrillage, le dessablage ou le déshuilage. Apres, les différentes techniques de dépollution,
principalement les procédés chimiques, physico-chimiques et biologiques, peuvent étre
utilisées. Les procédés physico-chimiques incluent notamment la floculation, la sédimentation,
la coagulation, I’adsorption et la filtration. Les procédés chimiques incluent la réduction
(Naz2S:0s), P’oxydation (ozone, peroxyde d’hydrogéne, oxygene), I’échange d’ions et la
complexométrie. Et les traitements biologiques, qu’ils soient aérobies ou anaérobies, servent a

assurer la dégradation de la matiére organique présente dans les eaux usées [10].




Les eaux usées contenant divers polluants,
notamment les colorants, peuvent s’accumuler dans
la chaine alimentaire et avoir des effets néfastes sur
la santé. Parmi les techniques de dépollution,
l'adsorption est ['une des plus utilisées pour

[’élimination des contaminants grdce a son efficacité,

sa simplicité et son faible coiit. Elle repose sur

CHAPITRE 11
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particulierement adaptée au traitement des eaux et a

la préservation de [’environnement.
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I. INTRODUCTION

La sensibilisation croissante aux impacts des polluants sur la santé humaine et I’environnement
a favorisé le développement de diverses technologies de traitement des eaux usées. Parmi ces
techniques, 1’adsorption constitue une approche particulierement efficace pour la dépollution,
permettant de fixer les contaminants sur une surface solide. L’extraction liquide solide compléte
ce procédé en assurant une rétention sélective des analytes, bien que son efficacité¢ dépende des
interactions entre le soluté, 1’adsorbant et la matrice.

Ces techniques, largement utilisées pour la dépollution et la purification des eaux usées,
trouvent des applications dans divers secteurs industriels et environnementaux, notamment
I’industrie chimique, les industries pétroliéres, le raffinage des huiles alimentaires, ainsi que

dans les applications environnementales et pharmaceutiques [11,12].
II. EXTRACTION LIQUIDE-SOLIDE

L'extraction liquide-solide est un procédé de transfert de matieére, au cours duquel un ou
plusieurs ions métalliques passent d’un milieu liquide vers un support solide. Elle suit le méme
principe que celui de I’extraction liquide-liquide, en revanche les composés moléculaires qui
maintiennent les solutés sont fixées ou imprégnés sur une phase solide qui est souvent un
matériau a grand porosité [13].

III. GENERALITE SUR L’ADSORPTION

I11.1. Définition

L’adsorption est un phénomene physico-chimique dans lequel des molécules de contaminants,
appelées adsorbats, se fixent a la surface d’un matériau solide, appelé adsorbant. A la
différence de 1’absorption, qui implique une intégration des molécules dans toute la phase

liquide, 1’adsorption se limite a une fixation sur la surface d’un solide.

Surface ! Surface

Interface Interface
Adsorbent ¢é— ) | @ \/ \ —> Absorbate
Adiofoate S o — Absorbent

f Absorption

Figure A.4 : Comparaison entre phénomene d’adsorption et phénomene d’absorption.
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L’adsorption permet d’extraire un soluté d’un solvant liquide ou gazeux. La surface impliquée
peut étre uniquement externe pour un solide non poreux, mais elle inclut également une surface
interne formée par les fissures et les pores accessibles aux molécules en phase liquide ou
gazeuse. Ce procédé¢ repose sur des interactions physico-chimiques telles que les interactions
n—7, la complexation de surface, 1’échange d’ions et 1’attraction électrostatique, qui favorisent
la fixation des molécules polluantes et permettent de réduire efficacement la concentration des

contaminants [14,15].

I11.2. Types d’adsorption

Toute molécule ou tout atome s’approchant d’une surface est soumis a une attraction pouvant

former d’une liaison, soit physique ou chimique.

Phase gaz
@ @
© &)
Adsorption monocouche

COOO0000)
VNN, < s DODON

Figure A.5 : Phénomene d’adsorption [12].

Multicouches
(liquide)

I11.2.1. Adsorption Physique ou (Physisorption)

Le processus de physisorption se caractérise par des liaisons de type Van der Waals, qui sont
de faible énergie. Il se réalise sans modification de la structure moléculaire et a basse
température. Les molécules s’adsorbent sur la surface en monocouche ou en multicouches avec
une faible chaleur d’adsorption.

Les interactions entre 1’adsorbat et la surface de 1’adsorbant sont des interactions physiques non

spécifiques. Ce mode d’adsorption est rapide et réversible [16].

I11.2.2. Adsorption Chimique ou (Chimisorption)

L’adsorption chimique également appelé la chimisorption est un procédé d’adsorption résulte
d’interactions chimiques entre les groupements fonctionnels présents a la surface de 1’adsorbant
et les molécules du soluté. Ces interactions, de nature chimique impliquent un transfert ou un

partage d’¢lectrons, conduisant a la formation des composés stables a la surface [17].
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Afin de mieux comprendre les spécificités des deux types, Le tableau ci-dessous résume ces

différences en mettant en avant leurs caractéristiques principales [15].

Tableau A.2 : Les principales différences entre physisorption et chimisorption.

Caracteéristiques Physisorption Chimisorption
Nature de liaison Physique (Van der Chimique (Covalente)
Waals)
Energie d’adsorption Basse (52 10 Elevée (20 a 100
Kcal/mole) Kcal/mole)
Température de processus > a la température Elevée
d'ébullition de I'adsorbat
Désorption Plus ou moins parfaite Difficile
Cinétique Tres rapide Lente
Energie d'activation Non appréciable Importante
Etat de surface Formation de monocouche | Formation de monocouche
ou de multicouches seulement

I11.3. Mécanisme d’adsorption

Le procédé d’adsorption d’un adsorbat a la surface d’un adsorbant s’effectue principalement en
quatre étapes. La figure A.6 met en évidence les différentes zones d’un matériau adsorbant ou
peuvent se situer les molécules organiques ou inorganiques susceptibles d’interagir avec le

solide.

Diffusion en vrac

Diffusion externe Adsorbant
L4 Diffusion interne ® ®
\  Adsorotion @=——b@ Pore
°
_________ \ .
v Adsorbant

Surface ou
interface

©
b Adsorbat
g e Couche limite
e o = Diffusion dans les pores

Y3 ™ K £
Z__.-—"; .'E wws  Diffusion de surface

l Adsorption compétitive

Figure A.6: Schéma des étapes de transfert de l’adsorbat au sein de I’adsorbant.
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Avant d’étre adsorbé, le soluté passe par plusieurs étapes essentielles, a commencer par la
diffusion en phase liquide, au cours de laquelle I’adsorbat migre de la solution externe vers la
région adjacente a la surface de 1’adsorbant. Deuxiémement la diffusion externe, au cours de
laquelle il migre a travers le film liquide jusqu’a la surface des grains, un processus appelé
diffusion extragranulaire. Troisiémement la diffusion interne, ou la substance pénétre dans la
structure poreuse des grains, se déplacant des sites externes vers les zones actives, ce qui
correspond au transfert intragranulaire.

Enfin, la réaction d'adsorption au contact des sites actifs internes, ou 1'adsorption a alors lieu
grace au contact avec les sites réactifs, rendant la molécule immobile [18].

I11.4. Isothermes d’adsorption

I11.4.1. Définition

Les isothermes d'adsorption représentent graphiquement la relation entre la quantité d'adsorbat
retenue a la surface de 1'adsorbant et sa concentration a 1'équilibre, a une température constante.
Elles permettent d’analyser en détail le processus d’adsorption en évaluant la capacité,
I’efficacité et le mécanisme impliqué [19,20].

I11.4.2. Modéles d’isothermes d’adsorption

La modé¢lisation des isothermes d'adsorption permet de caractériser la relation entre la masse
d'adsorbat fixée a 1'équilibre et sa concentration. Ces modeles, qu'ils soient théoriques ou
empiriques, sont indépendants de la cinétique et s'appliquent aussi bien en mode statique que
dynamique. En mode statique, divers modeles sont couramment utilisés pour représenter
I'adsorption, bien que celle-ci est limitée par un phénomene de saturation. Cependant, tous les
modeles ne tiennent pas compte de cette saturation [18].

I11.4.2.1. Modé¢le De Langmuir

La théorie d'adsorption de Langmuir, proposée en 1916, c’est un modele théorique qui décrit
I’adsorption d’un adsorbat sur une surface homogéne. Ce modéle s’applique pour une
adsorption monomoléculaire et suppose que la surface de 1’adsorbant est uniforme et les
différents sites sont homogenes énergétiquement [11].

L’équation linéarisée de Langmuir s'exprime comme suit :
1 1 1, 1

Q@ QK. Co ' Qm

(Eq A.1)

Ce. : est la concentration de colorant a 1'équilibre (mg/L) ;
Qe : la quantité adsorbée du soluté a 1’équilibre (mg/g) ;
Qm : la capacité d’adsorption (mg/g) ;

Kv : est la constante isotherme de Langmuir.
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En tragant la droite 1/Q. = f(1/C,), la pente permet de déterminer la capacité monocouche

Qm et de la constante de Langmuir K.

¢ © c® ©®
e © & =
© ©
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@» Sites d'adsorption libres
@ Sites d'adsorption occupés

& Molécule libre

Figure A.7 : Modeéle d’adsorption de Langmuir.

RwL: une constante sans dimension, essentielle dans l'isotherme de Langmuir, qui définit le

facteur de séparation. Elle est caractérisée par I’équation suivante :

_ 1
- 1+K.Co

R, (Eq A.2)

Co : la concentration initiale (mg/L) ;
Le type d’isotherme soit non favorable lorsque RL>1, lin€aire si R =1, favorable si 0 <R <1

ou irréversible lorsque Rp=0.

111.4.2.2. Modé¢le De Freundlich

Le modele de Freundlich a été proposé en 1906. 11 s’applique a I’adsorption non idéale et repose
sur différentes hypothéses. Il suppose que le processus d’adsorption est un processus
énergétiquement hétérogene. Une augmentation de la capacité d’adsorption provoque une
diminution exponentielle de 1’énergie de liaison des ions adsorbés sur la surface multicouche
[11]. En somme, le modele de Freundlich est particulierement applicable aux systémes

hétérogenes avec une adsorption multicouche.

adsorbat —.

- — stelle active
adsorbant —s A

Figure A.8 : Modéle d’adsorption de Freundlich.
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L'équation linéaire de Freundlich a été formulée par I’équation suivante :

In(Q.) = In(ky) +-In(C,) (Eq A.3)

Kir: est une constante de Freundlich associée a 1'adsorption maximale.

Qe: Quantité adsorbée a I’équilibre (mg/g);

Ce: Concentration de 1'adsorbat a 1'équilibre d'adsorption (mg/L) ;

n : Constantes tenant compte la capacité d’adsorption, La constante n (adimensionnelle) donne
une indication sur I’intensité de 1’adsorption. Il est généralement admis que des faibles valeurs
de n (0,1 <n <0,5) sont caractéristiques d’une bonne adsorption, tandis que des valeurs plus
¢levées révelent une adsorption modérée (0,5 <n < 1) ou faible (n > 1). La constante « n » est
souvent remplacé par « 1/n » ou facteur d’hétérogénéité [11].

