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Résumé

Ce travail de recherche concerne la valorisation des bio-coagulants a base des
feuilles des plantes (Acorn et Aloe Vera) dans le procédé traitement des eaux par
coagulation floculation. Plusieurs paramétres de 1’eau ont été évaluées et améliorer aprés
le traitement par les bio-coagulants a savoir la turbidité, les MES, la DCO, la matiere
organique oxydable, le zinc, le cuivre, le fer, le chrome (VI), les coliformes totaux,...etc.
Les résultats obtenus ont été trés importants. L’utilisation des solvants comme 1’eau
distillé, HCI, NaCl et NaOH ont un effet remarquable et variable sur le rendement de la
coagulation, les résultats obtenus apres le traitement par les coagulants AV-H,0,AC-
H>O, AV-HCI, AC-HCI, AV-NaOH, AC-NaOH, AV-NaCl et AC-NaCl montrent bien
que la turbidité, le pH, l'alcalinité totale, la dureté totale, la conductivité et la salinité
répondent aux normes de qualité des eaux potables selon la réglementation algérienne.

Concernant 1’optimisation et la modélisation du procédé de coagulation, le pH, le
temps de décantation et la dose du coagulant ont été considérés comme facteurs
influencant le pourcentage d’élimination en turbidité. Les valeurs de R? (98,45% et
98,24%) et R? ajusté (95,67% et 95,09%) pour I'Aloe vera et de 1’Acorn, respectivement
montrent que les modeles sont d’excellentes qualités. Lors de ’application des résultats
d’optimisation sur le pilote de coagulation floculation décantation, le pourcentage de
réduction en turbidité était de 93,26 et 88,59% en utilisant Aloe vera et Acorn,
respectivement. Ainsi que touts les parameétres évalués (pH, turbidité, alcalinité totale,
dureté totale, matiere organique, MES et salinité) sont conformes aux normes algériennes
pour les eaux potables apres utilisation du jar test et le pilote de coagulation floculation.

De méme pour les eaux usées industrielles de Sonatrach, les résultats obtenus
apres le traitement par la poudre d’Aloe vera et d’Acorn ont été trés importants. Les
efficacités maximales de réduction obtenues avec I'Acorn étaient de 90,60%, 89,68% et
99,22%, pour la turbidité, les MES et la DCO, respectivement, tandis qu'avec 1’ Aloe vera,
elles étaient de 93,64%, 87,61% et 94,31%, respectivement pour les mémes parametres.
La qualité des eaux potables et des eaux usées industrielles de Sonatrach a également été
évaluée avant et aprés traitement avec des protéines de 1’Aloe vera et de 1’Acorn, et
plusieurs paramétres de I'eau ont été mesurés, dans ce cas les concentrations maximales
en protéines extraites étaient appliquées pour le traitement des eaux. Les turbidités
résiduelles des eaux potables et des eaux huileuses industrielles étaient de 4,82 ; 5,85 ;

4,25 et 9,40 NTU lors de I’utilisation des protéines de 1’Acorn et de I’Aloe vera,



respectivement. Ainsi que la réduction maximale en DCO, en MES et en matiére
organique étaient de 97,39%, 96,39%, 99,27%, 89, 86%, 40% et 46,28% pour 1’ Aloe vera
er I’Acorn, respectivement.
Dans le but d’identification des différents agents coagulants, ainsi que d’optimisation et
modélisation du processus d’extraction des agents coagulants (protéines, sucres totaux et
polyphénols), quatre parametres influencant le processus d’extraction ont été considérés,
qui sont le pH, la température, le temps d’agitation et le temps de macération. Les
coefficients de détermination (R? > 97%) et les courbes de résidus révélent que les
modeles développés sont validés. Les conditions optimales d’extraction des protéines, des
polyphénols et des sucres totaux ont été appliquées pour améliorer la qualité des eaux
potables d’Oued El Athmania. Les résultats obtenus montrent que tous les parametres
mesurés (turbidité, pH, MES, matiére organique et I’alcalinité totale) correspondent les
normes algériennes, ainsi que les agents coagulants (protéines, sucres totaux et
polyphénols) éliminent les coliformes totaux avec des pourcentages trés importants entre
96,42% et 100%.Par la suite, un traitement par bio-coagulation a été réalisé sur une eau
synthétique pour éliminer des métaux lourds en utilisant le plan de composite centré
(PCC). Les résultats obtenus montrent que la dose du coagulant et concentration initiale
du métal ont été influencés sur le pourcentage d’élimination en métaux lourds, ainsi que
les valeurs des R? obtenus confirment la validité de touts les modéles mathématiques,
dans cette étude, le pourcentage de réduction maximale en zinc, en cuivre, en fer et en
chrome (V1) était respectivement de 83,80%; 99,98%; 98,58% et 99,97% pour Aloe vera
et 99,80%; 98,96%; 98,98% et 99,96% pour Acorn.

Dans cette etude, la caractérisation des bio-coagulants (DRX, FTIR et MEB,..etc)
ont prouvé la présence des substances actifs responsables la coagulation a savoir les

acides carboxyliques, les protéines, les amines et les amides.

Mots clés : Bio-coagulants, Agents coagulants, Extraction, Modélisation, Optimisation,
Jar test, Pilote ; Traitement des eaux.



Abstract

This research work concerns the valorization of bio-coagulants based on plant
leaves (Acorn and Aloe Vera) for water treatment by coagulation flocculation. Several
water parameters were evaluated and improved after the treatment with bio-coagulants,
namely turbidity, suspended solids, chemical oxygen demand, organic matter, zinc,
copper, iron, chromium (VI), total coliforms,...etc. The results obtained were very of
considerable interest. The use of solvents such as distilled water, HCI, NaCl and NaOH
have a remarkable and variable effect on the coagulation yield. The results obtained after
treatment with the coagulants AV-H.O, AC-H;0O, AV-HCI, AC-HCI, AV-NaOH, AC-
NaOH, AV-NaCl and AC-NaCl show that turbidity, pH, total alkalinity, total hardness,
conductivity and salinity meet the quality standards for drinking water according to the
Algerian standard.

Concerning the optimization and modeling of the coagulation process, the pH, the
settling time and the coagulant dose were considered as factors influencing the turbidity
removal efficiency. The R? values (98.45% and 98.24%) and RZadjusted (95.67% and
95.09%) for Aloe vera and Acorn, respectively, show that the models are of excellent
quality. When applying the optimization results on the pilot, the turbidity removal was
93.26 and 88.59% using Aloe vera and Acorn, respectively. All the evaluated parameters
(pH, turbidity, total alkalinity, total hardness, organic matter, TSS and salinity) also
conform to the Algerian standards for drinking water after the jar test and the pilot.

Similarly, for the industrial wastewater of Sontarcach, the results obtained after
the treatment with Aloe vera powder and Acorn were of interest. The maximum reduction
efficiencies obtained with Acorn were 90.60%, 89.68% and 99.22%, for turbidity, TSS
and COD, respectively, while with Aloe vera, they were 93.64%, 87.61% and 94.31%,
respectively.

The quality of drinking water and industrial wastewater were also evaluated
before and after treatment with proteins of Aloe vera and Acorn, and several water
parameters were measured, in this case the maximum proteins extraction yield was
applied for the water treatment. The residual turbidities of drinking water and industrial
oily water were 4.82; 5.85; 4.25 and 9.40 NTU when using the proteins of Acorn and Aloe
vera, respectively. The maximum reduction in COD, TSS and organic matter were



97.39%, 96.39%, 99.27%, 89.86%, 40% and 46.28% for Aloe vera and Acorn,
respectively.

In order to identify the different coagulating agents, as well as to optimize and
model the extraction process of the coagulating agents (proteins, total sugars and
polyphenols), four parameters influencing the extraction process were considered, which
were the pH, temperature, agitation time and maceration time. The coefficients of
determination (R? > 97%) and the residue curves showed that the models developed are
valid. The optimal extraction conditions for proteins, polyphenols and total sugars were
applied to improve the quality of Oued EI Athmania drinking water. The results obtained
show that all the measured parameters (turbidity, pH, TSS, organic matter and total
alkalinity) correspond to the Algerian standards, as well as the coagulating agents
(proteins, total sugars and polyphenols) eliminate the total coliforms at high percentages,
between 96.42% and 100%. Subsequently, a coagulation treatment was carried out on
synthesis water to remove heavy metals by using a centered composite design (CCD).
The results obtained showed that the coagulant dose and initial metal concentration
influenced the percentage of heavy metal removal, as well as the R? values obtained
confirm the validity of all mathematical models. In this research work, the maximum
reduction efficiency in zinc, copper, iron and chromium (V1) was respectively 83.80%;
99.98%; 98.58% ; 99.97% for Aloe vera and 99.80%; 98.96%; 98.98% ; 99.96% for
Acorn.

In this study, the characterization of bio-coagulants (XRD, FTIR and SEM, etc.)
proved the presence of active substances responsible for coagulation such as carboxylic

acids, proteins, polysaccharides, amines and amides.

Keywords: Bio-coagulants, coagulating agents, extraction, modeling, optimization, Jar

test, pilot, water treatment.
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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

Le travail de recherche entrepris dans le cadre de cette thése de doctorat concerne en une
étude expérimentale de procédé de coagulation-floculation utilisant les feuilles de deux
plantes algériennes qui sont I'Acorn et de I'Aloe Vera.

La coagulation a pour but la détermination des conditions optimales de la coagulation
floculation a savoir la dose du bio-coagulant et le pH. Dans le but de réduire la turbidité
et d'autres parametres de I'eau comme la demande chimique en oxygéne (DCO), les
matiéres en suspensions (MES), la matiére organique oxydable, les éléments
bactériologies (coliformes totaux) et les métaux lourds (zinc, fer, cuivre et chrome) ,...etc
, trois types d'eau ont été utilisés comme (i) les eaux destinées a la consommation d'Oued
El Athmania, Mila, (ii) les eaux usées industrielles de Sonatrach, Ain Amenas, et (iii) les
eaux synthétiques chargées en métaux lourds préparées en laboratoire. Ce travail a été
réalisé en six étapes :(1) la premiére étape c’est les caractérisations physiques et
chimiques des bio-coagulants (FTIR,DRX,MEB,...etc); (2) la deuxiéme étape c’est
I’amélioration de la qualité des eaux potables utilisant différents formes du coagulant
(poudre et liquide ) dans ce cas, différents solvants tels que : I'eau distillée , NaCl , NaOH
et HCI ont été utilisés comme activateurs chimiques pour extraire les composants actifs
de la plante Aloe vera et Acorn; (3) la troisieme étape c’est I’optimisation et la
modélisation de processus du bio-coagulation utilisant la méthode de surface de réponse
(MSR), dans cette partie le plan de Box Behnken (PBB) a été opté pour évaluer la turbidité
de I’eau potable en fonction de trois parametres notant le pH, la dose du coagulant (AV-
H2.0, AC-H20) et le temps de décantation, les conditions optimales obtenues aprés le
processus d’optimisation ont été appliquées sur le pilote de coagulation floculation
décantation; (4) la quatriéme étape concerne 1’études des paramétres influengant
l'extraction et purifications des protéines de 1’Aloe Vera et 1’Acorn: application aux
traitements des eaux usées industrielles de Sonatrach et les eaux potables d'Oued El
Athmania. Cette étude a été réalisée en deux étapes : I'extraction des protéines contenues
dans les feuilles de I'Acorn et de I'Aloe vera apres la détermination des principaux
facteurs influencant I'extraction et la purification de I'agent coagulant en utilisant un plan
fractionnaire avec 8 facteurs (pH, température, temps de d'agitation, temps de

maceration,....etc), ensuite, la qualité de I'eau a eté évaluée avant et apres traitement par
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I'extrait protéique coagulant, et plusieurs parametres de I'eau ont été mesurés, a savoir :
la turbidité, les MES, le pH, la DCO,...etc; (5) la cinquiéme étape c’est I’optimisation et
la modélisation du processus d’extraction des agents coagulants : Application aux
traitements des eaux. Dans cette étude, le plan Box-Behnken (PBB) a été choisi comme
méthodologie expérimentale pour optimiser et modéliser la concentration des protéines,
des sucres totaux et des polyphénols extraites a partir de I'Aloe vera et de I'Acorn. Selon
le PBB quatre facteurs ont été considérés comme facteurs principaux comme le pH, la
température, le temps de macération et le temps d’agitation. Les conditions optimales
d’extraction des agents coagulants considérés ont été appliqués sur un jar test, plusieurs
paramétres de l'eau ont été mesurés a savoir le pH, la turbidité, 1’alcalinité totale, les MES,
la quantit¢ des boues produites, les coliformes totaux,...etc; (6) la sixiéme étape c’est
I’étude de ’effet des coagulants organiques sur la réduction de quelque métaux lourds
(éléments traces métalliques) comme le zinc, le fer, le cuivre et le chrome. Dans cette
partie, le plan composite central avec deux facteurs (la dose du bio-coagulant et la
concentration initiale de chaque métal) a été utilisé comme méthodologie expérimentale,
notant que le nombre total d'expériences était de 13.

Afin d’apporter une contribution a ces objectifs et problématiques, nous
proposons les chapitres suivants, en plus d’une introduction générale et une conclusion
générale, dont le premier chapitre constitue une revue bibliographique, rappelant le
mécanisme des coagulants et les facteurs influencant le procédé de coagulation
floculation, ainsi que les types des coagulants naturels d’origines végétales. De plus une
présentation des effets des coagulants organiques sur la qualité des eaux, finalement on
termine le chapitre par vue générale sur la durabilité des coagulants naturels.

Le chapitre II présente une introduction sur 1’extraction et purification des agents
coagulants, suivi par la présentation d’extraction solide-liquide et les méthodes
d’extraction, par la suite une présentation des paramétres influengant 'extraction des
agents coagulants ainsi que les différentes méethodes de la purification des agents
coagulants.

Le chapitre III est consacré au plan d’expérience on commengant par une
introduction sur le plan d’expérience, suivi par la présentation des niveaux de facteurs
codés et les types des plans d’expérience, ainsi que 1’analyse de variance.

Le chapitre IV consiste en premier lieu une présentation détaillé des protocoles
d’extraction et purification des agents coagulants suivie par les méthodes utilisées pour

la caractérisation des coagulants considérés (poudre et liquide), ainsi a une présentation
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de différentes méthodes d’analyses utilisées lors de la réalisation de partie expérimentale
et de protocole expérimental de jar test et de pilote de coagulation floculation décantation.

Dans le chapitre V on a présenté les résultats de caractérisation des coagulants
poudre et liquide comme le FTIR, DRX, MEB, la concentration des protéines, des sucre
totaux, des polyphénols,...etc, ainsi que les analyses et les interprétations des résultats
obtenus lors de la réalisation des essaies sur le Jar test et sur le pilote de coagulation
floculation décantation.