11.4.2.3. Modé¢le de Dubinin—Radushkevich (D-R)

L'isotherme de Dubinin-Radushkevich (D-R) est utilisée pour modéliser 1'adsorption sur des
surfaces hétérogeénes. Sa théorie du remplissage des micropores indique que 1’adsorption
dépend du degré de remplissage des pores, le potentiel d’adsorption et I’enthalpie libre variant
en conséquence. Ce modele est dépendant de la température, son expression linéaire est donnée

par 1’équation suivante [21] :

InQ, = InQ,, — BE> (Eq A.4)
Avec :
€=RTIn[1+ ] (Eq A.5)

B : est la constante de l'isotherme D. R. (mol%/kJ?) ;

Qm : se rapporte a la capacité d'adsorption maximale théorique de 1'isotherme (mg/g).

€ : est le potentiel de Polanyi ;

R : la constante de gaz parfaits (kJ. K/mol) ;

Ce : la concentration en équilibre de colorant (mg/L) ;

11.4.2.4. Modele de Temkin :

L'isotherme de Temkin décrit les interactions aléatoires entre molécules d'adsorbats et les sites
actifs sur la surface de 1'adsorbant Ce modele est exprimé par 1’équation linéaire suivante [21] :
Q. = BInK + BInC, (Eq A.6)

K : la constante de Temkin (L/mg) ;

T : la température en Kelvin (K) ;

P : est la constante de Temkin.
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11.4.3. Modélisation de la cinétique d’adsorption

La caractérisation de l'adsorption est essentielle pour évaluer son efficacité. La cinétique
d'adsorption analyse principalement la vitesse des interactions entre les adsorbants et les
adsorbats, ainsi que les facteurs influengant ce processus. Afin d'interpréter les données
cinétiques, plusieurs modeles ont été utilisés, notamment le modele du pseudo-premier ordre,
le modele du pseudo-second ordre, Elovich et celui de la diffusion intraparticulaire [21].
11.4.3.1. Modzéle cinétique du pseudo-premier ordre

Le modele cinétique du pseudo-premier ordre est recommandé pour l'adsorption dans les
systémes liquide-solide. Il suppose que la vitesse d’adsorption est proportionnelle a la
différence entre la quantité d’adsorption a I’équilibre et la quantité adsorbée a un instant donné.
I1 est souvent utilisé pour décrire des adsorptions avec des interactions physiques simples entre
I’adsorbat et I’adsorbant. Sa forme linéaire s'exprime comme suit :

Ln(Q. — Q) = LnQ, — Kt (Eq A.7)

K : La constante de vitesse pour une cinétique du pseudo premier ordre.

Q: : La capacité d“adsorption a I‘instant t ;

Qe : La capacité d‘adsorption a I’équilibre ;

t : temps (min).

11.4.3.2. Modz¢le cinétique du pseudo- second ordre

La cinétique d’adsorption peut également tre décrite par le modele cinétique du pseudo-second
ordre, basé sur évolution de la quantité adsorbée en fonction du temps. Ce modéele suggere

’existence d’une chimisorption. Son équation s’exprime comme suit :
t 1

t
% K2 (Eq A-8)

K : est la constante de vitesse (mg/g.min)

Qt : La capacité d‘adsorption a I‘instant t.

Qe : La capacité d‘adsorption a I’équilibre.

11.4.3.3. Modele de diffusion intraparticulaire

L'équation de diffusion intraparticulaire, souvent représentée par le modele de Weber et Motris,
est largement utilisée pour étudier le mécanisme d'adsorption des polluants. Elle permet
d’évaluer la résistance au transfert de masse du biosorbant au colorant. Sa forme linéaire

s'exprime comme suit [21] :

Q = Kqt'/2 + C (Eq A.9)
Ka : est la constante de vitesse de diffusion intraparticulaire de Weber et Morris en
(mg/g.min'?).
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Qt : Quantité adsorbée au temps t (mg/g).

C : C’est I'ordonnée a l'origine.

t : temps (min).

11.4.3.4. Modéle d’Elovich

L'équation d'Elovich est principalement utilisée pour modéliser 1'adsorption chimique sur des
surfaces d'adsorbants trés hétérogeénes. Cependant, elle ne propose pas de mécanisme précis des

interactions entre 1'adsorbat et I'adsorbant. Ce mode¢le est exprimé sous la forme suivante :

Q= 5 Ln(ap) + ;Lnt (Eq A.10)

Ou:

o : Le taux d‘adsorption initiale en (mg/g. min) ;

B : Constante reli¢e a la surface externe et a 1‘énergie d‘activation de la chimisorption (g/mg).
111.4.4. Approche thermodynamique

L’étude thermodynamique joue un réle crucial dans 1’évolution la nature des mécanismes
d’adsorption, qu’ils soient physiques ou chimiques. Les parameétres thermodynamiques
correspondants peuvent étre déterminés a partir des lois fondamentales de la thermodynamique,

en appliquant les équations appropriées [22] :

AG" = —RTInKy (Eq A.11)
AG’ = AH - TAS’ (Eq A.12)
Ou:

R : est la constante du gaz (8,314 J/mol/K).
T : est la température absolue (K).

Ka : coefficient de distribution (L/g). Il est calculé par 1’équation suivante :

Ky = CC—“ (Eq A.13)

Ceq: concentration a 1°équilibre de 1‘adsorbat (mg/L).

Cads : la différence initiale et la concentration restante (Ce) de 1’adsorbat en solution dans des
conditions d’équilibre.

Les valeurs de 1‘enthalpie standard et l‘entropie standard peut étre déterminé a partir de
1‘équation suivante :

AS°  AH°
InK, = R RT

(Eq A.14)
AHP° : Enthalpie (kJ/mol);

AS° : Entropie (kJ/mol) ;

AG® : Energie libre (kJ/mol)




Avec [’augmentation des rejets polluants et leurs impacts sur

[’environnement, la recherche de solutions durables pour le
traitement des eaux est devenue une priorité. Inscrite
dans une démarche de chimie verte, la biosorption,
basée sur ['utilisation de biomasses naturelles,
apparait comme une alternative efficace aux
méthodes  conventionnelles.  Cependant, la
récuperation des biosorbants apres adsorption reste
une limite. C’est la qu’intervient la magnétisation des
biosorbants, qui permet d’améliorer leur séparation sous
leffet d’'un champ magnétique. Ce chapitre explore les
propriétés des biosorbants bruts et magnétiques, leurs mécanismes

d’adsorption ainsi que leur contribution a une gestion plus écologique et performante des

contaminants présents dans [’eau.
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I. INTRODUCTION

La pollution des eaux industrielles par les colorants représente un enjeu environnemental et
sanitaire majeur. Afin de limiter leurs effets néfastes, divers procédés de traitement des eaux
usées ont été développés, parmi lesquels la biosorption se distingue comme un procédé efficace
et économique. Il s’agit d’un mécanisme passif ou certaines biomasses ou biomolécules fixent
et concentrent des polluants en solution, grace a une affinité spécifique entre le biosorbant et le
contaminant. De nombreuses recherches ont ainsi exploré 1’utilisation de déchets naturels, tels
que les coquilles d'ceufs, les résidus de palmiers ou la sciure de bois, comme biosorbants. Ces
matériaux, abondants et peu colteux, ont démontré une efficacit¢é prometteuse pour

I’¢élimination des différents polluants organiques [23,24].

II. LES BIOSORBANT BRUTS

I1.1. Définition

Les biosorbants sont des matériaux d’origine biologique contenant divers groupes fonctionnels
tels que carboxyle, hydroxyle, amine, phosphate ou sulthydrile. Ces fonctions leur conférent
une forte affinité pour divers contaminants présents en solution aqueuse. L’élimination des
polluants repose sur des mécanismes comme [’échange ionique, la complexation ou la
chélation. Ces matériaux peuvent provenir de micro-organismes vivants (algues, champignons,
bactéries) ou de biomasses mortes (levures inactivées, déchets agricoles). Ils sont
principalement utilisés pour éliminer les métaux lourds, les colorants et les polluants organiques
résistants. Leur efficacité peut étre améliorée par des modifications chimiques spécifiques [23,
25,26].

I1.2. Les avantages et les limites

Les biosorbants manifestent de nombreux avantages par rapport aux méthodes de traitement
traditionnelles. Tout d’abord les biosorbants sont généralement produits a partir de matieres
premieres peu coliteuses et abondantes telles que les déchets de coquilles et d'écorces d'arbres,
ainsi que la grande majorité des procédés de biosorption ne nécessitent pas une grande quantité
d'énergie, ce qui en fait une option respectueuse de I'environnement. De plus, les biosorbants
génerent un impact environnemental bien inférieur par rapport aux adsorbants classiques car
les matieres premicres utilisées pour produire les biosorbants sont naturelles. En fin, ils sont
généralement hautement biodégradables et montre une bonne efficacité d'adsorption pour
certains polluants.

Cependant, 1’utilisation de biosorbants présente certaines limitations. Leur efficacité peut étre

restreinte dans certaines conditions a cause de leur faible capacité d’adsorption par rapport a
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des mécanismes complexes. De plus la grande majorité des biosorbants ont une stabilité
biologique limitée, entrainant une diminution de leur efficacité au fil du temps. Par ailleurs, la
dégradation de certains biosorbants peut générer des sous-produits indésirables, susceptibles
d’engendrer une pollution secondaire [27].

I1.3. Applications

Les biosorbants sont des matériaux capables d’adsorber efficacement divers polluants,
notamment les métaux lourds et les polluants organiques (pesticides, composés phénoliques,
colorants...), présents dans les effluents industriels et les eaux usées grace a leur abondance, de
leur biodégradabilité et leur capacité d’adaptation aux modifications structurelles. De plus, en
raison de leur nature non toxique et leur compatibilité avec d'autres matériaux ils sont également
utilisés dans diverses applications telles que la stabilisation, 1’épaississement, 1’administration
de médicaments et la gestion des déchets.

Les biosorbants magnétiques, en particulier, présentent des avantages supplémentaires liés a
leur grande surface spécifique, de la présence de nombreux sites actifs, et de leur facilité de
séparation a 1’aide d’un champ magnétique [28- +

].

III. CASUARINA EQUISETIFOLIA (FILAO)
I11.1. Définition

Casuarina equisetifolia est un arbre a croissance rapide,
aux feuilles persistantes, appartenant a la famille des
Casuarinaceae. 11 peut atteindre une hauteur
d’environ 50 métres et se caractérise par un tronc
droit, une couronne étalée et des branches
pendantes. Apprécié pour son utilisation
polyvalente, il se développe dans divers
environnements, notamment les zones cotiéres, les
foréts claires ainsi que les régions tropicales et
subtropicales. Son bois est appréci€¢ pour sa
résistance mécanique et sa durabilité, ce qui le rend
utile en construction et comme source d’énergie. Figure A.9: L arbre de C. equistefolia
Par ailleurs, cette espéce est riche en composés bioactifs, lui conférant un intérét dans les

domaines environnemental, industriel et médicinal.
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II1.2. Caractéristiques des différentes parties de Casuarina equisetifolia

Casuarina equisetifolia est une espece arborée se caractérisant

par des feuilles trés petites, réduites et disposées en
verticilles de 7 a 8 feuilles par nceud. Ces feuilles sont
portées par des rameaux tombants, fins et sillonnés,
mesurant entre 23 et 38 cm de long. La section transversale
de ces rameaux est angulaire ou courbée, et leur surface
peut étre lisse ou couverte de poils.