A la fin une conclusion générale est présentée, ou seront rappelés les objectifs

fixés et les résultats obtenus avec des recommandations.
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1.1. Introduction

Actuellement, en Algérie et comme dans de nombreux pays du monde, les
coagulants inorganiques a base d'Aluminium ou de fer sont les plus utilisés dans les
stations de traitement d'eau potable [1-3].Leur utilisation a pour but I'élimination des
matieres en suspension et colloidales, la réduction de la turbidité, I'élimination de la
couleur et des microorganismes dans certains cas. L'ajout de coagulants, qui sont des sels
métalliques trivalents (Al.SO4 ou FeCls) dans I'eau brute, permet d'obtenir un précipité
appelé floc (AI(OH)3 ou Fe(OH)z) & pH neutre ou acide[4]. Les flocs formés piégeraient
les particules négatives pour faciliter leur séparation pendant la phase de prise [4,5].

Malgre les performances et la rentabilité de ces coagulants inorganiques, ils

nécessitent dans plusieurs cas des ajustements du pH et de l'alcalinité [6,7].De plus,
lorsque le sulfate d'aluminium est utilisé comme coagulant, un surdosage de celui-ci, une
utilisation inefficace du coagulant ou un probleme dans la chimie du processus de
traitement peuvent produire un niveau élevé de concentration d'aluminium dissous dans
I'eau traitée [1,4].Leur concentration résiduelle libre dans I'eau peut produire différentes
maladies telles que la maladie d'Alzheimer, des maladies neurotoxiques et le cancer [8—
10].
Notons également que les inconvénients de l'utilisation de coagulants inorganiques
peuvent affecter les boues produites. Elles sont chargées de métaux comme I'aluminium
et le fer. Dans plusieurs cas, ces boues sont stockées sans traitement dans des stations de
traitement d'eau potable. Aprés une période de stockage limitée, ces boues peuvent étre
une source de problémes environnementaux [11,12].

Sur la base de ces différents inconvénients de [l'utilisation de coagulants
inorganiques, de nombreuses études ont été récemment menées pour rechercher des
coagulants naturels durables et écologiques comme alternative aux coagulants
inorganiques utilisés dans le processus de coagulation-floculation pour le traitement de
I'eau potable [3].Ces coagulants organiques ont été préparés sur la base de plusieurs
matieres végétales en fonction de la disponibilité et de I'efficacité du traitement, telles que
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Moringa oleifera [13,14], Cactus [15], Citrus fruit peel[16], Plantago Ovata [17,18], Fava
bean [19], Chitosan[20], ......

1.2. Le mécanisme des coagulants naturels

Le mécanisme de coagulation des coagulants organiques différe de celui des coagulants
minéraux, car ils ne forment pas de précipités d’hydroxyde dans I'eau, I'objectif de ce
mécanisme étant la déstabilisation des particules colloidales par : (1) lI'adsorption et la
neutralisation des charges, (2) I'adsorption et le pontage[21,22].

1.2.1. Adsorption et neutralisation des charges

En ce qui concerne l'adsorption et la neutralisation, certaines especes chimiques de
charges opposees sont adsorbées par la surface résultant de la réduction de I'étendue de
I'interaction de la double couche répulsive entre les particules colloidales. Le fait que les
ions puissent étre adsorbés au-dela du point de neutralisation de la charge peut s'expliquer
par une prédominance des interactions chimiques sur les effets de répulsion

électrostatique dans certains cas (Figure (1.1))[22-24].

+
—™, Neutralisation de la
~ 4 particule colloidale

— Colloide — * Colloide

"R .
+ +

Figure 1.1 : Adsorption et neutralisation des charges

1.2.2. Adsorption et pontage

Selon la Figure (1.2), plusieurs composés naturels tels que : la cellulose, les protéines,
I'amidon et les polysaccharides sont caracterisés par leur poids moléculaire élevé et, de
plus, ont de multiples charges électriques tout au long de leurs chaines d'atomes. Ces
composés ont un poids moléculaire élevé et une longue longueur de chaine et sont
capables de déstabiliser des particules colloidales chargées négativement[23,25].
Plusieurs chercheurs ont développe une théorie des ponts chimiques qui semble
convaincante pour expliquer le comportement observé de ces composés [22]. Le
phénomeéne est décrit par la formation de ponts entre les particules colloidales via les

molécules coagulantes, les sites libres de plusieurs molécules coagulantes s'accrochent a
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la méme particule colloidale, la liaison des coagulants a la particule peut résulter de
liaisons hydrogene, de I'attraction coulombienne, des forces de Van der Waals ou de
I'échange d'ions [23,26].

Colloide Coagulant organique

0 ‘ Adsorption
Q9 "

Figure 1.2 : Adsorption et pontage

1.3. Les facteurs influencant le procédé de coagulation floculation

Plusieurs parameétres influencant le procédé de coagulation floculation a savoir : le pH, la
dose du coagulant, le type du coagulant, la température, la turbidité initiale, particules
colloidales, le temps de coagulation, le temps de floculation, la vitesse de coagulation et
floculation, le temps de décantation, le potentiel Zeta, la densité de 1’extrait et les acides

humiques.
1.3.1. Effet de pH sur la coagulation

Le pH est un parametre trés important pour le fonctionnement optimal de tel coagulant
minéral ou naturel[27], donc la détermination de la valeur optimale de ce parametre est
nécessaire[28] .

Plusieurs chercheurs ont confirmé I’effet du pH sur ’amélioration du procédé de
coagulation utilisant différents types du coagulants organiques (Moringa oleifera
[29],Acorn[2],Fava bean[19]....), et minérales (sulfate d’aluminium [7],chlorure ferrique

[30],sulfate de ferrique[3],chlorure de polyaluminium[31]....
1.3.2. Effet de la dose du coagulant

Le dosage du coagulant est un paramétre important dans le processus de bio-coagulation
car son efficacité dépend de l'interaction entre l'agent coagulant et les particules
colloidales présents dans I'eau [32,33].

L’addition de coagulant a provoqué la diminution de la turbidité et d’autres parametres
de I’eau a savoir les MES et la demande chimique en oxygene (DCO),... Cela peut étre
expliqué du fait que les particules du coagulant destabilisent les colloides chargés
négativement présents dans 1’eau a traiter, en neutralisant les charges qui générent les

forces de répulsion entres les colloides. La surdose en coagulant provoque la ré-
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stabilisation des particules colloidales et empéche la formation des ponts inter-
particulaires et on aura donc une eau tres chargée en coagulant avec une mauvaise
clarification. Les coagulants minéraux qui sont habituellement fortement acide ont
tendance a abaisser le pH de 1’eau. La concentration optimale du coagulant a été

déterminée au laboratoire utilisant le jar test comme technique expérimentale [1] .
1.3.3. Effet du type de coagulant

Lors de la séparation d’un mélange liquide/solide par le procédé de coagulation-
floculation, le choix du coagulant est tres large et tres important, son influence est grande
sur les procédés de séparations utilisées (filtration, décantation, flottation) et pour
minimiser le volume des boues produites.

Des coagulants organiques et inorganiques sont disponibles .La connaissance de leurs
structures et des mécanismes d’interaction avec les minéraux sont nécessaires afin

d’optimiser les procédés nécessaires[4].
1.3.4. Effet de la température

La température est un facteur tres important dans le procédé de coagulation floculation
[34,35], une température basse entrainant une augmentation de la viscosité de I’eau
ralentit la décantation des flocs avec faible solubilité des coagulants[36] . Selon Feng et
al ,la basse température a exercé un effet négatif significatif sur le taux d'agglomération
des flocs[34].

D’autres études ont été effectuées sur I’effet de la température sur la plage du pH optimal,
c'est-a-dire qu'avec l'augmentation de la température, le pH de coagulation devrait étre
légérement augmenté. Ceci est également lié a la steechiométrie de la coagulation, qui est
également influencé par la température. Les résultats obtenus par Guan et al, montrent
que le rendement d’élimination de la turbidité a été améliorée en augmentant la
température de I'eau dans la gamme de pH de 6 a 9, ou la réduction maximale de la
turbidité était de 66,20% et 76,06% pour les températures 10 C° et 18 C°, respectivement
[37].

Nous savons que la diminution de la température ralentit la vitesse des réactions

chimiques, selon la lois d’Arrhenius entre la température et la constante de vitesse K [38]:

Ea

K = Ae Rt (1.2)
Ou A : facteur de fréquence ou facteur pré exponentiel

Ea : énergie d'activation (Joule)
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R : constante des gaz parfaits (Joule/mol.k)
T : température (K)

1.3.5. Effet de la turbidité initiale

La turbidité est aussi un parameétre qui affecte le rendement de la coagulation
floculation[39],d’ou I’augmentation de la concentration en particules colloidales doit étre
suivie par ’augmentation de la dose du coagulant utilisée[1].

L’influence de la turbidité initiale a également été noté, puisque l'augmentation de la
turbidité initiale a augmenté ’efficacité de la coagulation[40]. L'eau a faible turbidité est
généralement difficile a coaguler en raison de la faible concentration de particules stables
et parfois de la turbidité est ajoutée artificiellement (addition d’argiles) a I'eau pour former
des grumeaux plus lourds qui peuvent se stabiliser[40].

Plusieurs études ont été effectué des études sur I’effet de la turbidité initiale de 1’eau sur
le fonctionnement de la coagulation, a titre exemple, Odiyo et al ont trouvé que la plus
rendement de coagulation a été observée dans les eaux de fortes charges initiales (380
NTU) avec une pourcentage d'élimination de 71% , l'activité de la coagulation a été
diminuée avec la diminution de la turbidité initiale (65 NTU) , dans ces cas la réduction
maximale en turbidité été de 34,3 %[41].

Une autre expérience a été menée par Nkurunziza et al. 1l a été observé que le Moriga
oleifera n'est pas un bon coagulant pour I'eau brute a faible turbidité (50 NTU) par rapport
a une turbidité élevée (450 NTU), notant que I'élimination de la turbidité obtenue était de
88,06% et 99,80% pour 50 NTU et 450 NTU, respectivement. Les dosages optimaux
étaient de 150 mg/L pour 50 NTU et de 125 mg/L pour 450 NTU, ce qui indique que le

dosage optimal diminue lorsque le niveau de la turbidité augmente [39].
1.3.6. Effet de la vitesse de coagulation

La vitesse de coagulation est l'un des facteurs importants pour obtenir une meilleure
élimination des polluants des eaux pendant le processus de coagulation-floculation [27]
Aprés 1’addition du coagulant dans 1’eau a traiter, on procéde a une agitation rapide pour
la dispersion du coagulant et I’homogénéisation de la solution finale (eau — coagulant).
[40].Mais une agitation intense empéche 1’agrégation des particules, tandis qu’une
agitation prolongée, permet 1’effraction des liaisons entre coagulant et la surface des
particules colloidales, et le rabattement ultérieur des segments étendus sur la surface des

particules ;
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Dans les expériences réalisées par Zheng et al , les effets de la vitesse d'agitation entre
50-600 rpm sur le rendement d’élimination de la turbidité et de la DCO ont été effectuées
, dans cette étude , a 100 rpm d’agitation l'efficacité d'élimination était de 99,5 % et 73,5
% pour la turbidité et la DCO respectivement [27].

1.3.7. Effet de la vitesse de floculation

Dans le processus de floculation, le mélange lent est un élément clé pour obtenir les
meilleures performances. Muyibi et al, ont été étudiées I’influence de la vitesse de
floculation , dans cette étude le gradient optimal de vitesse de mélange lent enregistré

était de 20 rpm et 40 rpm pour les eaux a faible et forte turbidité, respectivement[40].
1.3.8. Effet du temps coagulation et floculation

Lors du processus de coagulation floculation, un temps adéquat doit étre fourni pour
permettre la formation des particules de taille suffisamment grandes pour permettre leurs
éliminations efficace dans le processus de décantation. Le temps de formation des flocs
(temps de floculation) est I'un des paramétres de fonctionnement trés préoccupants pour
toute station de traitement[42].

Plusieurs chercheurs ont étudies I'influence du temps de coagulation et floculation sur le
rendement d’élimination de la turbidité [35,40,43].Selon Mhaisalker et al., on observe
que le temps de mélange rapide (temps de coagulation) augmente avec la turbidité de

I'eau brute.
1.3.9. Effet du temps de décantation

Dans des conditions opératoires optimisees, a savoir le pH et le dosage du coagulant,
I'effet du temps de décantation sur les performances de coagulation-floculation a été
analysé. Le moment auquel le niveau de turbidité et/ou MES devient stagnant ou minimal
est considéré comme le temps de décantation optimal [44].

L'étude réalisé par Bhatia et al, montre I'effet du temps de décantation (30-150 minutes )
sur le rendement de coagulation utilisant Moringa oleifera comme coagulant principale ,
dans cette étude le pourcentage d'élimination des matieres en suspension été de 90.09 %
pour un temps de 114 min[45].Dans une autre étude, le temps de décantation optimal a
été sélectionné en fonction de la combinaison eaux usées-coagulant et de la turbidité
résiduelle minimale obtenue au dosage optimisé. L'effet de la sédimentation sur la
turbidité résiduelle a été étudié sur une plage de 30 a 360 minutes. Les temps de

décantation optimisés pour la réduction de la turbidité ont été observés a 240, 60 et 120

9
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min pour les combinaisons : eaux usees riche en colorant - Moringa oleifera , eaux usées
riche en amidon - Moringa oleifera et eaux usées d'une industrie textile- Moringa oleifera

respectivement[44].

1.3.10. Effet des particules colloidales

D'un point de vue dimensionnel, il existe un seuil approprié pour la coagulation. Pour les
particules de taille inférieure a 1 micron, les forces de surface deviennent dominantes par
rapport aux forces de masse. Dans ces conditions, un état de dispersion stable existe en
raison de l'effet combiné du mouvement brownien [35]. De méme, il savere que le
nombre des charges électriques des particules colloidales a un effet important sur le
procédé de coagulation. Ce processus est trés difficile lorsque la concentration de colloide
est faible car le taux de contact interarticulaire peut étre réduit[1].

Les résultats obtenus par Zhu et al. montrent que la distribution de la taille des particules
peut étre trés utile pour concevoir un systeme de traitement par filtration approprié pour
traiter davantage le lisier de porc apres les processus de coagulation/floculation et de
décantation [43].

1.3.11. Effet du potentiel Zeta

Le potentiel zéta est une mesure de la charge de surface totale de toutes les particules et
colloides présents dans I'eau [46].Ce potentiel a un maximum a la surface de la particule
et diminue en s'éloignant de la surface, cette diminution étant influencée par la nature de
la couche diffuse, le nombre et le type d'ions dans la solution [46,47].

Le potentiel Zéta est défini par 1’équation :

U
n="5- (12)

1 : viscosité dynamique du liquide (Kg.m™1s71);

D : constante diélectrique du milieu ;

U : mobilite de la particule (m/s).