Figure A.10 : Feuilles de C. equistefolia

La floraison de C. equisetifolia a lieu deux fois par an.
L'espéce est hermaphrodite et pollinisée par le vent. Les
fleurs males, organisées en ¢épis ou en verticilles,
apparaissent environ deux ans apres la plantation. Les fleurs
femelles se forment a I’extrémité des branches latérales et se

développent rapidement apres leur apparition.

Figure A.11: Fleurs de C. equistefolia

Les fruits ressemblent a de de petites cones ronds et durs d’environ

2 cm. Leur maturation a lieu en juin et en décembre. A maturité,
ils deviennent ovales, de couleur rouge brunatre ou grise, et
contiennent entre 70 et 90 graines ailées. Lorsque les fruits
sont completement mirs, ils prennent une teinte brun pale et

ne renferment généralement qu’une seule graine [31].

Figure A.12 : Fruit de C. equistefolia

II1.3. Composition Biochimique et Morphologie
L’analyse phytochimique préliminaire de différents composants de Casuarina equisetifolia
indique la présence de glucides, alcaloides, protéines, glycosides, saponines, composés

phénoliques, flavonoides, tanins, stéroides, gomme, sucres réducteurs et triterpénoides...
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L'analyse chimique des composants végétaux de Casuarina equisetifolia est représentée dans
le tableau ci-dessous [32].

Tableau A.3 : Analyse chimique des différents composants végétaux de Casuarina equisetifolia

Composants de plante Glucides (mg/g) Protéines (mg/g) Phénols (mg/g)
Feuilles fraiches 13,80 0,046 27,18
Feuilles séchées 46,31 00,68 19,18
Ecorces 29,45 01,04 09,79
Racines 53,89 00,04 27,65

Les constituants chimiques de Casuarina sont représentés d’une grande diversité de composés
bioactifs. IlIs appartiennent a plusieurs familles chimiques, contribuant aux propriétés
biologiques et aux applications potentielles de la plante. Parmi les principaux, on peut citer :
I11.3.1. Les Tanins

Les tanins condensés de I’écorce de la tige et de la racine fine de Casuarina equisetifolia sont
des composés polyphénoliques secondaires courants dans de multiples espéces végétales. Ils
ont une forte affinité aux protéines grace a leur composition moléculaire. Ils sont
majoritairement composés de procyanidine, avec présence de prodelphinidine et de
propélargonidine, 1’épicatéchine comme unité dominante. Leur structure polymérique varie
selon I’organe. Les analyses DPPH et FRAP preuve une forte activité antioxydante, révélant
leur potentiel comme source naturelle d'antioxydants pour les industries alimentaire et
nutraceutique [33,34].

La figure A.13 ci-dessous indique quelques structures des tanins de C.Equistefolia.
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Figure A.13 : Structures des tanins.
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I11.3.2. Composées phénolique et flavonoides

Les composés phénoliques, notamment les flavonoides et les acides phénoliques, sont
majoritairement concentrés dans les feuilles de Casuarina equisetifolia. Ces molécules
possedent des propriétés antioxydantes essentielles, protégeant les cellules des effets néfastes
des radicaux libres et influe sur la coloration des fleurs et des fruits.

Huit composés phénoliques majeurs ont ét¢ identifiés par I’analyse de chromatographie liquide
haute performance des feuilles de Casuarina equisetifolia, dont [’acide gallique,
protocatéchique, chlorogénique, p-hydroxybenzoique, p-coumarique, syringique, vanillique et
salicylique. Ces composés varient en type et en concentration selon la région de récolte de la
plante, suggérant I’influence des conditions environnementales sur leur composition.

I11.3.3. Les alcaloides

Les alcaloides sont des composés azotés présents dans plusieurs plantes, y compris Casuarina
equisetifolia. 1ls rassemblent des substances bioactives comme la nicotine et la morphine. Dans
cette espece, la casuarine est le seul alcaloide identifié, elle est isolée a partir de 1’écorce de la
plante [35].

I11.3.4. Les composés phytostérols

Les phytostérols sont des molécules d'origine végétale appartenant a la famille des stérols,
présentant une analogie structurale avec le cholestérol. Constitués d’un noyau tétracyclique et
d’une chaine latérale de 17 atomes de carbone, ils assurent un role clé dans la stabilisation des
membranes cellulaires et la régulation hormonale.

La composition de ces molécules est spécifique a chaque espece végétale. Chez Casuarina
equisetifolia, les phytostérols majoritaires sont : le béta-sitostérol, le cholestérol, le
stigmastérol, le campestérol et des dérivés du cholest-5-en-3-béta-ol [36].

IV.LES NANOPARTICULES MAGNETIQUES

IV.1. Les nanoparticules

IV.1.1. Définition

Les nanoparticules sont des structures dont au moins une dimension est inférieure a 100 nm, ce
qui leur confére des propriétés uniques a I’échelle nanométrique. La forte proportion d'atomes
en surface augmente considérablement leur capacité d'échange et modifie leurs propriétés
physico-chimiques.

A I’échelle nanométrique, ces particules présentent des comportements radicalement différents
de leurs homologues macroscopiques, grace a leur rapport surface/volume élevé et aux effets

quantiques associés a leur taille réduite.
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IV.1.2. Dispersion colloidale des nanoparticules
Une dispersion colloidale est un systéme multiphasique. On y trouve des particules ultrafines
en suspension dans un milieu continu, sans étre dissoutes. Ces colloides restent visuellement
homogenes grace a leur taille réduite, généralement comprise entre 2 et 200 nanometres.

La stabilité de ces systémes repose sur I’équilibre entre les forces d’attraction (Van der Waals)
et les forces de répulsion électrostatique, empéchant les particules de s’agglomérer malgré leur
mouvement constant. Elles se situent entre les suspensions classiques et les solutions
homogenes [12].

IV.3. Ferrofluide

IV.3.1. Définition

Les ferrofluides sont des solutions colloidales
ultrastables, formées de  nanoparticules
ferromagnétiques (10 a 100 nm) en suspension
dans un liquide porteur, tel qu’un solvant
organique ou de 1'eau. Leur stabilité est garantie
par [D’agitation thermique, qui empéche la

décantation des particules et confere a la solution

de fortes propriétés magnétiques, lui donnant un
comportement magnétique unique. Cette stabilité
est influencée par plusieurs facteurs, notamment la taille Figure A.14 : Ferrofluide
des particules et I’équilibre entre diverses forces : les interactions de Van der Waals, I’énergie
magnétique, la répulsion interparticulaire, 1’agitation thermique et la gravité. En présence d’un
champ magnétique, les particules interagissent fortement avec le solvant, diffusant leurs
propriétés magnétiques a I’ensemble du fluide.

Ce dernier conserve son homogénéité et réagit au champ magnétique en se déplacant ou en
changeant de forme. Les particules magnétiques qui le composent sont principalement
constituées d’oxydes comme la magnétite (FesO4), la maghémite (y-Fe20s) ou des ferrites de
type MFe204 (ou M est un cation divalent comme Co?** ou Mn?").

IV.3.2. Composition chimique

Les ferrofluides sont constitués de nanoparticules magnétiques dispersées dans un liquide
porteur, assurant leur fluidité, leur stabilité et la conservation de leurs propriétés magnétiques

tout en restant homogenes et fonctionnels.
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IV.3.2.1. Les particules magnétiques

Les particules magnétiques utilisées sont le plus souvent des oxydes, comme les ferrites,
obtenus par broyage ou synthése chimique en milieu aqueux. Certaines particules métalliques,
comme le fer, le nickel ou le cobalt, possédent une aimantation plus élevée, mais leur tendance
a s’oxyder rapidement peut réduire leur efficacité magnétique.

1V.3.2.2. Le liquide porteur

La sélection du liquide porteur dépend des exigences spécifiques de l'application. Les solvants
organiques (hydrocarbures, huiles de silicone, polyphényléther) sont couramment utilisés dans
I’industrie en raison de leur stabilité thermique, tandis que les solvants polaires (eau, alcools)

sont privilégiés dans le domaine médical [37].
V. LES BIOSORBANTS MAGNETIQUES

L'intégration de nanoparticules magnétiques aux
biosorbants a permis de développer des matériaux
facilement récupérables par champ magnétique,
optimisant ainsi 1’adsorption et la séparation des

particules fines. L'association des aiguilles de casuarina

equisetefolia avec les nanoparticules métalliques
améliore 'efficacité du traitement, tout en offrant des
avantages économiques, flexibles et durables pour la  Figure A.15 : Biosorbant magnétique
décontamination de 1'eau [38].

V.1. Synthése de biosorbant magnétique

Le biosorbant magnétique est un matériau hybride stable, efficace pour la dépollution et
facilement récupérable grace a ses propriétés magnétiques. Sa synthése repose suit plusieurs
étapes clés. Elle commence par la sélection et le traitement de la biomasse, provenant de résidus
agricoles, de bois, d’algues ou de déchets organiques. Ensuite, des nanoparticules magnétiques,
principalement a base de magnétite (FesOa.), sont synthétisées par la coprécipitation ou la
synthese hydrothermale en milieu basique.

Ces particules sont ensuite incorporées au FF par adsorption, greffage chimique ou
encapsulation dans des matrices polymériques. Enfin, le matériau magnétique obtenu est
caractérisé a 1’aide de techniques analytiques comme I'analyse Thermogravimétrique et la
spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR), afin d’évaluer sa structure et ses

performances d’adsorption [39].
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V.2. Mécanisme des biosorbants magnétiques

La décontamination de I’eau a 1’aide de biosorbants magnétiques repose sur des interactions
physiques et chimiques qui facilitent l'adsorption des contaminants. Ce processus est
principalement influencé par la présence de groupes fonctionnels spécifiques a la surface du
biosorbant, tels que les carboxyles, amines, thiols, carboxylates et groupes ammonium.
L’efficacité de I’adsorption dépend fortement du pH de la solution et de la charge de surface du
matériau, ce qui permet la rétention aussi bien des cations que des anions selon les conditions
du milieu.

V.2.1. Adsorption des cations (ex. métaux lourds)

Les mécanismes reposent sur plusieurs interactions, notamment 1’attraction électrostatique, la
complexation, 1’échange d’ions et la formation de liaisons hydrogéne. Ces mécanismes sont
facilités par des groupes fonctionnels spécifiques : carboxyles (-CO), esters (-COO), hydroxyles
(-OH) et amines (-NH). De plus, la présence de métaux comme le fer, le nickel et le titane
améliore I’efficacité de 1’adsorption en renforgant ces interactions.

V.2.2. Adsorption des anions (ex. nitrates, phosphates)

Le mécanisme fonctionne de mani¢re similaire, principalement grace aux forces
¢lectrostatiques et aux liaisons hydrogene. Les groupes responsables de cette interaction

incluent également les carboxyles (-CO), les hydroxyles (-OH) et les amines (-NH2) [39,40].




PARTIE B : ETUDE EXPERIMENTALE

Ce chapitre présente les expériences menées, les matériels et produits
utilisés et les méthodes d’analyse adoptées. L’étude porte sur
[’adsorption du BG en solution aqueuse a [’aide de deux types de
biosorbants élaboré a partir de feuilles de filao : 'un brut (FF) et
[’autre magnétique (FFM). L’ analyse du colorant a été réalisée par
spectrophotométrie UV-Visible.

Ce travail s’ articule autour de deux axes principaux

v' La préparation du biosorbant magnétique, suivie de sa
caracterisation a [’aide du point de charge nulle, de la
spectroscopie FTIR, de [’analyse thermogravimétrique (ATG) et
de ’analyse microscopie électronique a balayage (MEB).

V' Application du biosorbant, sous ses formes brute et magnétique,
pour l'adsorption de colorant BG. Des études d'extraction ont
été menées afin d’optimiser le processus, en procédant a une
analyse rigoureuse des parametres expérimentaux.

L effet de la masse

L effet de pH

L’effet du temps de contact,

L’effet de la concentration initiale en colorant,
L’effet de la température.
L effet des forces ionique
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I. INSTRUMENTS DE LABORATOIRE ET APPAREILLAGE

L'étude a été réalisée a l'aide d'une variété d'instruments de laboratoire et d'équipements

avancés, permettant une caractérisation précise des échantillons et une optimisation des

parametres expérimentaux.

Instruments de laboratoire

Appareillage

Erlenmeyers

pH-métre de
marque (Adwa)

Fioles l

Une balance
analytique
électronique
(OHAUS)

Béchers \ o

Agitateur
multiposte (HAIER

) PLATE-FORME

SECOUEUR)

Pipettes

Etuve de marque
(MEMMERT)
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Figure B.1 : instruments et appareillages de laboratoire
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II. REACTIFS
Les expériences ont été¢ conduites avec des produits chimiques spécifiques (Tableau B.1),
permettant d’optimiser la précision des mesures et de garantir la reproductibilité des résultats.

Tableau B.1 : Propriétés physico-chimiques et caractéristiques des réactifs utilisés.

Produits Formule Pureté | Fournisseur

Brillant Green C27H34N4O4S | 90.0% | SIGMA
Chlorure de fer(Il) tétrahydraté | FeCl2.4HO | 98,0% | FISHER SCIENTIFIC
Chlorure de fer(IIl) héxahydraté | FeCl;.6H20 |97.0% | MERCK

Nitrate de potassium KNOs3 99.0% | FLUKA
Hydroxyde de sodium NaOH 98.0% | SIGMA-ALDRICH
Méthanol CH;OH 99.8% | SIGMA-ALDRICH
Chlorure de sodium NaCl 99.9% | CARLO-ERBA
Acide nitrique HNO; 69.1% | VWR

III. PREPARATION DE BIOSORBANT BRUT

La préparation du biosorbant implique plusieurs étapes clés visant a garantir son efficacité et

son adéquation au processus d’adsorption. Les étapes essentielles sont les suivantes :

> Prétraitement et nettoyage : Elimination des impuretés et des particules indésirables afin
de préparer la matiere premicre pour les traitements ultérieurs : les feuilles de filao ont subi
une purification par I’eau distillée dans le but d’éliminer les impuretés.

» Séchage : les feuilles ont été séchées dans 1’étuve, entre 50-60 °C.

» Broyage/Tamisage : I’utilisation du broyage a pour but de réduire les tailles des particules
amoins de 200 um, le tamisage a été effectuer afin de garantir I’homogénéité des particules,

cette étape a €té réaliser de maniére mécanique a I’aide d’un tamis.

Figure B.2 : Biosorbant brut : feuilles de filao.
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IV. ELABORATION DE FERROFLUIDE MAGNETIQUE

La synthése des nanoparticules magnétiques a été réalisée par un procédé classique de
coprécipitation chimique. Les nanoparticules magnétiques Fe3Os4 ont été élaboré par la
coprécipitation des ions ferreux (Fe?") et ferriques (Fe**) en présence d’hydroxyde de sodium
(NaOH). Une quantité de 0,64 mol de FeCl.-4H>O a été associée a une solution de FeCls-6H-0

a une concentration de 1,28 M dans 250 mL d’eau distillée, afin de maintenir un rapport

Fe3+
Fe2t

=2. Une fois que le mélange a été totalement dissous a température ambiante, 50 mL

d’hydroxyde de sodium (1,5 M) a été ajouté progressivement au mélange réactionnel, sous
agitation mécanique de 300 tr/min.
L’ajout des premicres gouttes de la base entraine immédiatement 1’apparition d’un précipité
noir, révélant la formation de FesO4 (magnétite).
Les nanoparticules de FesO4 ont été isolées par effet magnétique (aimant), puis soumises a
quatre cycles de purification utilisant un mélange d’eau distillée et d’éthanol afin d’éliminer les
impuretés inertes. Pour finir, disperser a nouveau les nanoparticules Fe3O4 dans 1’eau avec une
sonication de 5 min, afin de produire une suspension de ferrofluide magnétique a bas d’oxyde
de fer [41,42].

Réaction de synthése : Fe?*aq+2Fe3"aq+8OH aq—> Fe304 s) +4H20

V. PROCESSUS DE MAGNETISATION

Une quantité de 1 g de biosorbant est mélangée a 5 g de ferrofluide dans 30 mL de méthanol,
puis soumise a une agitation de 250 tr/min pendant 5 heures. Le mélange est ensuite exposé a
I’air libre durant 24 heures afin de garantir I’évaporation compléte du solvant. Les particules
magnétiques sont ensuite rincées a quatre reprises avec de I’eau distillée, puis séchées dans une

étuve a 50 °C.

Figure B.3 : Biosorbant magnétique
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VI. ANALYSE DE BIOSORBANT MAGNETIQUE
VI.1. Microscopie électronique a balayage « MEB »

La microscopie €lectronique a balayage est un procédé d'imagerie de haute précision destiné a
fournir des vues précise de la surface d'un échantillon. Le MEB permet une analyse approfondie
de la morphologie, de la texture et la granulométrie des matériaux et sa capacité a explorer la
structure des matériaux a 1’échelle microscopique et nanométrique [43].

La microscopie ¢lectronique a balayage (MEB) a été réalisée a l'aide d'un microscope
¢lectronique a balayage HITACHI-SEM (TM-1000), a une tension de 15 kV a l'université Abou
Bekr Belkaid-Tlemcen.

VI.2. La spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF)

La spectroscopie IRTF permet d’identifier les groupes fonctionnels présents dans un échantillon
en analysant les vibrations caractéristiques des liaisons chimiques. Lorsque I’énergie transmise
par le rayonnement infrarouge correspond a I’énergie de vibration d’une liaison, celle-ci
absorbe la radiation, entrainant une diminution de 1’intensité du signal détecté [44].

Les spectres Infra-Rouge ont été enregistrés dans une gamme de longueur d'onde entre 4000
cm™! et 400 cm™ & I'aide d'un spectrophotométre Perkin Elmer au niveau de "Laboratoire des
Substances Naturelles et Bioactives" (LASNABIO) a 1'Université Abou Bekr Belkaid-Tlemcen.
VI1.3. Analyse thermogravimétrique « ATG »

L’analyse thermogravimétrique (ATG) est une méthode analytique permettant de mesurer les
variations de masse d’un échantillon en fonction de la température, offrant ainsi des
informations sur sa stabilité thermique et ses transformations physico-chimiques. Toute
réduction de la masse est ainsi intégrée a une réponse de détérioration thermique [45].

Les analyses thermogravimétriques ont été obtenues a l'aide d'une TGA haute résolution (TA
Instruments Q Series Q 600 SDT) de laboratoire d'Applications des Electrolytes et des
Polyélectrolytes Organiques (LAEPO).

V1.4. La spectroscopie UV-Visible

Elle repose sur I’affinité des ondes lumineuses et de la substance dans le champ voisin de
I’ultraviolet a I’extréme voisinage de I’infrarouge, c’est-a-dire entre 180 et 1100 nm. Cette
section de I’intervalle spectrale fournit des résultats insuffisants cristallographiques, cependant
a un impact considérable en analyse quantitative. Les estimations d’absorbance des substances
dans I’immédiate proximité de ’'UV et le visible sous ’effet de la loi de Beer-Lambert forment
le fondement du procédé référencé comme la notion globale d’analyse spectrophotométrie quel

que soit le domaine spectral détecté dans le visible [46].
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L’équation de Beer-Lambert :

A =EIC (Eq B.1)

A : Absorbance ;

€: coefficient d’extinction molaire (mg.L.cm™) ;

1 : épaisseur de la cellule optique (cm) ;

C : concentration de I’élément recherché (mg/L).

VLS. Le pH de charge zéro (pHrcz)

Le point de charge zéro ainsi réputé sous I’appellation de point isoélectrique, il est lies a
I’indicateur du pH du milieu auquel le résultat des charges de polarité différentes (charge nette)
de la surface est nulle, le PCZ est primordial dans le processus d’adsorption [47].

e Mode opératoire

Le point de charge zéro a été évalué selon la méthode de I’addition du sel en appliquant une
solution de KNOs a 0,1 M. Le pH de la solution de sel a été ajusté dans une gamme variant de
1,5 a 8,5 par le biais des solutions de NaOH 0,1 M et HNO3 0,1 M. Des solutions saline du 10
mL apreés un ajustement de pH, ont été intégrées avec 0,02 g du biosorbant et maintenu sous
agitation sur un banc vibrant dans une durée de 24 heures, ensuite le pH final de chacune des

solutions a été déterminé.

VII. PREPARATION DE LA SOLUTION DU COLORANT “VERT
BRIANT "

La solution de BG, a une concentration de 50 mg/L, a été préparée en dissolvant une quantité
de 0,1 g de colorant dans une fiole jaugée de 2 L, remplie avec de I’eau distillée jusqu’a
dissolution complete.

VIII. ETUDE D’ADSORPTION DU BRILLANT GREEN PAR
BIOSORBANT BRUT ET MAGNETIQUE

L’extraction du colorant en milieu aqueux a été réalisée par la méthode liquide-solide, a 1’aide
d’erlenmeyers. Une masse précise de biosorbant a été mise en contact avec 5 mL d’une solution
contenant le colorant. L’agitation a ¢té assurée pendant une période adéquate, sous des
conditions maitrisées, afin d’atteindre 1’équilibre d’adsorption. A la fin de ’extraction, les
phases solide et liquide sont séparées : par centrifugation dans le cas de FF, ou a I’aide d’un

aimant dans le cas de FFM.
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VIII.1. Effet de masse
Des quantités variables de FF ou FFM, allant de 0,0075 g a 0,0300 g, ont été pesées et
introduites dans des erlenmeyers contenant une solution de colorant a concentration constante.

L’agitation a été maintenue a 250 tpm a 1’aide d’un banc vibrant a multipostes. Apres le temps
d’équilibre, la solution a été prélevée pour une analyse UV-visible a une longueur d’onde de
625 nm. Les rendements d’extraction R (%) et les capacités d’adsorption Q (mg/g) ont été
calculés pour chaque masse de biosorbant.

VIII.2. Effet de pH initial

L’effet du pH sur l'adsorption a été étudié en dispersant une masse constante de FF ou
magnétique dans des erlenmeyers contenant 5 mL de la solution de colorant a concentration
constante. L’adsorption a été réalisée a différents pH, variant de 2 a 10, ajustés par I’ajout de
gouttes de solutions diluées d’acide chlorhydrique (HCl) ou d’hydroxyde de sodium (NaOH).
Les erlenmeyers ont été placés sous agitation a 250 tpm a 1’aide d’un banc vibrant a multipostes,
pendant un temps suffisant pour atteindre I’équilibre.