Selon Jefferson et al. La plupart des particules colloidales dans les eaux naturelles sont
chargés négativement et possédent un potentiel zéta compris entre -14 et -30 mV. Ces
charges de surface donnent lieu a des forces répulsives qui empéchent l'agrégation et

donnent lieu & un systeme stable [48].
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1.3.12. Effet de la densité de I’extrait

Les résultats obtenus par Hussain et al, montrent clairement la densité de I'extrait optimale
était de 1,8 g/cm?®, avec une activité coagulante d'ordre 78 et 82 % pour une turbidité
initiales 67 et 75%, respectivement. Cela implique gu'avec I'augmentation des densités de
I'extrait de 1,2 a 1,8 g/cm?, la concentration de substances actives dans I'extrait coagulant
augmente également, ce qui maximise l'activité de coagulation. Par contre, au-dela de 1,8
g/cm? l'activité de coagulation de I'extrait commence & décliner. Il est possible qu'en
augmentant davantage la densité, I'extrait de pine noire contribue lui-méme a la turbidité

et entraine finalement une réduction du rendement de la coagulation[49].
1.3.13. Effets des acides humiques

Les acides humiqgues sont les principaux composes organiques qui affectent le processus
de coagulation, et leur élimination a suscité un grand intérét de la part des chercheurs en
raison du potentiel de formation de trichlorométhane dans le processus de désinfection
(chloration)[50].

Les résultats obtenus par Bahman Ramavandi confirment l'effet de I'acide humique sur
I'élimination de la turbidité utilisant le Plantago ovata comme coagulant organique, dans
cette étude la présence d'une petite quantité d'acide humique (0,5 et 1 mg/L) a
modérément amélioré I'élimination de la turbidité initiales de I'eau (100 et 300 NTU). La
présence d'une concentration relativement élevée des substances humiques (41 mg/L)
donne des flocs volumineux, entrainant une turbidité élevee de I’eau apres le traitement
par coagulation[51].

Selon la littérature, la coagulation des eaux chargées en turbidité en présence d'une faible
concentration des acides humiques s'explique par plusieurs mécanismes a savoir la
précipitation, la neutralisation des charges, I’adsorption et pontages, etc.

Dans des conditions différentes, les différents mécanismes ou leur combinaison peuvent
étre dominants. En raison de la concentration moléculaire élevée de I'acide humique et de
la charge positive élevée, la neutralisation de la charge et I'agrégation par pontage peuvent

jouer un rdle plus important[52,53].

1.4. Les types des coagulants naturels d’origines végétales

Les inconvénients associés a l'utilisation des coagulants minéraux ont motivé la recherche
des coagulants organiques non toxiques et biodegradables, dont on dit généralement qu'ils

sont plus respectueux de l'environnement en termes de production et d'utilisation.
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Historiquement, les coagulants organiques ont été utilisés par les femmes rurales du
Soudan, ou elles traitaient I'eau potable avec des graines de poudre de Moringa oleifera
[54],apres cela, plusieurs études ont été réalisées sur I'application des bio-coagulants dans
le domaine de traitement des eaux usées, potables et industrielles comme le montre le

nombre de publication (Figure (1.3)).
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Figurel.3 : Nombre de publications de recherche sur les coagulants naturels dans les
eaux potable et les eaux usées[21].
A ce jour, la recherche sur les coagulants naturels a base de plantes s'est concentrée sur
quatre types : graines, déchets de fruits (pelures, graines), fruits, feuilles. Les informations
de base et les propriétés physicochimiques de divers coagulants végétaux donnent un

apercu de leurs propriétés et des composants actifs responsables la coagulation [55].
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Cactus[56] Moringa oleifera[57] Conocarpus [58]
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Manihot esculenta[59] Aloe Vera [1] Eucalyptus[60]

Figure 1.4 : Exemple de coagulants naturels & base de feuilles
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Carica papaya[61] Moringa oleifera [62] Feves[19]

Figure 1.5 : Exemple de coagulants naturels a base de graines

; B :
Pelure de Mango[63] Pelure de Banane[63] Pelure d’Orange[63]

Figure 1.6 : Exemple de coagulants naturels a base de déchets de fruit
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Acorn[64] Chestnut[64]

Figure 1.7. Exemple de coagulants naturels a base de fruit

1.5. Effet des coagulants organiques sur la qualité des eaux

L'eau polluée peut avoir, avant traitement, des caractéristiques physiques, chimiques et
biologiques variables. Pour faire face a ces variations, la conception de la station peut
faire appel a plusieurs procédés de traitement [4]. En général, il y a trois types d'eau ; (1)
les eaux usées qui sont chargées avec une DCO élevée, des teneurs en phosphate, des
microorganismes, des MES ...; (2) les eaux industrielles chargées avec des métaux lourds,
et enfin les eaux de surface et souterraines, qui représentent généralement la principale
source d'eau potable qui sont caractérisé par la turbidité, TAC, TH, conductivité, salinité,
les éléments bactériologies...etc.. pour éliminer les différents polluants des eaux cité ci-
dessus , plusieurs processus chimiques, physiques et biologiques peuvent étre appliqués
[65]. Parmi ces méthodes, le procédé de coagulation-floculation a base des coagulants

naturels d’origine végétales [6,26].

1.5.1. Effet des coagulants organique sur parameétres physico-chimique des eaux

a. Définitions
> La turbidité

La turbidité de l'eau est causee par des matieres colloidales ou des particules en
suspension qui empéchent la transmission de la lumiére dans I'eau. Elle peut étre causee
par des matieres organiques ou minérales ou une combinaison des deux. Les micro-
organismes (virus, bactéries et protozoaires) sont généralement attachés aux particules,
plusieurs études montrent une augmentation du risque d'infections gastro-intestinales en

corrélation avec une forte turbidité et des épisodes de turbidité dans la distribution. Cela
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peut étre d0 au fait que la turbidité agit comme un indicateur des sources possibles de
contamination microbienne[66].

La turbidité est également un élément important a prendre en considération lorsque des
décisions d'investissement sont prises concernant les sources et les procédes de traitement
des eaux, et elle doit étre identifiée dans le plan de sécurité de I'eau comme un danger qui
doit étre contrdlé. Parmi les techniques utilisées pour la réduction de la turbidité on cite :
la coagulation floculation, la filtration, la décantation, l'adsorption,...etc[1]. L’objectif
devrait étre de produire une eau dont la turbidité est au moins inférieure a 5 NTU pour
les eaux destiné a la consommation[67].

» Les matiéres en suspensions

Les matiéres en suspensions(MES) sont la principale cause de la détérioration de la
qualité de l'eau, entrainant une augmentation des colts de traitement de l'eau et la
dégradation écologique du milieu aquatique. Les changements physiques causes par les
MES comprennent une diminution de la pénétration de la lumiére, des changements de
température et de canal, le remplissage des réservoirs avec des sédiments solides. De plus,
les MES contiennent des matiéres organiques en suspension qui consomment de
I'oxygene dissous[68].

L'élimination des matieres en suspension est effectuée par le procédé de coagulation
floculation utilisant des coagulants chimiques a base de fer ou d’aluminium comme le
sulfate d’aluminium et le chlorure ferrique[69].

» L’alcalinité et la dureté totale

L'alcalinité est une mesure de la capacité de I'eau a neutraliser les acides. Elle est
généralement conférée par les composants bicarbonate (HCOs"), carbonate (CO3s?") et
hydroxyde (OH") d'une eau naturelle ou traitée, elle est déterminée par titrage avec un
acide minéral fort (HCI ou H2SO4) jusqu'au point final de la réaction acide-base.

Dans les eaux souterraines, les espéces carbonatées sont prédominantes et un point final
d'environ pH 4,5 marque la consommation de bicarbonate en solution. Le point final peut
étre déterminé en utilisant un indicateur coloré. Le dosage en présence de méthylorange
permet d'évaluer la concentration de bicarbonate, carbonate et hydroxyde, la somme de
ces ions représente 'alcalinité totale (TAC). L alcalinité partielle ou le titre alcalimétrique
(TA) mesure la teneur en hydroxyde (OHY) et en carbonates (COs?") utilisant
phénolphtaléine comme indicateur coloré[70,71].

La dureté de I'eau est la concentration totale d'ions magnésium (Mg?*) et calcium (Ca?*)

dans un échantillon d'eau et est exprimée en concentration de carbonate de calcium
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(CaCO0:s). Lavaleur élevée de la dureté totale (TH) est due a I'incrustation sur les systémes
d'approvisionnement en eau (tuyaux) pour la distribution. Les valeurs modérées de TH
sont utiles pour protéger les systémes de plomberie contre la corrosion. Une dureteé totale
de 100 mg/L permet un bon contrdle de la corrosion et constitue la limite généralement
acceptable. La dureté totale est généralement classée comme douce (0-60 mg/L),
modérément dure (60-120 mg/L), dure (120-180 mg/L) et trés dure (>180 mg/L)[71].

» Le pH, Conductivité et Salinité

Le pH est une mesure de la concentration d'ions hydrogene dans une solution et est
également appelé degré d'acidité, le pH est un paramétre trés important dans les
traitements des eaux car certains procédés et techniques de traitement doivent étre réalisés
avec un pH spécifique pour étre efficaces. Lorsque le pH d'un échantillon change,
plusieurs procédés de précipitation et sorption peuvent se produire et modifier la
composition chimique et la cinétique de réaction de I'échantillon, ainsi les procédés
biologiques sont également influencés par son pH[4,70].

La conductivité électrique (CE) est une caractéristique électro physique, qui est
considérée comme une estimation de la capacité des substances a transporter de courant
électrique. 1l est géneralement lié a la concentration totale de soluté et peut étre utilisé
comme expression quantitative de la concentration de sel dissous dans I’eau, bien qu'il
soit également affecté par la mobilité, la valence et la concentration relative des ions
individuels présents dans la solution. La détermination de la CE est généralement
mesurée[72].

Le terme salinité fait référence a la présence des principaux solutés inorganiques dissous,
essentiellement le calcium (Ca?*), le magnésium (Mg?*), le sodium (Na*), les chlorures
(CI"), les sulfates (SO4%) et les bicarbonates (HCO3z) dans des échantillons aqueux [2].
» La matiére organique oxydable (MO)

Les matiéres organiques sont des substances oxydables qui ont besoin d'une certaine
quantité d'oxygene pour se décomposer. Elles appauvrissent le milieu naturel en oxygene,
c'est pourquoi elles sont considérées comme des polluants. Nous utilisons I'agent oxydant
permanganate de potassium (KMnQOa) pour oxyder les molécules présentes dans I'eau,
dans des conditions spécifiques. La matiere organique de l'eau provient des déchets
agricoles, domestiques ou industriels. Leur présence contribue a l'apparition de
nombreuses maladies (choléra, gastro-entérite, etc.) et leur décomposition peut conduire
a l'asphyxie chez les animaux aquatiques[73].

» la demande chimique en oxygéne (DCO)
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La DCO est une mesure de I'équivalent en oxygéne de la matiére organique dans un
échantillon d'eau qui est susceptible d'étre oxydée par un oxydant chimique fort. La DCO
est largement utilisée comme mesure de la sensibilité a l'oxydation des matieres
organiques et inorganiques présentes dans les eaux, dans les déchets municipaux et
industriels. Le test DCO des eaux naturelles donne la quantité totale d'oxygene nécessaire
pour oxyder un dechet en dioxyde de carbone (CO-) et en eau. [74].Des niveaux de DCO
plus élevés signifient qu'il y a plus de matiere organique oxydable dans I'échantillon, ce
qui réduit les niveaux d'oxygeéne dissous (OD). Une réduction de I'OD peut conduire a
des conditions anaérobies, ce qui est délétere pour les formes de vie aquatiques
supérieures, en plus [l'apparition de nombreuses maladies (choléra, gastro-
entérite,..etc).Les concentrations de DCO observées dans les ressources en eau de surface
vont généralement de 20 mg/L ou moins dans les eaux non polluées a plus de 200 mg/L
dans les eaux recevant des effluents. Les eaux usees industrielles peuvent avoir une DCO
allant de 100 mg/L a 60 000 mg/L [75].

b. Evaluation de la qualité physico-chimique de I’eau aprés le traitement par bio-

coagulation (les travaux réalisés)

Les coagulants naturels comme le Moringa Oleifera, Banane, Pine noire, Aloe vera, Fava
bean , Cactus,..etc ont été utilisés pour eliminer la turbidité, la demande chimique en
oxygeéne (DCO), les maticres en suspension (MES), ainsi que leurs effet sur I’alcalinité
totale (TAC) , la dureté totale (TH) ,la matiére organique oxydable (MO),la conductivité
(voir Tableau (1.1) et (1.2)). L'efficacité de I'élimination des différents polluants est
considérablement influencée par les composants actifs des coagulants naturels tels que

les protéines ; les polyphénols, les polysaccharides, les amidons et la cellulose.