A la fin de I’extraction, les échantillons ont été analysés par spectrophotométre UV-Visible a
une longueur d’onde précise A=625 nm. Le rendement d'extraction R % et la capacité
d'adsorption Q (mg/g) sont calculés pour chaque pH.

VIIL.3. Effet de temps de contact

Lors de I'étude de la cinétique d'adsorption du BG par FF ou FFM a température ambiante, la
mise en contact d’un volume de 5 mL de solution de colorant de la méme concentration avec
une masse constante de FF ou magnétique dans un erlenmeyer. L'agitation a ét¢ maintenue a
une vitesse moyenne de 250 tr/min a 1’aide d’un banc vibrant a multipostes a un pH optimal.
Des échantillons ont été prélevés a des intervalles de temps allant de 1 & 120 minutes, et séparés
soit par centrifugation dans le cas du FF, soit a I’aide d’un aimant pour le FFM.

La solution a ensuite été analysée par spectrophotométre UV-Visible a la longueur d’onde
A =625 nm. Le rendement d'extraction R (%) et la capacité d'adsorption Q (mg/g) sont calculés
pour chaque temps.

VII1.4. Effet de concentration initiale

Dans le cadre de 1’étude de ’effet de la concentration initiale, des solutions de colorants de
concentrations comprises entre 5 et 50 mg/L ont été préparées dans des erlenmeyers. Chacune
d’elles a ét¢ mise en contact avec une masse constante de FF ou FFM, a un pH optimal.
L’agitation a été assurée a 250 tpm a I’aide d’un banc vibrant & multipostes, jusqu’a le temps
d’équilibre. Aprés ce temps, des échantillons ont ¢été prélevés et analysés par

spectrophotométrie UV-Visible. Une fois I’extraction est terminée, les €chantillons sont
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prélevés pour chaque solution et analysés par UV-Visible a A=625 nm. Le rendement
d'extraction R (%) et la capacité d'adsorption Q (mg/g) sont calculés pour chaque concentration
initiale en BG.

VIILS. Effet de Température

L’effet de la température sur la fixation du BG par FF ou FFM a été étudié a diverses
températures : 16, 25, 35, 45 et 55 °C. Pour chaque expérience, une masse de biosorbant a été
mise en contact dans 5 mL d’une solution de colorant.

Les échantillons ont ensuite été transférés dans un bain-marie thermostaté pour maintenir la
température souhaitée. L’agitation a ¢été assurée pendant le temps d’équilibre. Apres
l'extraction, les solutions séparées ont été analysés par spectrophotométrie UV-Visible a une
longueur d’onde de A = 625 nm, le rendement d’extraction R (%) ainsi que la capacité
d’adsorption Q (mg/g) ont été calculés pour chaque température.

VIII.6. Effet de force ionique

L’effet des sels sur 1’adsorption du colorant BG par un FF ou FFM a été étudi¢ en utilisant deux
sels différents. Dans chaque erlenmeyer, une masse de FF ou magnétique a été dispersé dans
un volume de 5 mL de solution aqueuse de polluant & une concentration de 50 mg/L, a un pH
optimal. Différentes quantités de sels (NaCl et KNOs), ont été introduites dans les mélanges,
qui ont ensuite ét€ mis sous agitation a 250 tpm a 1’aide d’un banc vibrant multiposte, pendant
le temps d’équilibre nécessaire (30 min pour FF et 15 min pour le FFM. A la fin de I'extraction,
la concentration du colorant non fix¢ a été déterminée par spectrophotométrie UV-Visible a une
longueur d’onde de A = 625 nm. Le rendement d'extraction R(%) ainsi que la capacité

d'adsorption Q (mg/g) ont été calculés pour chaque sel.
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PARTIE C : RESULTATS ET DISCUSSION

Ce chapitre présente les résultats expérimentaux obtenus lors de [’étude
de 'adsorption du BG en solution aqueuse en utilisant deux types de
biosorbants élaboré a partir d’aiguilles de filao : 'un brut (FF) et
l’autre magnétique (FFM). Ces matériaux ont été synthétises,
caracterisés, puis utilisés dans un procéde d’extraction liquide-solide
afin d’évaluer leurs performances en conditions optimales.

Les essais ont été réalisés en laboratoire en variant plusieurs
parametres opérationnels (pH, masse de biosorbant, temps de contact,
température...), et [’efficacité d’adsorption a été suivie par
spectrophotométrie UV-Visible. La séparation du biosorbant apres
adsorption a été assurée par centrifugation dans le cas du matériau
brut, et par application d’un champ magnétique pour le matériau
magnétique, ce qui simplifie la récupération de [’ adsorbant.

L’objectif de cette section est de mettre en évidence l’effet de plusieurs
parameétres physico-chimiques sur la capacité d’adsorption du BG, de
modéliser le processus a [’aide de modeéles cinétiques et isothermes, et
de comparer profondément les performances des deux matériaux.
L’ensemble de ces résultats permettra de mieux comprendre les
mécanismes mis en jeu et de mettre en avant l'intérét de laj/

magnétisation du biosorbant.




RESULTATS ET DISCUSSION

I. METHODOLOGIE D’ANALYSE DU BRILLANT GREEN EN
SOLUTION AQUEUSE PAR UV-VISIBLE

L’analyse du BG été effectuée par un spectrophotometre UV-Visible. La longueur d’onde
maximale d’absorption a été¢ déterminée en analysant une solution de BG par balayage spectral
dans I’intervalle de 400 a 800 nm. Le spectre obtenu présente une bande structurée avec un
maximum d’absorption a 625 nm. Les concentrations résiduelles du colorant en solution ont été
calculées par interpolation a 1’aide d’une courbe d’étalonnage, selon la loi de Beer-Lambert
[19].

I.1. Courbe d’étalonnage

Pour effectuer la courbe d’étalonnage du BG. Un dosage a été effectué¢ a différentes
concentrations comprises entre 1 mg/L et 7 mg/L.

La courbe d’étalonnage pour le BG est représentée dans la figure C.1

1,2
..
1
y =0,1561x+0,0104
0,8 R?=0,9985 .
< 06
0,4 B
0,2
l
0
0 1 2 3 4 5 6 7
C( mg/L)

Figure C.1 : La courbe d'étalonnage du BG.

Le graphique obtenu montre une relation linéaire entre I’absorbance et la concentration dans

I’intervalle étudié, ce qui confirme que le systeme suit la loi de Beer-Lambert. L’ajustement

linéaire est validé par un coefficient de corrélation R* = 0,9985, avec I’équation suivante :
Absorbance = 0,1561 [BG] + 0,0104 (Eq C.1)

L’équation obtenue permet d’exprimer la concentration du BG en fonction de I’absorbance

mesurée. Cette relation servira par la suite a déterminer la concentration résiduelle du BG a

partir des mesures spectrophotométries.

Absorbance—0,0104
0.1561

[BG] = (Eq C.2)
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I1. CARACTERISATION DES BIOSORBANTS BRUT ET MAGNETIQUE

I1.1. Détermination des points isoélectrique (PHpcz)

Le point de charge zéro (pHpzc) met en évidence le comportement de surface du FF ou FFM.
Ce parametre permet d'identifier la nature des charges présentes a sa surface en fonction du pH
du milieu, influencant ainsi ses interactions avec les espéces ioniques en solution [48].

Les graphiques ci-dessous (C.2) représentent la différence entre le pH final (pHy) et le pH initial
(pHi) en fonction du pH initial (pH;) pour FF et FFM. Le pH de point de charge zéro (pHpzc) a

été extrait du point d'intersection de cette courbe avec 'axe des abscisses.
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Figure C.2 : pH de charge zéro des biosorbants brut et magnétique.

Les résultats présentés dans la figure C.2 montre que le point de charge zéro (pHpzc) du FF est
de 5+0,1. Cela signifie que la surface du biosorbant est électriquement neutre a ce pH. Lorsque
le pH du milieu est supérieur a cette valeur, les groupes fonctionnels présents a la surface (tels
que les hydroxyles, carboxyles ou phénoliques) tendent a libérer des protons (H*), conférant
ainsi une charge globale négative a la surface du biosorbant. A l'inverse, lorsque le pH est
inférieur a 5+0,1, la surface devient globalement positive en raison de la protonation de ces
groupes fonctionnels. Un comportement similaire a €té observé pour le FFM, dont le pHpzc a
été évalué a 4+0,1, le biosorbant présente également une charge négative lorsque le pH du
milieu est supérieur a cette valeur, et une charge positive en dessous de ce seuil.

Ce phénomene influence directement I'efficacité de biosorption en modulant les interactions
¢lectrostatiques entre la surface du biosorbant et les espéces ioniques en solution colorée. Par
exemple, a un pH supérieur au pHpzc, la surface négative favorise l'attraction des cations

métalliques, améliorant ainsi 1’efficacité de ’adsorption. A I’inverse, a un pH inférieur au
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pHpzc, la répulsion entre la surface positive du biosorbant et les cations peut réduire 1'efficacité
de la biosorption [49,50].

I1.2. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR) joue un rdle crucial dans
I’identification les groupes fonctionnels présents sur FF et FFM.

La figure C.3 Présente le spectre FTIR correspondant aux matériaux brut et magnétique des

feuilles de filao.
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Figure C.3 : Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF) de FF et FFM

Selon le spectre du FF, une large bande observée a 3429 cm™ indique la présence de groupes
hydroxyle (-OH) et amine (-NH). Une autre bande, située a 2923 cm!, est attribuée aux
vibrations d’élongation des liaisons C—H des groupes alkyles. La bande détectée a 1731 cm™!
correspond a I’élongation des liaisons carbonyle (C=0), probablement présente dans des
groupes esters, acides carboxyliques ou aldéhydes. Par ailleurs, une bande a 1627 cm™ est due
aux vibrations des ions carboxylate (—COO").

Une bande de faible intensité, a 1451 cm™, est attribuée aux vibrations d’¢longation des liaisons
N-H des groupes amines. Une autre bande, également de faible intensité, apparaita 1317 cm™
et peut étre associée aux vibrations d’élongation des liaisons C—O ; des alcools ou acides
carboxyliques, pouvant faire partie de la lignine ainsi que de composés phénoliques et
flavonoidiques, des composants de filao. Enfin, une bande intense a 1035 cm™ correspond aux

vibrations d’¢longation des liaisons C—N des amines aliphatiques [49,51].
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Pour le FFM la comparaison des spectres FTIR du FF et de sa forme magnétique montre que la
majorité des bandes caractéristiques du matériau naturel sont conservées dans le FFM.
Toutefois, ’apparition d’un nouveau pic a 578 cm™’, attribué aux vibrations d’élongation du
réseau Fe—O de la magnétite (FesOa), confirme la réussite de la fixation des nanoparticules
magnétiques sur le support biosorbant [52].

I1.3. Analyse Thermogravimétrique ATG- DTG

L’analyse thermogravimétrique (TGA) constitue une méthode couramment utilisée pour
évaluer la stabilit¢ thermique et la composition des matériaux. Les courbes ATG et DTG,
représentant respectivement la perte de masse et la variation thermogravimétrique dérivée en
fonction de la température pour deux types de biosorbants FF et FFM, sont présentées dans la

figure C.4 [53].

TGA (Thermal Gravimetric Analysis) - DTG (differential thermogravimetric analysis)
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Figure C.4 : Spectres ATG et DTG de FF et FFM.