Tableau 1.1 : Effet des différents coagulants naturels sur la réduction de la turbidité

Coagulant Dose Turbidité | Réduction | Années | Références
optimale initiale de la
(NTU) turbidité
(%)
Pine noire 0,1mL/L 13 84,77 2019 [2]
0,5mL/L 67 55 2019 [49]
0,5mL/L 75 62 2019 [49]
Cactus 1500mg/L 500 97 2018 [15]
33mg/L 214 96 2017 [76]
10mg/L 160 84,43 2015 [1]
6mg/L 9,5 49,78 2015 [1]
ImL/L 9,5 53,05 2015 [1]
55 mg/L 29 89,4 2020 [77]
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Dolichos lablab 100mg/L 100 88,9 2011 [78]
100mg/L 35 60,85 2011 [78]
0,6mL/L 62 98,84 2018 [79]
Fava bean 0,25mL/L 20 38 2015 [19]
0,25mL/L 45 54 2015 [19]
Jatropha curcas seeds 120mg/L 500 99 2013 [80]
Moringa Oleifera 100mg/L 100 94,1 2011 [78]
100mg/L 25 60 2011 [78]
50mg/L 146 83,7 2010 [81]
50mg/L 131 84,9 2010 [81]
50 mg/L 29 88,7 2020 [77]
Banana pith 0,1kg/m? 279 98,56 2016 [82]
0,6mL/L 62 98,14 2018 [79]
pearl millet 80mg/L 200 99,2 2019 [83]
(Pennisetum glaucum)
black-eyed pea 20mg/L 200 97,6 2019 [83]
(Vigna unguiculata)
Citrus Microcarpa 30mg/L 29,8 75,6 2019 [16]
Citrus Aurantiifolia 60mg/L 20,1 74 2019 [16]
Cicer arietinum 100mg/L 95 95,89 2011 [78]
100mg/L 31 71,29 2011 [78]
Peanut seeds 20mg/L 200 31,5 2013 [84]

Tableau 1.2 : Effet des différents coagulants naturels sur la DCO, MES, MO, TAC,TH
et conductivité

Coagulant Paramétre Unité Dose Valeur Valeur Années Références
optimale | initiale | résiduelle

Aloe Vera | DCO mg/L 5ml/L 502,6 238,23 2017 [85]

Cactus DCO mg/L 80mg/L 162 14,58 2019 [15]
DCO mg/L 3g/L 7693 1677,07 2015 [56]
MO mg O,/L 10 mg/L 12,2 11,6 2015 [1]

Moringa DCO mg/L 100 mg/L 1728 33,52 2020 [86]

Oleifera MES mg/L 100mg/L 2063 7,63 2020 [86]
TAC mgCaCOs/L | 100mg/L 200 2 2007 [87]
TAC mgCaCOs/L | 60mg/L 125 75 2020 [13]
TH mgCaCOs/L | 60mg/L 85 70 2020 [13]
Conductivité | ps/cm 60mg/L 230 750 2020 [13]

Banane DCO mg/L 0.1g/L 160 73.12 2016 [82]
MES mg/L 0.1g/L 252 10 2016 [82]

Salviaed DCO mg/L 400 mg/L 63.5 38.25 2019 [88]

hispanica

graines de MES mg/L 100 mg/L 76.9 0.007 2015 [89]

gombo

(Okra)
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1.5.2. Effet des coagulants organique sur I’élimination des metaux lourds
a. Définition

Les éléments traces métalliques (métaux lourds) sont généralement définis comme des
métaux ayant un poids, une densité ou un numeéro atomique relativement élevés. Les
métaux lourds sont classés comme éléments traces non essentiels (Figure (1.8)) tels que :
plomb, cadmium, cuivre, zinc, manganese, etc. Parmi les plus toxiques figurent le plomb
et le cadmium. Ils sont dangereux pour I'environnement car ils ne sont pas dégradables,
et méme si les éléments traces métalliques sont généralement présents a I'état de traces,
ils restent tres dangereux car leur toxicité se développe par bioaccumulation dans les

organismes [90].
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Figure 1.8 : Présentation des métaux lourds dans le tableau périodique[91].

b. Sources des éléments traces métalliques

Il existe différentes sources qui conduisent a la pollution par les éléments traces
métalliques dans I'environnement. Elles peuvent étre divisées en deux grandes catégories

. les sources anthropiques (humaines) et les sources naturelles.
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Sources anthropiques Sources naturelles
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Figure 1.9 : Source des éléments traces métalliques [92]

» Sources anthropiques

Diverses sources résultant de différentes activités anthropiques entrainent une
augmentation des éléments traces métalliques dans I'environnement, et les organismes
peuvent étre exposés a des niveaux de métaux lourds dépassant leurs limites admissibles.
Les différentes sources anthropiques sont présentées a la Figure (1.10).

Les sources agricoles (Les engrais organiques et inorganiques) sont la principale source
de pollution par les éléments traces métalliques. Les biocides contiennent des proportions
variables de métaux lourds tels que Ni, Cd, Pb, Cr et Zn [93].

Paul et al, rapporte que l'utilisation incontr6lée de pesticides et d'engrais contenant des
éléments traces métalliques dans les terres agricoles a entrainé une contamination des
eaux souterraines et de surface par les éléments traces métalliques. Cela les fait méme
apparaitre dans I'eau potable[94].

Les sources industrielles de pollution par les métaux lourds proviennent de processus tels
que la fonte, la finition et le recyclage des métaux, ainsi que le transport du minerai. Le
processus d'extraction libére également des métaux dans I'environnement. La
contamination par les éléments traces métalliques du sol et des organismes aquatiques est
également due a I'érosion des déchets miniers, au transport des métaux bruts et a la
lixiviation des métaux dans les plans d'eau[95]. Les eaux usées domestiques, les déchets
solides et les eaux usées non traitées de l'industrie font polluent principalement les masses
d'eau et les sols[92,93].
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Figure 1.10 : Les sources anthropiques de la pollution des métaux lourds

» Sources naturelles

Les eléments traces métalliques ont des origines naturelles dans la crodte terrestre et sont
naturellement présents dans les sols en raison des intempéries. Par conséquent, les roches
meres géologiques sont une source majeure de métaux lourds, dont la concentration et la
composition varient sur Terre en fonction du type de roche et des conditions
environnementales. Dans le sol, les roches sédimentaires ont moins de sources de métaux
lourds que les roches ignées. En revanche, les volcans ont des niveaux beaucoup plus
élevés de métaux lourds (plomb, manganése, nickel, aluminium, zinc, etc.)[93,95]. Selon
Jozef , les émissions mondiales de divers métaux lourds proviennent principalement de
diverses sources, notamment la poussiére du vent, les particules volcaniques, les

incendies de forét, la végétation et le sel marin[96].
c. Toxicité des métaux lourds

Certains des eléments traces métalliques toxiques comme le fer, I'aluminium, le nickel, le
chrome, I’arsenic, le zinc, le cuivre, le plomb, le cadmium, etc. qui induisent des effets
dangereux et toxiques sur I'environnement vivant.

Les éléments traces métalliques tels que Zn?*, Cu?*, Cr (V1), Pb?* et AI** réagissent avec
les particules biologiques dans le corps pour former des composés toxiques qui sont
vitaux pour la santé. Les propriétés de toxicité dépendent de ce degré élevé de
bioamplification et de concentration. Les ligands et les états d'oxydation jouent un réle
crucial dans la biodisponibilité des éléments traces meétalliques. Lorsque la concentration
de métaux lourds dépasse la limite autorisée, ils deviennent des métaux toxiques s'ils

interférent avec le métabolisme des cellules [97]. La toxicité des métaux peut entrainer
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une altération des fonctions cérébrales et nerveuses, des dommages au sang, aux
poumons, aux reins et a d'autres organes, entrainant une faiblesse, une perte de mémoire,
des allergies et une augmentation de la pression artérielle. La mort cellulaire est
également due a la formation de radicaux libres, responsables du stress oxydatif. En raison
de ces effets, les autorités sanitaires du monde entier se multiplient et certains régulateurs
ont introduit des restrictions autorisées sur les effluents de métaux lourds[98,99].En
raison de la présence d'effets critiques dans les eaux, les chercheurs se sont également
concentreés sur le développement de procédés et techniques de traitement[74,100].

Le Tableau (1.3) illustre les effets potentiels de quelques éléments traces métalliques sur

la santé humaine.

Tableau 1.3 : Effets de quelques métaux lourds sur la santé humaine

Eléments traces Effet toxique
métalliques
lon de cuivre Cancer des voies respiratoires, estomac et irritation

intestinale, mangue de sang et Maladie du foie

lon de zinc Crée certains problémes comme des vertiges , des douleurs,
des inflammations de la peau, de la fiévre, des vomissements
et de I'anémie ,dépression, léthargie, signes neurologiques et

augmentation de la soif [100].

lon de fer provoquer la sidérose, pneumoconiose

lon de chrome Inflammations cutanées, Iésions hépatiques et rénales, et la

création d'ulcere , alopécie[74].

Ion d’Aluminium la maladie d'Alzheimer, les maladies neurotoxiques et le
cancer[8-10].

lon de plomb Endommagement du cerveau en développement du
nourrisson, insuffisance rénale, atteinte des organes des sens
et du systéme circulatoire, perte de la fonction musculaire

volontaire.

lon de cadmium inhibe le contréle du calcium dans les systémes biologiques,
Insuffisance  rénale, cancérogene pour I'homme,
osteomalacie, maladies gastro-intestinales, anomalies

congénitales, anémie, affaiblit I'os, maladie respiratoire.
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d. Normes des éléments traces métalliques dans I’eau

Le probléme de la reduction des éléments traces métalliques est devenu sensible car leur
activité est généralement tres faible. Cependant, certains métaux qui les accompagnent
presque toujours, comme le fer ou le manganese, peuvent étre tolérés a des doses plus
éleveées.

Le Tableau (1.4) représente les normes de quelques éléments traces métalliques contenant

dans les eaux potables et les eaux usées industrielles, selon les normes algériennes en

mg/L.
Tableau 1.4 : Normes des éléments traces métalliques dans les eaux
Concentration en mg/L
Elément Les eaux potables [67] Les eaux usées industrielles[101]
Cr total 0,05 0,5
Fe totale 0,3 3
Al 0,2 3
Cu 2 0,5
Zn 5 3
Cd 0,003 0,2
Pb 0,01 0,5
Hg 0,006 0,01

e. Traitement des eaux chargées en métaux lourds

Les procédés d'élimination des éléments traces métalliques des eaux usées comprennent
de nombreux processus tels que I’adsorption, la précipitation chimique, la flottation, la
coagulation chimique, I'échange d'ions, le systeme microbien, les procédés
électrochimiques, les procédés d'oxydation avancée et les bioréacteurs a
membrane[74,98].Les méthodes mentionnées ci-dessus sont classées en trois grandes
categories : physique, chimique et biologique. Les procédes de traitement sont appliqués
en fonction de la nature des metaux lourds, chaque procédé presente certains avantages

et inconvénients qui sont décrits dans le Tableau (1.5).

Tableau 1.5 : Avantages et inconvénients de quelques procédés d'élimination des

éléments traces métalliques [90,98,102]
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Procédés Avantages Inconvénients
adsorption Conditions de fonctionnement | Production de déchets

faciles, faible cout, capacité
élevée de fixation des métaux,

large gamme de pH.

Précipitation

chimique

fonctionnement simple et facile,

faible colt d'investissement.

Production de boues chargées en
métaux, un colt opérationnel
supplémentaire pour I'élimination
des boues, inefficace pour le
traitement de I'eau a faible

concentration de métaux lourd

Echange d’ions

Efficacit¢  d'élimination et
capacité de traitement élevées,

cinétique rapide.

Co0t élevé da aux résines
synthétiques, régénération des
résines entraine une grave

pollution secondaire.

Coagulation
floculation

chimiques

Elimination de la turbidité,
DCO, MES en plus de
I'élimination des métaux lourds,
production de boue avec une

bonne décantation.

Augmentation du volume de boue

géneéré.

Techniques

électrochimiques

rapide et bien maitrisée,
nécessitant moins de produits
chimiques, offrant une bonne
efficacitt de réduction et

produisant moins de boues.

investissement initial élevé et

alimentation électrique colteuse.

Filtration

membranaire

Sélectivité de séparation éelevée
des métaux lourds, ainsi

I’élimination de la turbidité, la

Colt operationnel élevé di a
I'encrassement de la membrane,

Complexité du procédé
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couleur et les éléments

bactériologies

Bien que toutes les procédés ci-dessus puissent étre utilisées pour traitement des eaux
contenant des métaux lourds, il est important de souligner que le choix de la procéde la
plus appropriée dépend de la concentration initiale en métaux, de la composition des eaux
brutes, de l'investissement en capital et des codts d'exploitation. , flexibilité et fiabilité
d'installation, et impact environnemental[103].Mais pour un traitement efficace, la
séquence de plusieurs techniques est utilisée pour I'élimination des éléments traces

métalliques [100].

f. Effet de la coagulation sur la réduction des éléments traces métalliques dans

P’eau

La coagulation-floculation peut étre utilisée pour traiter les eaux usées contenant des
éléments traces métalliques. Généralement, le processus de coagulation déstabilise les
particules colloidales par I'ajout d'un coagulant et facilite la décantation. L'approche
générale de ce procédé implique un ajustement du pH et implique I'ajout des coagulants
chimiques (a base de fer ou d'aluminium) pour surmonter les forces répulsives entre les
particules et éliminer différents ions métalliques dans I'eau. cette technique présente des
inconvénients telles que l'augmentation du volume des boues, production des boues
chargées en aluminium ou de fer, production des ions métalliques (Fe*3, Al*3,...) dans les
eaux traités[76,90].

Pour surmonter ces problemes, la bio-coagulation peut étre une meilleure alternative que
la coagulation traditionnelle car elle élimine les particules colloidales, ne produit qu'une
petite quantité de boues et est biodégradable, de sorte que I'eau traitée est exempte de
métaux (Fer et aluminium)[103,104].

L'efficacité de la réduction des éléments traces métalliques dépend souvent des conditions
de coagulation, de la nature de I'eau brute et du type de coagulants (agents coagulants), et
la méthode d’extraction des agents coagulants. Le taux de réduction des ions métalliques
lourds dans les eaux pendant la coagulation dépend principalement de pH, la
concentration de métal, I'état de valence du métal lourd et la température de 1’eau[93].
Plusieurs chercheurs ont proposé une technique de coagulation floculation utilisant les
bio-coagulants (Moringa oleifera, Cactus, Banane,..etc) pour éliminer les métaux lourds

indésirables a savoir le zinc, le plomb, le fer, le nickel et le cuivre (voir Tableau (1.6)).
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Tableau 1.6 : Elimination des métaux lourds par bio-coagulation
Coagulant Dose Métal Valeur Réduction Années Références
optimale initiale (%)
(mg/L)

Cactus 33 mg/L Cu 0,09 90 2017 [76]
33 mg/L Fe totale | 2,61 87,73 2017 [76]
33 mg/L Cr totale | 0,094 91,84 2017 [76]
33 mg/L Zn 0,36 91,66 2017 [76]
33 mg/L Ni 0,03 33,33 2017 [76]
33 mg/L Mn 0,15 60 2017 [76]

Moringa 10 g/L Cu 0,4 88,86 2018 [104]

Oleifera 5g/L Fetotale | 1 69,99 2018 [104]
15 g/L Crtotale |1 93,73 2018 [104]
400 mg/L Pb 6 80 2012 [105]
400 mg/L Cd 0,5 60 2012 [105]
400 mg/L Crtotale | 0,5 50 2012 [105]
400 mg/L Zn 0,5 50 2012 [105]

Banana pith 0,1g/L Cu 0,149 100 2016 [82]
0,1g/L Fe totale | 19,22 92 2016 [82]
0,1g/L Cr totale | 0,323 100 2016 [82]
0,1g/L Zn 0,63 80,95 2016 [82]
0,1g/L Pb 0,194 100 2016 [82]

Gombo 0,5 g/L Cu 0,5 44 2012 [106]
0,5 g/L Ni 6,2 74 2012 [106]
0,5 g/L Crtotale | 0,9 45 2012 [106]
0,5g/L Zn 16,8 20 2012 [106]
0,5¢g/L Cd 2,4 99 2012 [106]

1.5.3. Effet des coagulants organiques sur la qualité bactériologique des eaux (la

désinfection par bio-coagulant)

a. Introduction

L'eau ne doit pas contenir de micro-organismes, d'agents pathogenes ou de virus
susceptibles de provoquer une contamination biologique et de provoquer des épidémies.
La présence de coliformes totaux et fécaux ou de streptocoques totaux et fecaux indique
une contamination fécale de I'eau. La présence d'autres coliformes, Clostridium indique
ce type de contamination. Dans les deux cas, des mesures doivent étre prises pour
interdire l'utilisation de I'eau ou assurer son traitement.

Afin d'éliminer les différents types de micro-organismes, I'eau doit étre désinfectee avec

différents désinfectants avant son consommation comme eau potable.
b. La désinfection

La désinfection est généralement la derniére étape du cycle de réutilisation de I'eau.