D'apres la figure C.4, ’analyse thermogravimétrique révelent toutes la présence de deux étapes
de décomposition thermique pour FF et trois étapes pour FFM

La premicre étape, comprise entre 80 et 100 °C se caractérise par une faible baisse de
température avec une perte de masse d'environ 5 %, correspondant a 1'évaporation de 1'eau
physiquement adsorbées, La deuxieme étape s’étendant entre 200 et 500 °C ou la perte de masse
est la plus importante (39%) liée a la dégradation thermique la cellulose, les hémicelluloses et
la lignine présent dans la structure des feuille de filao. Ce processus inclut également des
phénomenes de dépolymérisation, de décarboxylation ainsi que la carbonisation s'est produite

pour FF et FFM. Cette étape de dégradation du FF est divisée en deux régions.
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v La premiére région est caractérisée par la présence d'un pic marqué sur la courbe DTG,
située entre 200 et 250 °C, elle correspond a la zone ou I'hémicellulose est
principalement pyrolysée.

v' La deuxiéme, située entre 250 et 400 °C, correspond a la zone ou la cellulose est
principalement pyrolysée.

v Une troisiéme étape, spécifique au FFM, est mise en évidence entre 650 et 750 °C. Elle
est associée a une perte de masse importante due a la déshydroxylation des minéraux

magnétiques présents dans la structure du nanocomposite [54].

I1.4. Microscope électronique a balayage (MEB)
Le matériau FF a été analysé par MEB pour identifier le changement de morphologie de surface
avant et apres magnétisation. Les micrographies obtenues pour ces matériaux ont été illustrés a

la figure C.5.

2025/03,
TM1000-FS_Univ-TLEMCEN

(a) (b)

TM1000-FS_Univ-TLEMCEN

Figure C.5 : Micrographies MEB de la surface des feuilles de filao:
(a) FE (b) FFM.
L’analyse de la figure (C.5(a)) montre que FF présente une surface poreuse, caractérisée par de
grandes cavités et composée d'agrégats de forme irréguliére. A I’inverse, le filao magnétique
(figure C.5 (b)) révele une surface sensiblement plus lisse et réguliere, sur laquelle se
répartissent des particules nanométriques, favorisant une augmentation notable de la porosité

ainsi que de la surface spécifique du FFM [11].
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III. ETUDE COMPARATIVE DE L’ADSORPTION DU BRILLANT
GREEN PAR DES BIOSORBANT BRUT ET MAGNETIQUE

Le procédé¢ d’adsorption est étudié en fonction de divers facteurs physico-chimiques influengant
I’efficacité de deux biosorbants, I’un brut et 1’autre magnétique, dans 1’élimination du colorant
BG en solution aqueuse. Ces parametres incluent la masse du biosorbant, le pH, la concentration
initiale du colorant, le temps de contact, la température et la présence de sels.

Chaque parametre est modélisé séparément afin de comparer les performances des deux
matériaux. Les résultats sont représentés sous forme de courbes, et les quantités adsorbées (Q)

ainsi que les taux de rétention (R%) sont calculés selon les équations suivantes :

Q(mg/g) = Ly (Eq C3)

R% = C"Ci x 100 (Eq C.4)
0

Ce : la concentration de colorant dans la phase aqueuse a I’équilibre (mg/L).

Co : la concentration initiale de colorant dans la phase aqueuse (mg/L).

V : le volume de la solution aqueuse.

m : la masse de biosorbant solide.

I11.1. Effet de la masse des biosorbants brut et magnétique

La masse du biosorbant est un facteur important dans le processus d’adsorption. Elle détermine
le nombre de sites actifs disponibles pour fixer les molécules du colorant. Pour obtenir la masse
optimale, différentes masses de biosorbants allant de 0,0075 g a 0,03 g ont été testées pour
comparer leur influence sur I’adsorption du BG, a la fois pour FF et FFM. La figure C.6 indique

I’influence du dosage de FF et FFM sur 1'élimination du BG d'une solution aqueuse [49].
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Figure C.6 : Effet de masse de FF et FFM, (|BG] o = 50 mg/L, pH;=5, ¢ = 250 tr/min).

D’apres la figure C.6, I’efficacité maximale d'adsorption du colorant atteint une valeur de
(80,86 %) pour FF et (86,82%) pour sa version magnétique ont été obtenu avec une masse de
0,015 g, tandis que la capacité d'adsorption a diminu¢ pour atteindre sa valeur de (13,47 mg/g)
pour le matériau brut et (14,42 mg/g) pour FFM.

Cette observation due a l'augmentation de la disponibilité des sites actifs a la surface des
biosorbants avec l'accroissement de la dose, ce qui a entrainé une augmentation des rendements
d'adsorption pour les deux types de biosorbants. Toutefois, la diminution apparente de la
capacité d’adsorption avec I’augmentation de la masse peut sembler contradictoire. A des doses
plus importantes des deux biosorbants, la quantité de sites actifs disponibles devient largement
supérieure a celle des molécules de colorant présentes en solution. Cela entraine une possible
saturation des sites actifs et une répartition plus large du colorant sur un exces des biosorbants,
ce qui se traduit par une réduction de la capacité d’adsorption, malgré 1’augmentation globale
du taux de rétention.

Toutefois, le matériau magnétique conserve une capacité légerement plus élevée par rapport au
FF, suggérant une meilleure affinité avec le colorant.

En résume, l’augmentation de la masse de biosorbant permet d’améliorer [’efficacité
d’¢élimination grace a une meilleure disponibilité des sites actifs, mais au-dela d’un seuil (0,015
g) pour les deux matériaux, une saturation est observée sans augmentation significative de la
quantité totale de polluant adsorbé. Il est donc nécessaire de trouver un compromis entre

l'efficacité et la capacité d'adsorption. Par ailleurs, la magnétisation du biosorbant améliore
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sensiblement le rendement d’élimination tout en conservant une capacité d’adsorption efficace
ce qui en fait un matériau prometteur pour les procédés de traitement des effluents colorés.
I11.2. Effet de pH

Le pH du milieu est le facteur principal qui intervient directement sur le mécanisme
d’adsorption, en intervenant conjointement sur la charge de surface des biosorbants et la
structure du colorant. Les essais ont ét¢ menés dans la gamme de pH de 2 a 10.

Au fur et a mesure que le pH augmente le rendement d’extraction augmente jusqu’a atteindre
un pH de 7 dans lequel le taux d’extraction est meilleure pour les deux biosorbants. Au-dela du
ce seuil le rendement d’extraction reste constant pour FF et FFM.

Donc cela peut-étre expliquer par :

Avant le pHy., les biosorbants seront positivement chargés donc il y aura une répulsion entre
les colorants et les biosorbants.

A pH=7 (pH>pH,c:), on a une bonne adsorption de 92,48 % pour le FFM et 82,45 % pour le FF
du fait de ’attraction électrostatique du BG positive et les particules portes sur la surface des
deux biosorbants qui sont chargés négativement.

Pour le pH>7, I’adsorption présente une stabilité constante pour les deux biosorbants, révélant
un comportement stable des sites actifs et des interactions favorables avec le BG cationique,

indépendamment des variations de pH apres le point de charge zéro [49].
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Figure C.7 : Effet de pH sur [’extraction du BG ([BG]o=50 mg/L, m=0,015g ; =250 tpm).
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Nous pouvons conclure que I’adsorption du BG est largement affectée par le pH du milieu.
Néanmoins le biosorbants magnétique dispose des capacités d’adsorption supérieures,
traduisant I’influence bénéfique de la modification magnétique.

I11.3. Effet de temps de contact

L’objectif de ce paramétre est d’évaluer la durée optimale essentielle afin d’atteindre 1’équilibre
d’adsorption du BG, dans le but d’assurer le rendement maximal. Pour évaluer I’influence de
cet effet, des essais ont ét€ menés sur des périodes de (1-90 min).

Selon la figure C.8, deés I’instant initial de contact, la capacité d’adsorption franchit précocement
une valeur de 10,26 mg/g pour le FFM et 11,54 mg/g pour le FF, et se poursuit a augmenter
jusqu’a se stabiliser avec le temps, cela peut étre expliqué par le fait de la saturation du
biosorbant et qu’il n’y a pas une adsorption considérable. Le temps nécessaire pour atteindre le

maximal est de 15 min pour le FFM et de 30 min pour le FF.

®FFM AFF

16
| * 0 0 0 0
14 | ¢
. *
W93 | A A A A
g . AAA
12 | & A

A‘
1 ¢
10 ’I 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 J

1 2 3 5 7 10 15 20 30 45 60 90

temps(min)

Figure C.8 : Cinétique d'adsorption de BG.
([BGJ]o=50 mg/L, m=0,015 g ; pH=7 ; =250 tpm)

L’adsorption rapide observée au début est due a la présence du site actif libre sur la surface des
biosorbants. Effectivement, au moment des premiers instants, les sites de fixation seront libres
et faciles a atteindre, ce qui permet I’interaction instantanée entre les molécules de BG et les
biosorbants. Par ailleurs, la barriére efficace de concentration entre la solution du colorant et
les biosorbants induit a une diffusion rapide des molécules du BG. Il faut préciser que le temps
d’équilibre des deux biosorbants (15 min et 30min) est clairement plus court que ce indiqué

dans la littérature pour d’autre type de biosorbants [54].
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I11.4. Etude cinétique

Afin d’évaluer le phénoméne d’adsorption du BG par les deux biosorbants et d’identifier le
modele cinétique le plus pertinent pour exposer nos résultats expérimentaux, il faut évaluer les
modeles cinétiques suivants :

I11.4.1. Model cinétique du pseudo 1¢" ordre

La relation linéaire de 1’équation de pseudo 1 ordre est de la forme :

Ln(Qe — Q) = LnQ. — Kjt

Les résultats de cette équation sont représentés dans la figure C.9.

Le modéle de pseudo 1°" ordre a été appliqué afin d’examiner I’interaction physique entre les

especes adsorbées et les biosorbants.

3 -
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A y(FF) = -0,0949x + 0,5285
: R2(FF) = 0,9820
y (FFM)=-0,2337x +2,1103 ™., "
R? (FFM)= 0,9782 P
_3 L

temps(min)

Figure C.9 : Exploitation du modéle de pseudo 1° ordre de la réaction d’adsorption du BG
par les deux biosorbants.

I11.4.2. Modgéle cinétique de pseudo 2¢™¢ ordre :
T . t 1 t
L’équation liné ‘exprime par : — = —= + —
équation linéaire s’exp par: o=zt o

Les résultats de cette équation sont représentés dans la figure C.10 ci-dessous :
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Figure C.10 : Exploitation du modéle de pseudo 2°™ ordre de la réaction d’adsorption du

BG par les deux biosorbants.
I11.4.3. Mode¢le d’Elovitch :
L’équation de ce modéle est : Q; = % Ln(ap) + % Lnt

Les résultats de I’équation lin€aire sont représentés dans la figure C.11 suivante :

®FFM AFF
17
y(FFM) = 1,2848x + 10,572 -'
16 it
..... .
15 @ @ » .
.__...
b
E ’ ...........
. * AA A A-AKA
120 e “A‘
AT K y (FF)= 0,3357x + 11,612
e ’ & R2(FF) = 0,924
10®
0 , : 3 | |

Ln(t)

Figure C.11 : Exploitation du modeéle d’Elovitch de la réaction d’adsorption du BG par les
deux biosorbants.