Derniére barriere contre les micro-organismes pathogenes, son efficacité est essentielle
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pour préserver la santé publique. C'est sans doute I'étape la plus importante dans la
production d'eau potable. Les maladies d'origine hydrique (diarrhée, choléra, typhoide,
amibiase et schistosomiase) et la mortalité restent un probleme dans de nombreux pays.
Ces maladies augmentent considérablement la morbidité et la mortalité dans les pays en
développement. L'élimination efficace des micro-organismes pathogenes de I'eau potable
est essentielle pour lutter contre ces maladies et a contribué de maniere significative a la
réduction de la mortalité mondiale au cours du siecle dernier [107].

La désinfection de I'eau potable comprend généralement des processus de traitement de
I'eau a barriéres multiples tels que la coagulation floculation, la décantation et la filtration,
ainsi que des processus chimiques tels que pré-oxydation (pré-ozonation) et la chloration.
Le processus de désinfection a deux objectifs principaux : la désinfection primaire est
utilisée pour éliminer ou inactiver les contaminants microbiens dans I'approvisionnement
en eau brute et pour fournir des résidus dans le systeme de distribution. La désinfection
de l'eau potable est le sujet le plus important dans la purification de I'eau, bien que la
production d'eau stérile pour les applications médicales, biologiques et de sécurité

alimentaire soit également tres importante[108].
c. Type de désinfection

Les méthodes de désinfection peuvent étre classées en plusieurs catégories : (1) les
systemes chimiques a base de chlore , d’ozone, de ferrate, d'iode, de brome, de peroxyde
d'’hydrogéne et de permanganate de potassium ; (2) les moyens physico-chimiques tels
que la photocatalyse au dioxyde de titane (TiO2)[109]; (3) la désinfection
électrochimique [107] ;(4) les traitements physiques tels que l'irradiation ultraviolette,
I'ultrason, les champs électriques pulsés, la désinfection par renforcement magnétique
[110,111] ; (5) La désinfection par les procédés membranaires [112]; (6) la désinfection
par biomatériaux [113].

Alors que le chlore, I'ozone et l'irradiation ultraviolette se sont imposés comme des
procédés de traitement de I'eau. Mais les autres méthodes de désinfection ne répondent
pas aux exigences de la désinfection primaire et résiduelle de I'eau potable, par exemple,
I'utilisation de la photocatalyse au TiO2, des champs électriques pulsés de haute intensité

et de la lumiére ultraviolette ne génere pas de désinfection résiduelle[107].

» La désinfection par chlore (Chloration)
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Le chlore est le désinfectant le plus utilise dans les stations de potabilisation. 1l est
principalement utilisé sous forme de gaz ou de solution d'hypochlorite (hypochlorite de
sodium ou hypochlorite de calcium).

L'efficacité du désinfectant est généralement exprimée par la concentration du
désinfectant (C) et le temps de contact (t) nécessaire pour inactiver un certain pourcentage
de microorganisme dans des conditions specifiques (température et pH). La relation entre
la concentration de desinfectant et le temps de contact est donnée par la loi de
Watson’s[111].

K=C"t (1.3)
K: constante pour un microorganisme donné exposé a un désinfectant dans des
conditions spécifiques ((mg/L)". min) ;

C : la concentration du désinfectant (mg/L) ;

n : Coefficient qui caractérisé le type de désinfectant ;

t : le temps de contact (min)

Le chlore gazeux et les hypochlorites réagissent rapidement dans 1’eau pour former de
1’acide hypochloreux (HOCI), qui est le produit actif dans la désinfection[4] :

Reéaction du chlore gazeux (Cl.)

Cl, + HLO — HOCI + CI~+ H* (1.4)
Réaction de I’hypochlorite de calcium (Ca(OCl),)

Ca(OCl)2+ 2H,0 —2HOCI + Ca*2+20H~ (1.5)
Réaction de I’hypochlorite de sodium (NaOCl)

NaOCI + H,O — HOCI + Na*+0OH~ (1.6)

L'acide hypochloreux (HOCI) se dissocie dans I'eau selon la réaction suivante :

HOCI «<— H*+ 0CI~ 1.7
HOCI et OCl™ sont tous deux considérés comme du chlore libre disponible. La
combinaison de HOCI avec les composés azotés inorganiques (ammoniac, nitrites et
nitrates) et organiques (protéines et les acides aminés) conduit a la formation de
chloramines qui sont combinées avec le chlore disponible. Le HOCI réagit avec un
composé azoté et forme des chloramines (monochloramine, dichloramine et trichloramine

) selon les réactions suivantes:

Formation de monochlorammine HOCI+ NHz—» NHCIl+ H20 (1.8)
Formation de dichlorammine HOCI+ NH2Cl — NHCl>+ H20 (1.9
Formation de trichlorammine HOCI+ NHCl;— NClz+ H20 (1.10)
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Ces trois réactions 7,8 et 9 dépendent de pH, de la température, du temps de contact, et
du rapport (chlore/azote) [4].

Plusieurs sous-produits de désinfection (SPD) sont formés a la suite de la réaction du
chlore avec la matiére organique naturelle (les acides humiques et fulviques) et les
cellules d'algues .Les SPD comprennent les trihalomethanes THM (chloroforme, bro-
modichlorométhane, dibromochlorométhane, bromoforme), et les acides haloacétiques
AHA (acide monochloroacétique, acide monobromoaceétique, acide
dichloroacétique,..etc) et les haloacétonitriles.

Certains SPD sont suspectés d'étre mutagenes/cancérigenes ou tératogenes. Il existe un
lien potentiel entre la chloration de I'eau potable et un risque accru de cancer de la vessie,
des reins et du célon. L'exposition a des niveaux élevés d'/AHA dans l'eau potable
augmente le risque de cancer chez les animaux et les humains. Il existe également la
possibilité d'une association entre la chloration de I'eau et un risque accru de maladies
cardiovasculaires. En Australie, une augmentation des malformations congénitales était
associée de maniére significative au fait de vivre dans des zones ou les niveaux de THM
bromés dans I'eau des piscines étaient élevés. Les nageurs peuvent étre exposés aux SPD
(THM, AHA, halones, etc.) par absorption cutanée ou inhalation. Les AHA sont
principalement absorbés par I'ingestion accidentelle d'eau de piscine. La trichloramine
volatile (NCIs) peut également étre présente dans I'eau des piscines et peut entrainer des
problemes respiratoires, notamment de I'asthme [111].

Le chlore est le produit de désinfection le plus couramment utilisé dans le traitement de
I'eau en raison de ses propriétés bactéricides et virucides éprouvées, et ses propriétés
résiduelles lui permettent de conserver ces propriétés de déesinfection dans le temps. La
qualité finale est particulierement importante car elle assure I'assainissement du réseau de
distribution jusqu'au point de service pour chague consommateur. En revanche, I'ozone,
qui a un pouvoir désinfectant superieur au chlore, n'a pas de pouvoir résiduel et n'est

jamais utilisé pour la désinfection finale.

» La désinfection par dioxyde de chlore

L'utilisation du dioxyde de chlore (CIO2) comme désinfectant dans le traitement des eaux
potables est de plus en plus courante, car il forme beaucoup moins de THM et d'’AHA que
le chlore libre, et il ne réagit pas avec 1’azote pour former des chloramines [4]. Les
procédés de fabrication du ClO2 sont basés sur la réaction suivante :

2NaClO; + Cl;— 2CIO2 + 2NaCl (1.12)
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Le dioxyde de chlore est généralement un désinfectant plus puissant que le chlore pour
inactiver les pathogénes bactériens et viraux et les parasites protozoaires dans les eaux
usées et les eaux potables. Le CIO> inactive les pathogenes bactériens en perturbant la
membrane externe des bactéries ou en interférant avec la synthése des protéines. Pour les
agents pathogenes viraux, la cible de la létalité du CIO2 peut étre I'enveloppe protéique
ou le génome viral[111].

Le dioxyde de chlore est rapidement réduit dans I'eau pour former deux sous-produits de
désinfection, le chlorite (C103) et chlorate (CIO3) :

2Cl0, + 20H™ — ClO; +ClO3 + H,0 (1.12)

» La désinfection par ozone (O3)

L'ozone Oz a d'abord été introduit en tant qu‘agent oxydant puissant pour éliminer le godt,
la couleur et les odeurs, et pour oxyder le fer et le manganese. Plus tard, en 1893, il a été
utilisé pour la premiere fois comme désinfectant pour inactiver les agents pathogenes[26].
L'intégration de I'ozone dans les systemes de traitement biologique est également tres
utile pour I'élimination des composés organiques persistants tels que les produits
chimiques industriels, les perturbateurs endocriniens et les produits pharmaceutiques. La
pré-ozonation réduit également le potentiel de formation de trihalométhane (THM) et
favorise la coagulation des particules pendant le traitement de I'eau. Cependant, I'0zone
décompose les composés complexes en composés plus simples de faible poids
moléculaire tels que les aldéhydes, les acides organiques et les cétones, qui peuvent servir
de substrats pour la croissance microbienne dans les systemes de distribution d’eau[114].
L'ozone est un puissant désinfectant qui n'interagit pas avec I'ammoniac et dont I'efficacité
n'est pas contr6lée par le pH .Cependant, I'0zone est plus cher que le chlore et ne laisse
aucun résidu dans I'eau. L'utilisation de I'ozone comme désinfectant primaire est parfois
combinée a une post chloration pour maintenir un résidu de chlore[109,115].

L'ozone inactive les micro-organismes par la production de radicaux libres hydroxyle et
superoxyde. L'ozone affecte la perméabilité, I'activité enzymatique et 'ADN des cellules
bacteriennes ou les résidus de guanine ou de thymine semblent étre les cibles les plus
sensibles. Chez les virus, I'ozone endommage I'enveloppe protéique ou le noyau d'acide

nucléique [111].

» Ladésinfection par ultraviolet
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Le traitement par UV est un procédé de désinfection rentable pour I'eau potable, mais il
peut avoir des effets négatifs sur la qualité de I'eau dans les réseaux de distribution[116].
Le spectre UV est divisé en quatre régions : I'UV sous vide (100-200 nm VUV) , UV-C
(200-280 nm), UV-B (280-315 nm), et UV-A (315-400 nm). Les rayons UV-B et UV-C
sont principalement utilisés pour détruire les micro-organismes. Bien que les VUV
puissent désinfecter les micro-organismes, il n'est pas efficace de les utiliser pour la
désinfection de l'eau car ils se dissipent rapidement dans l'eau sur de trés courtes
distances. Les UV sont egalement connus pour briser les liaisons de carbone organique
totale[116,117].Deux techniques différentes d'irradiation UV sont utilisées pour la
désinfection de I'eau : les lampes a basse pression (lampes Philips "TUV"), avec émission
quasi monochromatique a 253.7, et les lampes a moyenne pression (MPUV) avec
émission polychromatique. Dans ce dernier cas, il est encore plus complexe de déterminer
la fluence UV microbienne, car les longueurs d'onde interviennent différemment dans
I'inactivation des micro-organismes[117].La raie de 253,7 nm peut entrainer I'inactivation
de micro-organismes tels que protozoaires, bactéries, virus, champignons et algues[118].
Les systemes UV ne peuvent pas garantir la sécurité biologique de I'eau du robinet car
I'effet de l'irradiation UV ne peut pas étre maintenu dans tout le systeme de
distribution[116,117] .

La désinfection de I'eau par rayonnement UV dépend de plusieurs facteurs a savoir les

caractéristiques de I'eau brute, la longueur d'onde des UV et la dose appliqué[118].

» La désinfection par procédés membranaires

Les membranes sont des barrieres de filtration semi-perméables qui séparent
physiquement I'eau des bactéries potentiellement pathogenes. La taille des pores définit
différents procédés : la microfiltration bloque les particules supérieures a quelques
dixiémes de micron et convient donc a I'élimination des vers et de la plupart des bactéries
; pour les virus, en revanche, il faut mettre en ceuvre l'ultrafiltration (pouvoir de coupure

d'environ 10-8 um) [119].
» La désinfection par biomatériaux

Se fait par un agent antimicrobien actif ajouté a 1’eau réagit avec les éléments
bactériologies existant dans 1’eau.
Beaucoup des bio-matériaux sont utilisées comme des coagulants organiques ayant un

effet sur la qualité bacteriologies des eaux destinée a la consommation , c'est-a-dire
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élimination des différents types des bactéries et virus présent dans 1’eau tels que les
coliformes, les streptocoques, 1’Escherichia coli,..

Les graines de Moringa oleifera ont été signalées comme un substitut écologique aux
désinfectants largement utilisés. Suarez et al ont identifié et caractérisé un polypeptide
cationique dans les graines de Moringa oleifera qui élimine la turbidité de I'eau. De plus,
on a découvert qu'il avait une activité antibactérienne, capable d'éliminer plusieurs agents
pathogénes humains d'origine hydrique de I'eau[120].Broin et al ont testé le potentiel des
protéines floculantes purifiées a partir de graines de Moringa oleifera pour l'agrégation
bactérienne dans le traitement de I'eau[121]. Madsen et al. ont observé une élimination
bactérienne de 90 a 99,99 % avec les graines de Moringa oleifera comme coagulant lors
des procédés de purification d'eau traditionnellement utilisés au Soudan [122].
Ghebremicha el et al ont testé les propriétés antibactériennes de protéines purifiées a partir
d'extraits de Moringa oleifera par des techniques d'échange d'ions pour le traitement de
I'eau potable en tant que coagulants et floculants combinés avec le sulfate d’aluminium,
dans cette étude le pourcentage d’élimination en Escherichia coli est autour de
65%][123].Selon Poumaye et al. le coagulant a base de Moringa oleifera a permis
d'éliminer 95% , 62 %et 47% de clostridium ,streptocoques, et Escherichia coli,
respectivement[124].Ainsi que I’utilisation de Carica papaya comme coagulant organique
fait réduire le nombre des E. Coli présente dans I’eau a traité avec un pourcentage de
réduction d’environ 88 % [125].

1.6. La durabilité des coagulants naturels

Dans le contexte des processus de traitement des eaux usées et eaux potables par bio
coagulants, la durabilité peut étre considérée a partir de l'intégration des aspects

environnementaux, techniques, économiques [21,126].
1.6.1. Ladurabilité environnementale

+¢+ L'utilisation des bio-coagulants qui pourraient réduire le volume des boues et ne pas
contribuer a la toxicité des boues pourrait intéresser les services des eaux [127].Les
boues organiques genérées par les coagulants naturels pourraient offrir une durabilité
environnementale si elles pouvaient étre réutilisées a d'autres fins, comme dans
I'industrie du génie civil (béton, ciment et mortier), les utilisations agricoles et terres,
et dans les station de traitement des eaux usées [128].

¢+ la pureté des composés actifs des coagulants organiques peut étre élevée pour réduire
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et éliminer les impuretés [129].