I11.4.4. Modéle de diffusion intraparticulaire

L’équation linéaire de ce modéle est : Q. = Kgqvt + C
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Figure C.12 : Exploitation du model de diffusion de la réaction d’adsorption du BG par les
deux biosorbants.
Ce modele a été fréquemment adopté afin de caractériser le mécanisme de transfert de masse
au sein des molécules adsorbées.
Les facteurs cinétiques sont représentés dans le tableau :

Tableau C.1 : les facteurs cinétiques d’adsorption du BG

Pseudo 1° ordre  Pseudo 2émé ordre  Elovitch Diffusion
R?70,911 R?=1 R?=0,924 R?=0,9767
Biosorbant Ki-0,0704 K>-0,2956 a=3,53.10" Kp=0,3211
Qexp=13,015mg/g  Qexp=13,015mg/g B =2,9788
brute Qeal=1,39 mg/g Qeai=13 mg/g t9=5,70.10"s C=11,341
R?70,925 R2=0,9997 R?=0,8613 R2=0,9916
Biosorbant Ki-0,2663 K>=0,0782 o =4811,67 Kp=1,8163
Qexp=15,34 mg/g  Qexp=15,34mg/g B =0,7783
magnétique Qca1=8,89 mg/g Qi =15,52 mg/g to=0,016 s C=8,4755

Les facteurs reportés dans le tableau sont obtenus a partir des pentes et les ordonnées a I’origine
et ont été estimés en fonction des résultats du coefficient de régression R2. Le R? du modéle du
pseudo deuxiéme ordre pour le FFM est R?>=0,9997 et pour le FF est R?=1 en revanche les
résultats du R? des modeles du pseudo premier ordre, Elovitch et diffusion pour FFM sont

(0,925 ; 0,8613 ; 0,9916) et pour FF (0,911 ; 0,924 ; 0,9767).
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Le modele du pseudo-deuxiéme ordre, indiquant le coefficient de régression le plus important
pour les deux biosorbant (R%rrm=0,9997 et R%r =1) révéle une excellente compatibilité des
valeurs expérimentales avec les résultats théoriques.

Afin d’avoir un bon ajustement linéaire il faut que le coefficient de régression soit proche ou
égale a 1, ce qui confirme que le modeéle du pseudo-deuxieme ordre est adéquat en vue de
modéliser la cinétique d’adsorption du systéme.

Par ailleurs, les résultats de la capacité¢ d’adsorption dans le cadre du pseudo-deuxi¢me ordre
avec des valeur de Qcar (15,52 mg/g) et Qexp (15,34 mg/g) pour le FFM et pour le FF Qca (13)
et Qexp (13,015), indiquant une bonne concordance, contrairement au modele du pseudo-
premier ordre pour lequel des écarts notables sont observés entre Qcal et Qexp pour les deux
biosorbant (Qexp FFM=15,34 et Qcal FFM = 8,89 ; Qexp FF=13,015 et Qcal FF=1,39).

L’absence d’interception des deux courbes par 1’origine pour le modéle de diffusion
intraparticulaire révele que ce modéle participe dans le processus d’adsorption, par contre il ne
correspond pas aux mécanismes limitants signifiant ainsi la participation d’autre mécanismes
[11,55].

I11.5. Effet de la concentration initiale :

Dans cette ¢tude, nous avons évalué la capacité d’adsorption du BG en fonction de diverses
concentrations initiales (2,5-50 mg/L).

B ®FFM AFF
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Figure C.13 : Effet de concentration sur [’extraction du BG (m=0,015 g ; pH=7 ; {FFM)=15
min ; t(FF)=30 min ; @=250 tpm)

La capacité d’adsorption a nettement augmenté avec I’augmentation de la concentration initiale.

Cette augmentation peut s’expliquer par la barriére de concentration entre le colorant liquide et
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la surface du biosorbant devient plus important. Cette barriere ¢levée accéleére la migration des
molécules de colorant vers les sites actifs. De plus, a haute concentration, on observe
généralement une diminution relative de la résistance a la diffusion externe, ce qui permet la
migration des ions de colorant vers la couche limite de biosorbant [11].

I11.6. Isotherme d’adsorption

Quand le phénoméne d’adsorption tend vers I’équilibre 1’approche des isothermes d’adsorption
permet d’analyser plus clairement I’attitude dont les ions du BG adsorbées interférent avec les
biosorbants. Ces isothermes d’adsorption représentent un pilier fondamental pour 1’analyse de
la procédure d’adsorption. Elle facilite non seulement d’analyser la compatibilité du mécanisme
d’adsorption, mais aussi d’identifier 1’affinité entre 1’adsorbant et le colorant, tout en
fournissant des informations importantes sur les caractéristiques du biosorbants utilisés [52,56].
Au cours de cette ¢tude un ensemble de modeles a été appliqué :

I11.6.1. Isotherme de Langmuir

Le mod¢le d’isotherme de Langmuir anticipe la création d’une monocouche adsorbée sur des
sites spécifiques, et ’absence d’interaction mutuellement accompagnée d’une chaleur

d’adsorption autonome par rapport a la surface.

. TR . . . . . 1 1 1 1
L’€quation linéaire de ce modele est présentée selon la relation suivante : Y + %
e 4 e 0

Les résultats de cette relation sont représentés dans la figure C.14 suivante :
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Figure C.14 : Modeéle d’adsorption de Langmuir pour I’adsorption du BG
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I11.6.2. Isotherme de Freundlich

Le modele de Freundlich considére une hétérogénéité de la surface d’adsorption comportant
des sites de diverses énergies d’adsorption, de méme que la capacité d’apparition de
multicouches des composés adsorbés engendrant des interactions entre elles.

L’équation linéaire de ce modele est donnée selon la relation suivante :
1
LnQ., = LnK; + ;ane

Les résultats de cette relation sont représentés dans la figure C.15 suivante :

®FFM AFF
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g 15
c ’ .
— Ry
& 0,5
A
0
-1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 15 2
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Figure C.15 : Modele d’adsorption de Freundlich pour I’adsorption du BG.

I11.6.3. Isotherme de Dubinin-Radushkevich

L'isotherme de Dubinin-Radushkevich modélise I'adsorption des surfaces hétérogénes et
distingue 1'adsorption chimique de la physique.

La linéarisation de I’équation est comme suit :InQ, = InQ,,, — BE?>

Les résultats de cette équation sont représentés dans la figure C.16 suivante :
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Figure C.16 : Modele d’adsorption de Dubinin-Radushkevich
(D-R) pour [’adsorption du BG.

111.6.4. Mod¢le de Temkin
L'isotherme de Temkin décrit les interactions aléatoires entre molécules d'adsorbats et les sites

actifs sur la surface de l'adsorbant.
\ . ) s T . RT RT
Ce modgele est exprimé par 1’équation linéaire suivante : Q, = v InK + v InC,

Les résultats de cette équation sont représentés dans la figure C.17 suivante :

®FFM AFF
18
16
&
14
y (FFM)= 4,9538x + 5,3848
12 R*(FFM)=0,8353 .. ® A
= 0 e
E s e * A
<7 s
S h A
......... 4 (FF)=4,7267x + 2,1393
...... ¢ y (FF)=4,7267x +2,
....... gt A R2(FF) = 0,8481
® A LA
........ 0
-1,5 1 -0,5 0 0,5 1 1,5
Ln(Ce)

Figure C.17 : Modéle d’adsorption de Temkin pour [’adsorption du BG.
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Les facteurs des isothermes sont représentés dans le tableau suivant :

Tableau C.2 : les facteurs des isothermes d’adsorption du BG

Langmuir Freundlich D-R Temkin

R?=0,998 R?=0,9829 R?=0,8819 R?=0,8481
Biosorbant Qm=19,56 mg/g n¢=0,95 B=5.10" B=4,7267
brute Ry =0,208 K¢=2,895 Kr=1,57

R?=0,9954 R?=0,9808 R?=0,324 R?=0,8353
Biosorbant Qm=32,57 mg/g ne=1,135 B=3.10" B =4,9538
magnétique RL=0,122 K¢=3,888 Kr=1

Le modele le plus adéquat et la faisabilité des équations ont été estimé en se basant sur les
valeurs du coefficient de régression R?. Les résultats du R?> du modéle de Langmuir étaient de
0,998 pour FF et de 0,9954 pour FFM, en revanche les valeurs de R? d’isotherme de Freundlich
et Temkin et D-R étaient nettement inférieure a celle de Langmuir donc les données ont montré
que ’adsorption convenaient parfaitement au modele de Langmuir, ce qui a mené a établir que
I’adsorption du BG par les deux biosorbants répondait a un processus d’adsorption monocouche
avec une énergie homogene.

En outre comme 1’indiquent le tableau la capacité maximale d’adsorption de Langmuir pour

FFM ¢était Qm=32,57 mg/g et pour FF Qn=19,56 mg/g [57,58].

I11.7. Effet de température

La température est un facteur crucial pour évaluer le mécanisme d’adsorption. Elle a un impact
sur le processus et la capacité d’adsorption, et offre une caractérisation sur la nature
d’interaction entre I’adsorbat et I’adsorbant.

Nous avons évalué la capacité d’adsorption en fonction de diverses températures [16-55 °C].
La capacité d’adsorption du BG augmente avec I’augmentation de la température de la solution
pour les deux biosorbants, indiquant que 1’adsorption est endothermique.

La température influe sur la capacité d’adsorption en altérant les forces intermoléculaires des
composés du BG. Cette évolution peut étre justifiée par le fait qu’une augmentation de la
température de la solution engendre une intensification de 1’activation moléculaire du BG, leur

attribuant une énergie cinétique adéquate afin de migrer vers les sites actifs.
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De plus, la diminution de la viscosité favorise la diffusion des molécules de BG, permettent une
amélioration du rendement d’adsorption. En outre, I’accroissement de la température
provoquera la dilatation de la structure interne de les deux biosorbants facilitant I’accés aux

grandes tailles de BG d’entrer dans la surface des deux biosorbants [59].
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Figure C.18 : Effet de température sur l’extraction du BG (m=0,015 ; pH=7 ;
t(FFM)=15min ; t(FF)=30min ; C=50 mg/L ; @=250 tpm)

I11.8. Paramétres thermodynamiques
Les paramétres thermodynamiques les plus essentiels en vue de 1’analyse adéquate de tout
mécanisme d’adsorption sont I’enthalpie standard AH® (kJ/mol), entropie standard AS°

(KJ/mol) et I'énergie libre standard AG® (kJ/mol)
AS°  AH°

R RT

Les équations de ces parameétres sont : AG®° = AH®° - TAS®, AG° = -RTInKc, LnKc =

Le coefficient de distribution K¢ = % et nous avons tracé LnKc en fonction de 1/T.

e
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Figure C.19 : Modele thermodynamique.

Les facteurs sont représentés dans le tableau suivant :

Tableau C.3 : Les facteurs thermodynamiques d’adsorption du BG.

0,0035

T(K) AH° (J/mol) ~ AS°(J/mol)  AG°(J/mol) R?