¢ Les résidus des bio-coagulants sont considérés comme des substances organiques qui
pourraient éventuellement interagir avec les désinfectants (provenant du processus de
désinfection en aval) pour former des sous-produits de désinfection cancérigenes
[130].Par conséquent, des précautions doivent étre prises lors de I'utilisation de
coagulants végétales si un processus de désinfection en aval est disponible.

1.6.2. La durabilité technique

a. Efficacité du traitement

Les coagulants organiques ont fait leurs preuves dans I'élimination des particules
colloidales et des matiéres en suspension (MES) dans I'eau polluée[2]. Une sélection
appropriée de coagulants organiques peut conduire a des performances de coagulation

prometteuses, qui sont présentées comme une alternative aux coagulants inorganiques.

b. Disponibilité de matiere premiére végétale
Benalia , et al ; Bachmann et al; Chang et al ont montrés que les coagulants organiques
sont des sources fiables et facilement disponibles et peuvent étre obtenus de diverses

sources a savoirs : les déchets naturels , les microorganismes,...[1,2].
c. Lacompatibilité avec les autres procédés de traitement

La compatibilité des coagulants naturels avec les autres procédés de traitement des eaux

telles que la décantation, la filtration, la microfiltration...,

d. Stabilité du produit

Lors de I'extraction ,de la purification, du stockage et du transport des coagulants
organiques, de nombreux facteurs affectent la performance et I'efficacité de ces
matériaux, parmi lesquels: la température de réaction , le pH , le temps de maceération, le
temps de stockage, les effets microbiennes; Par exemple, la température de stockage doit
étre basse pour éviter la dégradation des différents composés actifs responsables la
coagulation tels que les tanins, les polyphénols, I'amidon, les protéines, les

polysaccharides[131].

e. La toxicité des coagulants naturels sur I'homme et I'environnement

Les bio-coagulants sont généralement considérés comme non toxiques en raison de leurs
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d'origine naturelle. Toutefois, I'étude toxicologique des coagulants organiques et son effet
plus large sur les organismes vivants demeure peu clair. Cela est particulierement
intéressant pour les coagulants naturels modifiés puisqu'il implique la greffe de produits
chimiques sur le coagulant a savoir les acides et les bases. Une évaluation plus détaillée
de la toxicité des coagulants naturels sur I'nomme et I'environnement est nécessaire pour

confirmer l'utilisation sécuritaire de ce type de coagulants[21] .
1.6.3. L’économie des coagulants organiques

Concernant I'économie des coagulants naturels, 1l est difficile de convertir les avantages
de l'utilisation de coagulants naturels tels que la production de boues moins importante
sans ajustement du pH en avantages-codts, car la plupart des demandes de remboursement
ont été faites sur la base d'observations a I'échelle du laboratoire. Une application
industrielle des coagulants naturels sur le pilote de coagulation floculation ou au niveau
de station de traitement est nécessaire pour justifier la réduction des codts indirectement
liée aux avantages de I'utilisation de coagulants naturels.

Une autre facon d'améliorer I'économie de I'utilisation de coagulants naturels est de les
hybrider avec d'autres coagulants pour réduire la consommation et le codt. Par ailleurs,
I'exploration des multiples fonctions des coagulants naturels peut également réduire le
colt global, car de plusieurs procédés de traitement (la coagulation, I'adsorption, la
désinfection) peuvent étre exécutées avec une seule matiere végétale dans l'unité de

traitement.

1.7. Conclusion

L'efficacité de la clarification dépend avant tout des coagulants utilisés. Le choix des
coagulants pour le traitement de I'eau potable doit tenir compte de l'innocuité, de
I'efficacité et du colt du coagulant. Le type et la dose de coagulant peuvent affecter :

» Laqualité de I'eau clarifiée.

> Laqualité de floculation, décantation, et la filtration.

> Le cout de fonctionnement.
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CHAPITRE 11

EXTRACTION ET PURIFICATION DES AGENTS COAGULANTS

2.1. Introduction

L'extraction est une opération qui consiste a séparer certains composés d'un organisme
(animal ou végétal) selon diverses méthodes et techniques développées avec
I'amélioration de la chimie moderne. Elle est utilisée pour extraire sélectivement un ou
plusieurs composés d'une matiere premiere, en fonction de ses propriétés chimiques ou
physiques [132]. Il existe plusieurs méthodes d'extraction des substances naturelles des
plantes, parmi lesquelles les techniques d'extraction traditionnelles (infusion, décoction
ou maceration) [132,133], les techniques d'extraction modernes (hydrodistillation, CO2
supercritique, centrifugation) [134],...etc. Il est important d'identifier et de choisir
correctement la méthode d'extraction et de purification et de connaitre la composition des
matiéres premiéres, ainsi que les produits finaux souhaités (protéines, polyphénols, huiles
végétales, huiles essentielles et sucres totaux) [135] et leurs activités et applications dans
les différents domaines : médicaux (préparation de médicaments) [136] ,parachimies
(cosmétiques) [137], et environnemental (traitement des sols, traitement des eaux)
[138,139].

Plusieurs chercheurs s'intéressent a l'activité environnementale des plantes en relation
avec le traitement des eaux apres I'extraction de leurs substances actives responsables du
processus de coagulation floculation. Les principaux avantages des coagulants végétaux
résident dans leur caractére renouvelable (matiéres premiéres facilement obtenues), leur
biodégradabilité, leur non-toxicité et leur rentabilité relative (traitement des boues et colt
du coagulant) [140]. En général, I'extraction et la purification des coagulants organiques
a base de plantes se fait en trois étapes (Figure (2.1)). La premiere étape consiste a un
prétraitement de I'échantillon (plante), un nettoyage, un séchage a basse température pour
éviter la dénaturation des composants actifs responsables la coagulation [141], un
broyage pour réduire la taille des particules et un tamisage pour obtenir une poudre fine
homogéne. Dans la deuxiéme étape, les composés ayant une activité coagulante sont
extraits en utilisant différentes méthodes d’extraction a savoir 1’extraction par ultrasons

[80] , extraction par solvants ,...etc .
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La troisieme étape est la purification, les agents actifs ont été purifies et caractérisés a
l'aide de différentes techniques, & savoir : la dialyse, l'ultrafiltration, la filtration, la
lyophilisation, la précipitation chimique, 1’échange d’ions, I'électrophorése [51,142,143].
Ces composants actifs peuvent étre : des sucres totaux, des protéines, des flavonoides,
des tanins, des composés phénoliques totaux ou des celluloses, selon la plante utilisée
comme coagulant [19,144-146]. Plusieurs études ont déja recherché des composés actifs
capables de contribuer a la coagulation pour le traitement des eaux potables, des eaux
usees et des eaux usees industrielles. Selon Rasool et al., I'agent coagulant est un
polysaccharide pour les feuilles d’Ocimum basilicum[147]. Ndabigengesere et al., Taiwo
et al., Bouchareb et al., ont suggéré que le composant actif des graines de Moringa
Oleifera est la protéine [148-150]. Ainsi, Bello et al., ont utilisé le tanin de Picea abies

comme coagulant pour la clarification de I'eau [151].

Prétraitement de la Extraction des Purification des
plante agents coagulants agents coagulants

Figure 2.1 : Extraction et purification des agents coagulants a bases des plantes [2,145].

2.2.Extraction solide-liquide

L'extraction solide-liquide est une opération de transfert de matiére entre une phase
contenant la matiere brute "solide" a extraire et un solvant d'extraction "liquide".
L'objectif de cette technique est d'extraire les composants mélangeés au solide (les agents
coagulants) dans le solvant [152].

Le procédé d'extraction solide-liquide est régi par trois mécanismes de base: la
pénétration de la matiere solide par I'extracteur, la diffusivité de I'analyte dans I'espace

extérieur et la solubilité de I'analyte dans I'extractant [153].

2.3. Les méthodes d’extraction

On dispose plusieurs techniques permettant d’extraire les agents coagulants. Parmi elles
on compte : I’extraction par ultrasons, I'extraction a I’aide des solvants (organiques et
inorganiques), en plus, il existe plusieurs protocoles d’extraction des protéines, des
sucres, des polyphénols....etc, qui sont responsable aux procédés de coagulation
floculation. Cependant, aucune d'entre elles n'est considérée comme une méthode

standard car I'efficacité de ces techniques dépend de chaque cas. Par exemple, le résultat
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de chaque extraction peut varier en fonction des parametres d'entrée (pH et la température
...), la nature du solvant, la matiére premiére végétale, et du produit désiré extrait (agent

coagulant).

2.3.1. Extraction par solvant

L'extraction par solvant est le processus par lequel un composé passe d'un solvant a un
autre en raison de la différence de solubilité ou de coefficient de distribution entre ces
deux solvants non miscibles (ou Iégérement solubles). Par rapport aux autres methodes
de séparation, elle donne un meilleur effet de séparation que la précipitation chimique, un
degré de sélectivité plus élevé et un transfert de masse plus rapide que la méthode
d'échange d'ions. Par rapport a la distillation, I'extraction par solvant présente des
avantages tels qu'une faible consommation d'énergie, une grande capacité de production,

une action rapide, un fonctionnement continu facile et une facilité d'automatisation [154].

2.3.2. Extraction par ultrasons

L'extraction par ultrasons peut étre réalisée a I'aide d'un bain a ultrasons ou d'une sonde a
ultrasons. Le mécanisme d'extraction assistée par ultrasons implique la destruction des
tissus végétaux par des ondes ultrasonores, qui se propagent dans les cellules végétales
sous forme de vibrations mécaniques et provoquent des cycles d'expansion et de
compression lors de leur passage dans le milieu d'extraction. Ces effets mécaniques
entrainent une dégradation de la paroi cellulaire, la libération du contenu cellulaire, une
plus grande pénétration du solvant dans le matériel végétal, un transfert de masse accru

et donc des taux d'extraction améliores [2].

Figure 2.2 : Appareil d’ultrasons : Bain a ultrasons (a), ultrasoniseur (b)

37



Chapitre 11 Extraction et purification des agents coagulants

L'utilisation de I'assistance ultrasonique lors de I'extraction du coagulant peut réduire le
temps d'extraction pour atteindre des pourcentages d'‘élimination de la turbidité
comparables par rapport aux methodes d'extraction traditionnelles. Cependant, d'un point
de vue écologique, la méthode d'extraction traditionnelle est moins colteuse que la
méthode d'extraction assistée par ultrasons car son fonctionnement nécessite moins
d'énergie [80].

2.4. Les parametres influencant I'extraction des agents coagulants

Il existe plusieurs parametres influant le rendement d'extraction des agents coagulants
comme le pH, la température, la vitesse de réaction, la concentration du solvant, la nature
du solvant, le temps de contact entre la matiere végétale et le solvant, le rapport liquide
solide (solvant/plante). Donc, il est important d'identifier et sélectionner correctement les
facteurs qui affectent I'opération d'extraction des agents coagulants.

2.4.1. Effet de la temperature

L'extraction des agents coagulants sont affectés par la température. A basse de
température, leur activité est inhibée, les modifications structurales sont dites discretes et
la dénaturation est réversible. Bien que les liaisons hydrogéne soient rompues a haute
température (cuisson, stérilisation, etc.), les coagulants ne peuvent pas restaurer leur

conformation native et la dénaturation est irréversible [155,156].
2.4.2. Effet de pH

En général, le rendement d'extraction de 1’agent coagulant est meilleur a pH trés alcalin
qu'a pH acide. En fait, un pH tres alcalin peut entrainer une dissociation et une dégradation
de I’agent coagulant. Le but de la solubilisation est de transférer la plupart des agents
coagulants de la matiére premiére végétale vers la phase aqueuse. A titre exemple les
protéines ont une charge neutre a pHi (pH isoélectrique). Dans les protéines, a ce pH, une
forte répulsion électrostatique se produit entre les groupements ionisés, ce qui favorise la

dénaturation de ces macromolécules [155].
2.4.3. Effet de la vitesse d’agitation

L'agitation assure I'homogénéisation du milieu du point de vue de la composition du

milieu et de la température.

2.4.4. Effet du temps d’extraction
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Consiste a laisser séjourner la poudre du coagulent ajouté dans le solvant aprés I'étape
d'agitation et d’homogénéisation afin de permettre au phénomeéne d'extraction de se
produire. Le temps de macération influence le processus d'extraction, la quantité des
agents coagulants augmente avec le temps d'extraction ,ainsi que la concentration
maximale est obtenue & un moment donné, qui est le temps de macération optimal
[133].Cette augmentation peut étre justifiée par ’augmentation de la solubilisation de

I’agent coagulant contenue dans la plante [1].

2.4.5. Effet du solvant sur le rendement d’extraction des agents coagulants et sur la
coagulation

L'utilisation de différents solvants a été rapportée dans diverses études pour extraire les
agents coagulants a base de plantes. L’extraction avec de l'eau distillée (H20) est
évidemment le choix le plus approprié en raison de son abondance et de sa rentabilité
[157]. Pour améliorer le rendement d'extraction, plusieurs solutions ont été utilisés dans
le procédé d'extraction tels que les solutions salines (NaCl, KCI, BaCl,, MgCl>)
[2,56,158,159], les acides et les bases [2]. L'efficacité de I'élimination de la turbidité est
considérablement influencée par les agents coagulants. Le Tableau (2.1) montre I'effet de
certains coagulants organiques sur le pourcentage d’élimination de la turbidité utilisant
plusieurs solutions comme agents extracteurs.

Les différentes solutions ont un effet remarquable et variable. L’amélioration de I'activité
de coagulation de I'extrait peut &tre démontrée en augmentant la concentration des agents
coagulants, par exemple, lors de l'utilisation de sel, cette I'amélioration est due a
l'augmentation de la concentration du sel, expliquée par la théorie de Debye-Hacker
(pouvoir solvant croissant) a faible teneur en sel , la solubilité des agents coagulants dans
I'eau augmente [160]. Le principe de John Gamble Kirkwood (pouvoir solvant
décroissant) a également révélé I'effet de relargage de sorte, ou de fortes concentrations
de sel réduisent la solubilité des agents coagulants dans l'eau [160]. L'effet de salage
(relargage de sorte) peut également étre da a la déshydratation des agents coagulants par
I'ajout de sel [141] .

Megersa et al, ont révélé que la faible augmentation de la force ionique du sel entraine la
rupture des liaisons a savoir la liaison protéine-protéine, ce qui augmente la solubilité et

améliore I'activité de coagulation de Moringa oleifera [157].
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Tableau 2.1 : Effet des bio-coagulants sur la réduction la turbidité utilisant la méthode

d’extraction par solvant

Coagulant Solution Turbidite Reduction de
organique initial la turbidité Références
(NTV) (%)
Cactus NaCl 7,76 Environ de 80 | [56]
H2S04 9,5 66,31 [1]
NaOH 9,5 89,26 [1]
Eau distillée 7,76 27,68 [56]
BaCl, 7,76 78,43 [56]
Moringa Oleifera KCI 1674 83 [161]
NaCl 1674 89 [161]
Eau distillée 1674 45 [161]
CaCl, 25,3 57,9 [162]
Chestnut Eau distillée 35 Environ de 80 | [64]
20 38 [19]
Fava bean Eau distillée 45 54 [19]
90 48 [19]
Graines de Jatropha curcas NaCl 500 99,4 [80]
NaOH 500 91,4 [80]
Eau distillée 500 99 [80]
Graine de Phaseolus vulgaris | NaOH 500 Environde 85 | [163]
NaCl 500 Supérieur a 85 | [163]
Strychnos potatorum NaOH 500 Environde 93 | [163]
NaCl 500 Supérieur a 95 | [163]
Gel d’Aloe Vera Eau distillée 186,8 72 [164]

2.5. Méthodes de purification des agents coagulants

Les études précédentes ont suggéré plusieurs méthodes pour le procédé de purification
des agents coagulants telles que I'échange d'ions [51], la dialyse[165], la lyophilisation
[166], la filtration[80], et la centrifugation [166]..... , qui sont considérées comme des
méthodes efficaces de purification des extraits et qui peuvent étre incorporées dans une

installation de mise a I'échelle pour le traitement des eaux[167].

2.5.1. Ladialyse

La dialyse est une technique de laboratoire couramment utilisée pour la purification, la
concentration ou le fractionnement de macromolécules telles que les protéines, les
glucides, ...etc. Ce processus est utilisé pour éliminer le sel ou réduire la concentration
en sel d'une solution. Des membranes semi-perméables sont utilisées pour contenir des

substances actives cibles (protéines, sucres, polyphénols,..etc) [168]. La substance cible

40



https://uses.plantnet-project.org/fr/Strychnos_potatorum_(PROTA)
https://uses.plantnet-project.org/fr/Strychnos_potatorum_(PROTA)

Chapitre 11 Extraction et purification des agents coagulants

en solution est placée dans un tube de dialyse, qui est scellé et placé dans un grand
récipient (généralement de I'eau pure) comme illustré sur la Figure (2.3).

Les molécules suffisamment petites pour passer a travers le tube (généralement des sels
et d'autres petites molécules) ont tendance a entrer et sortir du sac de dialyse dans le sens
d'une concentration décroissante. Les molécules plus grosses (sucres, etc.) avec une taille
significativement plus grande que le diamétre des pores sont retenues dans le sac de
dialyse [168,169].

Cette technique a éte utilisée pour purifier I'agent coagulant de Moringa oleifera , c'est-a-
dire le surnageant a été dialysé dans des membranes pendant 24-36 h contre de I'eau
distillée jusqu'a visualisation du précipité [165].

Tube de dialyse
=~

Solution
- —
concentrée

/

Tampon

Avant la dialyse Apres la dialyse

Figure 2.3 : Principe de dialyse

2.5.2. La lyophilisation

La lyophilisation, ou séchage a froid, est un procédé qui consiste a éliminer I'eau ou
d'autres solvants contenue dans un produit, afin de le rendre stable a température ambiante
et ainsi faciliter sa conservation. Ce processus utilise le phénomeéne de sublimation pour
préserver l'aspect initial du produit. Les solvants contenus dans le produit (comme H20)
passent directement de I'état solide a I'état gazeux sans passer par la phase liquide [170].
Selon Grossmann et al, lyophilisation a été effectuée pour éliminer I'eau. Les différentes
parties de la solution du coagulant ont été lyophilisées a I'aide d'un lyophilisateur (Figure
(2.4)). Premiérement, les échantillons ont été séchés pendant 24 h a T=-10 °C et p=10 Pa.
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Ensuite, pour éliminer I'eau adsorbée, la température a été augmentée pendant 24 h
supplémentaires a T=20 °C et la pression a été abaissée a p=1 Pa, ce qui a permis d'obtenir

un extrait de protéines solubles lyophilisé [166].

Figure 2.4: Lyophilisateur

2.5.3. L’échange d’ions

L'échange d'ions utilise principalement un matériau synthétique, a savoir les échangeurs
d'ions, comme sorbant, pour adsorber les ions précieux. Dans l'industrie biologique,
I'échangeur d'ions classique est la résine échangeuse d'ions .La méthode d'échange d'ions
présente des avantages, tels qu'un faible colt, un équipement simple, une opération facile
et une utilisation nulle ou faible de solvants organiques. Elle présente cependant des
inconvénients, tels qu'un long cycle de production, une qualité de produit parfois
médiocre et d'importantes variations de pH au cours du processus de production [154].
Concernant la bio-coagulation, une résine échangeuse de cations et d'anions a été utilisée
pour déterminer la nature de la charge portée par la protéine active de coagulation.
Sanchez et al, ont étudié l'impact du degré de purification des protéines par la
chromatographie d'échange d'ions sur le rendement de la coagulation .1l est intéressant de
noter que le processus d'échange d'ions a conduit a la production d'un coagulant plus
purifié contenant des proteines coagulantes plus actives. Cela indique que le processus de
purification peut produire un coagulant naturel avec une proportion plus élevee de
composés de coagulation actifs, ce qui entraine par la suite une meilleure performance,

méme a un dosage optimal plus faible [142].

42



Chapitre 11 Extraction et purification des agents coagulants

2.5.4. Electrophorese

L'électrophorese désigne la migration de molécules et de particules chargées sous I'action
d'un champ électrique. Au cours de ce processus, la substance se trouve généralement
dans une solution aqueuse et les molécules chargées migrent vers I'électrode de charge
opposee. En raison de leurs charges et masses différentes, les différentes molécules et
particules du mélange migrent & des vitesses différentes et sont donc separées en
différentes parties. La mobilité électro phorétique (en tant que mesure de la vitesse de
migration) est un parametre caractéristique et crucial de chaqgue molécule chargée [171].
La mobilité d'une particule ionique est déterminée par la forme, la charge et la taille de la
particule, ainsi que par la température pendant la séparation, et elle est constante dans des
conditions électro phorétiques déterminées. Les conditions électro phorétiques sont
caractérisées par des parameétres tels que le courant, la tension, la puissance , la force
ionique, le pH, la viscosité, la taille des pores, etc. qui décrivent le milieu dans lequel les
particules se déplacent [172].

En tant gu'outil analytique, I'électrophorése est une technique simple et relativement
rapide. Elle est principalement utilisée pour l'analyse et la purification de grosses
molécules telles que les polyphénol et protéines [171] ,

Cette technique a été utilisée par Taiwo et al, pour purifier les agents coagulants de
Moringa oleifera. Dans cette étude ,la pureté et les poids moléculaires protéines ont été
analysés par électrophorese sur gel de sulfate de sodium dans des conditions déterminées
[149].

@

cathode

cuves remplies
de solution
tampon

Figure 2.5 : Appareil d’Electrophorése (a)Schéma de montage (b) Electrophorese sur
gel.

43



Chapitre 11 Extraction et purification des agents coagulants

2.5.5. Filtration

La filtration est un moyen mécanique de séparer les solides d'une suspension liquide par
I'intermédiaire d'un milieu poreux ou d'un écran qui permet au liquide de passer tout en
retenant les solides [170].

Le procédé de filtration est connu depuis longtemps, il est utilisé pour la purification des
agents coagulants par différents chercheurs tels que Abidin et al ,Bouchareb et al
[150,173]. Apres l'extraction de l'agent coagulant actif par l'une des méthodes
d’extraction, le mélange (liquide/solide) est filtrée par filtre spécifique (comme le filtre

0.45 pum) [174], le filtrat obtenu est utilisé comme coagulant organique.

Particules

Petites molécules

Figure 2.6 : Mécanisme de filtration.

2.5.6. Centrifugation

La centrifugation est un processus mécanique dans lequel un échantillon est centrifugé
avec une force spécifique pendant un temps spécifique pour forcer les particules en
solution a se déposer au fond d'un tube a centrifuger (voir Figure (2.7)). Les
centrifugeuses varient en nombre de tubes, en taille, en capacité et en vitesse [175]. Pour
fonctionner efficacement, la centrifugeuse doit étre équilibrée, c'est-a-dire que le nombre
et le poids des échantillons autour de la circonférence du rotor sont égaux. Un tube
"factice" contenant uniquement de l'eau peut étre ajouté pour s'assurer que la
centrifugeuse est équilibrée avant de fonctionner (Figure (2.8)) [175].

Selon I'étude de Baptista et al, les agents coagulants de Moringa ont été separer et purifier

a l'aide de centrifugeuse a 15000 tours/minute pendant 40 minutes [165].

44



Chapitre 11

Extraction et purification des agents coagulants

Fa

...—-'

|- Liquide porteur

f—"

o

Etat initial

Centrifugation

[

Liquide —1}—»
surnageant

Constituant

Culot /—'.

Etat final

Figure 2.7 : Principe de la centrifugeuse

Figure 2.8 : Centrifugeuse
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CHAPITRE 111

PLANS D’EXPERIENCE

3.1.Introduction

La conception expérimentale est une approche scientifique permettant de mener des
recherches de maniére objective et contrélée afin de maximiser la précision et de tirer des
conclusions spécifiques sur des énonces hypothétiques. Généralement, I'objectif est de
déterminer I'effet d'un facteur ou d'une variable indépendante sur une ou plusieurs
réponses [176].

La conception expérimentale (plans d’expériences) est de plus en plus populaire dans les
laboratoires industriels et de recherche. En fait, ils peuvent mieux simuler, modéliser et
optimiser des phénomenes aléatoires, nécessitant souvent un petit nombre d'expériences.
Elle s'inscrit dans une démarche continue d'amélioration de la qualité ou de la
productivité. Le terme plan factoriel est défini comme un plan expérimental dans lequel

des combinaisons de niveaux de facteurs sont définies comme des séries.

3.2.Niveaux de facteurs codés

Les plans d'expérience sont généralement écrits sous la forme de variables codees. Par
exemple, dans le cas de plans qui ne nécessitent que deux valeurs d'une variable (plans
dits "a deux niveaux"), les valeurs des facteurs sont généralement données sous la forme
d'une série de +1 et (-1). Pour les plans a plus de deux niveaux, la valeur indique la taille
relative des niveaux, par exemple, dans un plan composite central circonscrit a deux
facteurs, les trois niveaux codés sont -1, 0, +1. Supposons que les facteurs soit le pH et la
température et que l'intervalle a étudier soit de 2 a 12 pour le pH et de 40 a 100 °C pour
la température, les points de conception requis seraient alors : 2, 7, 12 et 40, 70, 100 °C

pour le pH et la température, respectivement.

3.3.Types de plans d’expérience

Bien qu'il existe de nombreux types des plans, ils se distinguent par le modele résultant
(linaire ou quadratique, sans ou avec interactions), les contraintes sur les niveaux des

facteurs et I'objectif de I'étude (Criblage, optimisation). De nombreux plans font varier
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les facteurs indépendamment les uns des autres, éliminant ainsi les corrélations entre les
facteurs [177].

3.3.1. Les plans factoriels

Les plans factoriels se divisent en deux catégories : les plans factoriels complets et les
plans factoriels fractionnaires, qui ont tous deux niveaux pour chaque facteur (n) et sont
couramment utilisés dans le processus de sélection en raison de leurs aspects
économiques [178]. Vous pouvez utiliser un plan factoriel complet pour combiner chaque
facteur au niveau du plan en combinaisons L", ou n est le nombre de facteurs et L est le
niveau du plan [179], La Figure (3.1) illustre le modele de plan factoriel a différents
niveaux. D'autre part, les plans factoriels fractionnés n'évaluent qu'un sous-ensemble
spécifique du plan complet. Etant donné que les plans factoriels fractionnés sont parmi
les plus largement utilisés a des fins de sélection, ce plan permet d'évaluer un nombre
relativement important de facteurs dans un petit nombre d'expériences en divisant le plan
factoriel complet des combinaisons L" en combinaisons L"P, ou p représente le nombre
de générateurs de plan indépendants choisis pour diviser le plan. Cependant, les plans
fractionnaires ne permettent pas d'estimer séparément tous les effets principaux et les
effets d'interaction car certains d'entre eux sont estimes ensemble[177].

Différents plans fractionnés peuvent étre créés pour un grand nombre de facteurs. Par
exemple, lorsque I'on considére sept facteurs, un plan factoriel demi-fraction avec 2”-1=64
expériences, un plan factoriel 1/4 avec 2?=32 d’expérience ou un plan factoriel

fractionnaire 1/8 nécessitant seulement 27-3=16 d'expérience sont tous possibles.

I 3 F Y
1@ +
$ @ 1¢ ® ] ®)
| |
=
E,, 2 0e » .
3] k3]
(o]
b o
1g & 1@ & ®
1 +1 1 0 +1
Facteur 1 Facteur 1

Figure 3.1 : Plans factoriels complets : (a) deux facteurs et deux niveaux (22) ; (b) deux

facteurs et trois niveaux(3?)

47



Chapitre 11 Plan d’expérience

3.3.2. Les plans d'optimisation

Ils permettent de modéliser des surfaces de réponse de second ordre. Les plans les plus
couramment utilisés dans cette étape sont le plan Box-Behnken et le plan composite
central. Tous ces plans d'optimisation ont permis d'obtenir puis d'ajuster les données
expérimentales avec un modele polynomial de régression linéaire multiple pour
caractériser la surface de réponse [178].

En général, la méthode de surface de réponse (MSR) est utilisée pour déterminer les
plages optimales, elle est basée sur des techniques statistiques et utilisé pour déterminer
si une condition de processus conduira a une valeur optimale d'une variable de réponse.
Par le MSR, une équation polynomiale quadratique a été développée pour prédire la

réponse en fonction des variables indépendantes impliquant leurs interactions [180].

Y, = By + XiC; BiXi + X, By X + XIS, BiXiX; (3.1)

Yi : la valeur prédite (la réponse) ;

K : nombre de facteur ;

Bo: la valeur constante ;

Bi, Bii, Pij : les coefficients de régression (du modéle) a déterminer.

a. Plan de composite centré

En raison du plus grand nombre d'expériences a réaliser, I'exécution d'un plan factoriel
complet avec des niveaux supérieurs a 2 peut affecter I'efficacité du plan lui-méme. Il est
donc important d'avoir un plan qui permet d'augmenter le nombre de niveaux sans avoir
a faire toutes les combinaisons expérimentales. Selon Box et Wilson, le plan de composite
centré (PCC) est apparu comme la solution pour surmonter ces problémes. Le plan se
compose de trois parties, un plan factoriel fractionnaire ou complet, des points pivot
(axiaux) a ou €toile comme plan supplémentaire et un point central avec tous les facteurs
définis sur 0 [181]. La Figure (3.2) illustre une conception composite centrée. On peut
voir que le point factoriel et le point étoile sont équidistants du point central. Cela permet
au plan de couvrir l'espace factoriel pres du point central avec plus de points que les
régions extérieures du plan factoriel.