289 -2722,93

298 -3341,38
Biosorbant 308 17146,79 68,71 -4028,56 0,9803
magnétique 318 -4715,74

328 -5402,92

291 -15993,30924

298 -16799,93352
Biosorbant 308 17539,21 115,23 -17952,25392 0,9813
brute 318 -19104,57432

328 -20256,89472

Les valeurs de 1’enthalpie libre pour les deux biosorbants sont négatives cela indique que le
processus est spontané et thermodynamiquement favorable, ce qui suggere que les interactions
entre les molécules sont suffisamment fortes pour permettre 1’adsorption sans apport d’énergie
extérieure. Les résultats positives de I’entropie exposent que 1’adsorption est conjointe par un

désordre du milieu cette attitude peut étre justifi¢ par une instabilit¢ des molécules d’eau

—
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présentent dans la solution du BG. Ce désordre participe a I’augmentation de 1’entropie globale
du milieu, enfin les résultats de I’enthalpie sont aussi positifs signalant un déroulement
endothermique, plus précisément il impose une énergie d’adsorption pour se produire. Cela
peut résulter des interactions les sites actifs et les molécules de colorant, comme la rupture de

liaisons hydrogéne ou la propagation dans les pores des biosorbants [58].

I11.9. Effet de sels

L’¢limination d’un colorant provenant d’une solution concréte est couramment affectée par la
présence des composés interférentes (acides, sels, base...). Afin d’étudier I’impact de la force
ionique sur la performance de 1’extraction du colorants BG par les deux biosorbants FFM et
FF, il a été établi d’incorporer des divers sels avec des concentrations variables dans la phase

aqueuse comme : NaCl, KNOs3, etc. Les résultats obtenus du FF sont dans la figure C.20 :

| 100

R%

Figure C.20 : Effet de la force ioniques sur [’extraction du BG par le FF et FFM (m=0.015
g pH=7; trr=30 min ;trry=15 min ;C=50 mg/L ; O=250 tpm).

Selon la figure C.20, Pour FF nous observons une augmentation de la force ionique de la
solution entrainant une adsorption plus intense comparé a une solution sans ajout de sel, de plus
la variation de la concentration en sels pour le NaCl présent un effet important sur 1’adsorption
du BG et pour le KNOs3 cette augmentation a été stable a une concentration de 0,2 M. L’ajout
de sel influe sur les ¢électrons du biosorbant en réduisant leur épaisseur. Cette baisse de la

répulsion électrostatique facilite I’adsorption du BG sur la surface de FF.
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En outre, les ions du sel permettent la neutralisation partielle des sites positifs du biosorbant, ce
qui intensifie Dattraction électrostatique entre la surface du FF et les molécules de BG. Par
ailleurs, 1’ajout de sels peut provoquer une modification de la structure de FF, influencant sa
porosité et permettre donc d’atteindre des sites actifs plus facilement [49,50].

En revanche pour FFM les résultats de I’extraction du BG était perturbé négativement suite a
I’ajout des sels inorganiques par rapport a la solution sans sels. D’un c6té, ce phénomene serait
susceptible d’étre affecté suite a I’effet concurrentiel entre les ions du BG et les cations des sels
(Na" et K") afin d’atteindre les sites actifs disponibles pour le processus d’adsorption. De cette
maniére, la forte intensité ionique affecte sur I’activité du BG, affaiblissant I’échange ionique
entre 1’adsorbant et les composés du BG, ce qui est censé abaisser la quantité adsorbée avec
I’accroissement de la concentration en sel [61].

I11.10. Evaluation comparative

L’étude comparative pour I’adsorption du colorant BG par différents biosorbants est
représentée dans le tableau C.4.

Tableau C.4 : Comparaison de I’efficacité d’adsorption du BG par différents adsorbants.

Dérivé adsorbant Omax pH Temps REF
(mg/g) optimal | (min)

Charbon actif préparé a partir de gland 2,11 6 30 [62]
Feuilles de Salix alba (SAL) 8,47 6 210 [63]
Biochar d’épis de mais 16,5 5 180 [64]
L’écorce de noix d’are 18,21 7 120 [65]
Feuilles de Pinus roxburghii 7,52 2 30 [66]
Feuilles de Psidium guajava (Goyave) 1,075 4 40

[67]
Ecorces de Solanum tuberosum (pomme de terre) 1,173 8 30
L’éponge de Luffa cylindrique (LFC) 18,2 82 180 [68]
Feuilles de filao brut 19,56 7 30 ]

; 7T Notre travail

Feuilles de filao magnétique 32,57 7 15

Selon une étude comparative avec d'autres articles, notre étude se démarque par un temps
d'équilibre plus rapide et une capacité d'adsorption remarquable. Ces résultats mettent en
¢évidence l'efficacité de notre méthode d'extraction liquide-solide utilisant les feuilles de filao

brut et magnétique.
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CONCLUSION GENERALE

Cette étude a porté sur 1’analyse du processus d’adsorption du Brillant green (BG) en solution

en utilisant les feuilles de filao comme biosorbant, comparées sous deux états : naturel et

modifi¢ magnétiquement. L’objectif était d’évaluer leur efficacité dans la purification des eaux
contaminées par les colorants et d’analyser les mécanismes sous-jacents régissant 1’adsorption.

Les résultats obtenus démontrent une performance significative du biosorbant dans ses deux

formes, confirmant son potentiel pour des applications environnementales en traitement des

eaux useées.

Les résultats de ce travail effectué nous conduisent a déduire les observations suivantes :

v' L’analyse par IRTE, MEB et ATG a confirmé la réussite de la synthése du biosorbant
magnétique, mettant en évidence sa modification structurelle significatives et son
amélioration pour le processus d’adsorption.

v’ Les points de charge zéro (PCZ) ont été déterminés a 5 + 0,1 pour FF et 4 + 0,1 pour FFM,
confirmant les variations de surface induites par la magnétisation.

V' Le rendement d’élimination du Brillant green (BG) augmente jusqu’a 80 % a une masse
optimale de 0,15 g. Au-dela de cette valeur, |’efficacité d’adsorption reste constante pour
les deux biosorbants en raison d’un exces de sites actifs par rapport aux molécules de
colorant présentes en solution.

v' Le pH initial (pHi) des deux biosorbants a été déterminé a 7, avec une efficacité
d’adsorption optimale atteignant 92 % pour FFM et 82 % pour FF. Ces résultats mettent
en évidence ['influence du pH sur le rendement du processus d’adsorption, soulignant
[efficacité accrue du biosorbant magnétisé.

v' L’analyse cinétique de I’adsorption du Brilliant green (BG) a montré que 1’équilibre est
atteint apres 15 minutes pour FFM et 30 minutes pour FF. Les coefficients de corrélation
R? obtenus sont respectivement de 1 et 0,9997, indiquant une excellente adéquation des
données expérimentales avec le modele de pseudo-deuxieme ordre, confirmant ainsi sa
pertinence pour décrire la cinétique d’adsorption du systeme étudie.

v’ L’analyse des modéles d’isothermes a révélé que le modéle de Langmuir offre la meilleure
adéquation pour les deux biosorbants, brut et magnétique, avec des coefficients de
corrélation respectifs de R?> = 0,9954 et R> = 0,9980. Ces valeurs confirment que
[’adsorption suit un mécanisme monocouche, caracteéristique du modele de Langmuir.

V' La capacité maximale d’adsorption obtenue est de Qmax = 32,57 mg/g pour FFM et Qmax
= 19,56 mg/g pour FF, mettant en évidence une amélioration de [’adsorption grace a la

modification magnétique du biosorbant.




CONCLUSION GENERALE

v L’élévation de la température entraine une dilatation de la structure interne des
biosorbants, favorisant [’acces des molécules de Brillant green (BG) de grande taille aux
sites actifs. Cette modification structurelle explique [’augmentation de la capacité
d’adsorption observée.

v’ Les analyses thermodynamiques ont confirmé que le processus d’adsorption est spontané
et endothermique, indiquant que [’adsorption est énergétiquement favorisée a des
températures plus élevées.

v’ Etenfin il a été exploité que l’ajout des sels NaCl et KNO 3 pour FF influence positivement
sur le rendement d’adsorption en revanche pour le biosorbant magnétique [’ajout de ces

deux sels a un effet negatif sur le rendement d’adsorption.

Le biosorbant magnétique filao présente une meilleure efficacité pour ’extraction du Brillant
green (BG) que sa version naturelle. Sa capacité d’adsorption élevée, son équilibre plus rapide
et ses propriétés structurelles améliorées renforcent son potentiel pour la purification des eaux

polluées.
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Résumé
Dans un contexte de renforcement des exigences environnementales, ce travail de recherche s’inscrit dans la
valorisation de 1’adsorption, reconnue comme 1’'une des méthodes les plus efficaces et répandues pour la
dépollution des eaux usées. L’étude vise a évaluer I’efficacité de biosorbants naturels et modifiés pour
1’¢élimination de colorants organiques, a travers une approche comparative entre un biosorbant brut et sa version
magnétique, tous deux élaborés a partir des feuilles de filao, pour I’adsorption du brillant green en milieu
aqueux. Les matériaux ont été caractérisés par spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR),
I’analyse thermogravimétrique (ATG) et I’analyse microscopique électronique a balayage (MEB), afin
d’élucider leurs propriétés physico-chimiques. L’influence de plusieurs parameétres opératoires (masse, pH,
temps de contact, concentration en colorant, température et la force ionique) a été étudiée de manicre
systématique pour optimiser les conditions d’adsorption. Par ailleurs, I’interprétation des données a été
approfondie a travers 1’ajustement a différents modéles d’isothermes (Freundlich, Langmuir), 1’analyse des
cinétiques d’adsorption, I’étude des mécanismes de diffusion, ainsi que 1’évaluation des parametres
thermodynamiques du processus. Les résultats obtenus ont montré une efficacité d’élimination du colorant
atteignant 85 % pour le biosorbant brut, tandis que le biosorbant magnétique a permis d’atteindre des
performances supérieures, avec un taux dépassant 95 %. Cette amélioration significative met en évidence
I’apport de la fonctionnalisation magnétique dans 1’optimisation des propriétés adsorbants, faisant de cette
approche une solution prometteuse pour le traitement durable des eaux usées colorées.
Mots clés : Adsorption, BG, feuilles de filao, biosorbant brut, biosorbant magnétique.
Abstract
In a context of increasing environmental requirements, this research is a part of the valorization of adsorption
as one of the most effective and widespread methods for wastewater remediation. The study aims to evaluate
the effectiveness of biosorbents for the removal of organic dyes. A comparative approach was adopted using
raw and magnetically modified biosorbent derived from fialo leaves. The target contaminant was Brilliant
Green dye from aqueous medium. The biosorbents were characterized by Fourier Transform Infrared
Spectroscopy (FTIR), Thermogravimetric Analysis (TGA), and Scanning Electron Microscopy (SEM). The
influence of several operating parameters (mass, pH, contact time, dye concentration, temperature, and ionic
strength) was systematically studied to optimize adsorption conditions. Furthermore, data interpretation was
further developed through fitting to different isotherm models (Freundlich, Langmuir). The adsorption kinetics
was analyzed, diffusion mechanisms were studied, and the thermodynamic parameters were evaluated. The
results obtained showed a dye removal efficiency of 85% for the raw biosorbent. The magnetized biosorbent
achieved superior performance, with a rate exceeding 95%. This significant improvement highlights the
contribution of magnetic functionalization in optimizing adsorbent properties, making this approach a
promising solution for the sustainable treatment of colored wastewater.
Keywords: Adsorption, Brilliant Green, filao leaves, raw biosorbent, magnetic biosorbent.
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