Le PCC est un plan de symétrie de second ordre composé de deux parties : une factorielle
2k avec un ou plusieurs points centraux et une partie axiale. Les points de facteurs partiels

fournissent I'effet linéaire principal et tous les effets itératifs par paires. De plus, les
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résidus et I’erreur standard peuvent étre calculés lorsque 1'ajout de points centrauXx est pris
en compte. Le point pivot permet d'estimer I'effet quadratique principal [182].
Les conceptions composites centrales completes présentent les caractéristiques
suivantes :
> Nécessitent un numéro d'expérience (N) selon la relation N=2% +2k+ nc, ol k est
le nombre du facteur et nc est le numéro de réplique du point central ;
> o dépendent du nombre de variables et peuvent étre calculés par la relation o=2*,
pour deux, trois et quatre variables, elles sont, respectivement, de 1,41 ; 1,68 et
2,00
» Tous les facteurs sont étudiés en trois (-1, 0, +1) ou cing niveaux (-a, -1, 0, +1, +
a)
Le Tableau (3.1) présente les valeurs codées des matrices expérimentales pour

I'application de ce plan composite centré pour deux facteurs

(0,+0) @
4 (LT ® & (+1.+1)
(-0,0) 0,0 (+a,0)
g » ¢ }t .
a
[ &)
[5x]
= @ ® 1
{0,-c) @
Facteur 1

Figure 3.2 : Plans composite centré pour deux facteurs a trois niveaux.

Tableau 3.1 : Matrices expérimentales pour l'application de plan composite centré pour
deux facteurs

(a) trois niveaux (b)cing niveaux
Expérience X1 X2 Expérience X1 X2
1 -1 -1 1 -1 -1
2 1 -1 2 1 -1
3 -1 1 3 -1 1
4 1 1 4 1 1
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5 -1 0 5 -1,41 0
6 1 0 6 1,41 0
7 0 -1 7 0 -1,41
8 0 1 8 0 1,41
9 0 0 9 0 0

De nombreuses applications des plans composites centraux dans plusieurs domaines

chimie pharmaceutique, traitement des eaux ,santé humaine ,biologie,...ctc[183].

b. Plan de Box-Behnken

Un plan de Box-Behnken comporte trois niveaux ou plus et peut étre appliqué a des
problémes comportant trois facteurs ou plus. 1l n'y a pas de points factoriels ou extrémes
et le plan nécessite 2k(k -1) + nc points ou k est le nombre de facteurs et nc est le nombre
de points centraux. Dans les plans de Box-Behnken, tous les niveaux de facteurs doivent
étre ajustés uniquement a trois niveaux (-1, 0, +1) avec des intervalles équidistants entre
ces niveaux. C’est moins que le plan composite central et, pour trois facteurs. L'utilisation
de plans de Box-Behnken plut6t que de plans composites centraux a été encouragée par
plusieurs chercheurs [184,185]. L'utilisation de Box-Behnken devrait étre envisagée pour
les systémes a plus de deux facteurs ou I'on sait que l'optimum se situe au milieu des
plages de facteurs.

Dans de nombreux cas de recherche sur les produits naturels, il est courant de trouver des
problemes qui doivent étre résolus a l'aide de modeles mathématiques ou d'un plan
utilisant trois facteurs et trois niveaux ou plus. Box et Behnken ont proposé une classe
particuliere de plans fractionnaires a trois niveaux dont la spécification a été utilisée pour
étudier les variables quantitatives, une découverte maintenant connue sous le nom de
PBB[186].

Selon Bezerra et al., ce plan est plus efficace et économique que les autres plans a trois
niveaux car il permet la sélection de points dans un arrangement factoriel a trois niveaux.
La caractéristique de PBB est qu'il n'a pas de facteurs ou de points extrémes [183], ce
modele nécessite moins de points qu'un PCC. La Figure (3.3) illustre le modéle PBB pour
trois facteurs a trois niveaux. Le Tableau (3.2) présente les valeurs codées de l'application

de plan de Box-Behnken pour trois variables a trois niveaux.
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Le plan de Box-Behnken peut étre utilisé pour étudier l'optimisation de différente
méthodes et procédés, notamment le processus d'extraction [187], le procédé de
coagulation floculation [188] ,les méthodes chromatographiques ,1’électrophorese

capillaire , les méthodes électrochimiques , le processus d’adsorption [184].
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Figure 3.3 : Plans de Box-Behnken pour trois facteurs a trois niveaux.

Tableau 3.2 : Plan de Box-Behnken pour trois facteurs a trois niveaux.

Expérience| X X2 X3
1 -1 -1 0
2 1 -1 0
3 -1 1 0
4 1 1 0
5 -1 0 -1
6 1 0 -1
7 -1 0 1
8 1 0 1
9 0 -1 -1
10 0 1 -1
11 0 -1 1
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12 0 1 1

13 0 0 0

3.4. Analyse de variance (ANOVA)

L'analyse de la variance permet de déterminer si les moyennes de trois groupes ou plus
sont différentes. Les résultats de 'ANOVA résument la somme des carrés des résidus et
des régressions ainsi que le test de Fisher (F) et la valeur de probabilite (P) et les
coefficients de I'ANOVA correspondants (R? et R%g)).

3.4.1. Le coefficient de détermination (R?)
Le coefficient de détermination (R?) a été utilisé pour quantifier la force de la corrélation
entre les valeurs observées et prédites, les valeurs les plus élevées (proche de 1) indiquant

une meilleure corrélation [189]. Le coefficient de détermination a été calculé comme suit :

R? = 2 (i Wxi-¥)

\/Z?zlcyi—mzy:l(?i_ﬁ)z

(3.2)

ou i est le numéro de la donnée,
Y, est la valeur observée,

¥;est la valeur prédite,

Y, et\z sont les moyennes de Y; et Y;, respectivement.

a. Lesavantages et les inconvénients de R?

Etant donné les avantages et les inconvénients du calcul de R? dans les études empiriques,
on peut se demander s'il est logique d'utiliser une seule mesure descriptive pour évaluer
un modele. Par exemple, d'un point de vue statistique, I'ensemble des données analysées
n'est pas pertinent pour déterminer la pertinence du modéle considéré. Cependant, les
spécialistes distinguent clairement I'étude des séries chronologiques et celle des données
transversales.

En partant de ce phénomene connu, la question se pose de savoir s'il existe d'autres
influences sur le R? qui trouvent leur origine dans les plans de recherche des études

empiriques plutdt que dans les sujets de recherche [190].
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3.4.2. Le coefficient de détermination (R? ajusté)

Le R2ajusté est utilisé dans la régression multiple pour voir la force ou l'efficacité de la
variable indépendante expliquant la variable dépendante. Le R? ajusté indique que la
variation des variables dépendantes est expliquée par toutes les combinaisons de variables
indépendantes[189].

L’expression mathématique utilisée pour le calcul du coefficient de détermination ajusté

(R2ajusté) est présenté ci-dessous :
n—-1

- (1-R?) (3.3)

RZajusté= 1 —

Avec : k est le nombre de parametres dans le modele.
n est le nombre d'observations dans I'échantillon
En revenant a la formule précédente, nous pouvons conclure que le R?ajusté est toujours
égal ou inférieur au R?. Le coefficient de détermination ajusté peut étre négatif pour deux
raisons :

+ Plus k est proche de n

+ Plus le coefficient de détermination est faible.

3.4.3. Evaluation de la signification des modeles

Pour valider le modele de surface de réponse d'un point de vue statistique, la signification
du modeéle de régression et le manque d'ajustement doivent étre abordés. En général, la
valeur F ou la valeur p sont couramment utilisées pour évaluer la signification des
modeles [191].

a. Le test de Fisher F

Le test de Fisher F est simplement le rapport de deux variances. La variance est le carré
de I'écart-type. Les écarts-types sont plus faciles a comprendre que les variances, car ils
sont exprimés dans les mémes unités que les donnees plutdt qu'au carré.

Les tests de Fisher F sont basés sur le rapport des carrés moyens. Le terme "carrés
moyens" peut préter a confusion mais il s'agit simplement d'une estimation de la variance
qui tient compte des degrés de liberté utilises pour calculer cette estimation [192].

Pour effectuer le test de signification, nous calculons la valeur de F, qui est defini comme

. variation entre les moyennes des échantillons
suit;:  F= Y (3.4)

variation au sein des échantillon

b. La valeur de probabilité (P)
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Sur la base de la valeur F, la valeur P est alors calculée. Plus la valeur F est grande et plus
la valeur p est petite, plus le modeéle de régression établi est significatif [193].La plupart

des modeles sont validés, si la valeur P est inférieure a 0,05 [194,195].

3.4.4. Type d'analyse de variance

Le type d'analyse a effectuer pour examiner les variations dépend du nombre de variables
indépendantes prises en compte dans le cadre de I'étude. L'analyse de variance a sens
unique ne concerne qu'une seule variable catégorielle, ou un seul facteur. Si deux facteurs
ou plus sont impliqués, I'analyse est appelée analyse de variance a n voies (par exemple,

a deux sens, a trois sens,...etc)[192].
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CHAPITRE IV
PROCEDURES EXPERIMENTALES

4.1. Introduction

Ce chapitre est réservé a la présentation des différentes procédures expérimentales
réalisées dans le cadre de cette recherche et qui sont illustrées dans le diagramme ci-
dessous (Figure (4.1)).

Choix du bio-coagulant (Aloe Vera et Acorn)

)

Extraction et purification des composants actifs de 1'Aloe Vera et I’ Acorn

l

‘ Caractérisation des bio-coagulants ‘

l

‘ Méthodes d’analyses ‘

l

‘ Protocole expérimentale (jar test) ‘

!

‘ Pilote de coagulation floculation décantation ‘

Figure 4.1 : Les différentes procédures expérimentales

4.2. Choix du bio-coagulant

La plupart des coagulants issus de plantes ne sont pas touts abordables en raison de leurs
colts et de leurs disponibilités dans certaines régions, ce qui rend le traitement de I'eau
difficile a mettre en ceuvre. La disponibilité toute 1'année est également un facteur
important a considérer. Cela nous amene a choisir deux plantes trés abondantes en
Algérie : L’ Aloe vera et I’ Acorn (Quercus robur). Les deux plantes ont été collectés dans

des champs situés dans la ville de Mila, au nord-est de I'Algérie (voir Figure (4.2)).
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Figure 4.2 : Source des coagulants naturels : (a) Aloe vera, (b) arbre de chéne et (c)

feuille de chéne (Acorn)
4.3. Extraction et purification des agents coagulants
4.3.1. Préparation de la forme poudre du coagulant

Deux plantes algériennes communes ont été utilisées pour préparer les bio-coagulants :
Les feuilles de I’ Acorn et 1'Aloe vera. Avant d'étre utilisés comme coagulants organiques
sous formes poudres, les deux plantes ont été traitées comme suit :

i. Lavage a l'eau du robinet ;

ii. Découpage a des petits morceaux ;

iii. Séchage a une température relativement basse de 50°C pour éviter la

décomposition des agents coagulants ;

iv. Broyage ;

v. Tamisage a travers un tamis a pores de 0,35 mm.
La Figure (4.3) ci-dessous illustre les différentes étapes nécessaires pour 1’obtention de

la forme poudre d’un coagulant avec une granulométrie inferieur de 0,35 mm.

Aloe Vera poudre

Séchage a une température Broyage Tamisage

LR inférieure a 50°C Acom poudre
Feuilles de I’Acom

Figure 4.3 : Préparation de la forme poudre du coagulant
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4.3.2. Préparation de la forme liquide du coagulant

a. Effet des différents solvants sur le rendement d’extraction des agents coagulants

En outre, de petites quantités de la poudre fine (25 g) ont été ajoutées a 1000 mL de
différents solutions tels que eau distillée ; solution de NaCl (0,25, 0,5 et 1 M) ; solution
de NaOH (0,025, 0,05 et 0,1 M) ; et solution de HCI (0,025, 0,05 et 0,1 M). La suspension
a été agitée a I'aide d'un agitateur magnétique pendant 20 min a 700 rpm afin d'accomplir
I'extraction des agents coagulants actifs de 1’Aloe vera et I’Acorn. Aprés 30 min de
macération, le surnageant a éte filtré a travers un papier filtre standard (Porosité < 8 um).
Les solutions de filtrat ont été conservées en chambre froide a +/- 4 °C pour des

utilisations ultérieures (préparations des bio-coagulants) (voir Figure (4.4)).

7. .
e Extraction avec Filtration Coagulant
- des solvants liquide
Acorn poudre

Figure 4.4 : Préparation du coagulant liquide utilisant différents solvants
b. Etude des paramétres influencant I’extraction et purification des agents

coagulants (protéines)

Dans cette étude, on a opté a une méthode simple et directe dans laquelle I'extraction de
I'agent coagulant (protéines) passe par plusieurs étapes comme le montre la Figure (4.5).
L’étude s'est focalisée sur la recherche des paramétres influengant 1'extraction de I'agent
coagulant (protéines) des feuilles de la plante (Aloe vera et Acorn). Cette étape réalisée
en débute par la procédure d'optimisation qui permet de sélectionner uniquement les
parameétres les plus importants parmi un grand nombre de parametres disponibles. Les
parameétres énumérés ci-dessous sont considérés comme des variables d'entrée dans le
plan d’expérience. Les plages et valeurs typiques des parametres considérés ont eté
identifiées sur la base de recherches antérieures, comme illustré dans le Tableau (4.1)

[25,196]. Il a eté considéeré que les protéines sont sensibles a leur environnement et
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facilement dénaturées [197]. Cela signifie que leur structure peut étre modifiée au point
de leur faire perdre temporairement ou définitivement leur effet biologique (effet du pH,
de la température, de vitesse d’agitation et du temps de macération,...etc.)[161,180,198].
Un autre facteur déterminant qui a été identifi¢ mais non étudié c’est I'effet de la quantité
initiale de coagulant en poudre sur le rendement d'extraction de 1’agent coagulant. Dans

cette étude, la masse du coagulant poudre a été fixé a 0,1 g pour 100 mL d'eau distillée.

e

Aloe vera poudre

é;" Agitation Macération

—

{ Agent coagulant (protéines) J

Centrifugation

Acorn poudre

Figure 4.5 : Extraction et purification de I’agent coagulant (protéines)

Tableau 4.1 : Distribution statistique des données expérimentales

Parametres (variables) Unité | Minimum | Maximum
pH / 2 12
Température °C 20 60
Vitesse d’agitation RPM | 300 1500
Temps d’agitation min 10 60

Temps de Macération Hr 1 4
Filtration / sans avec
vitesse de centrifugation RPM | 1000 4000
Temps de centrifugation min 10 60

» Plan d’expérience utilisé

L'inconvénient du plan factoriel complet 2" est qu'il nécessite de nombreux essais
pour un nombre élevé de facteurs a étudier. L'expérimentation devient alors lourde,
consommatrice de temps et de produits. Ainsi, un plan 2° nécessite 32 essais, un plan 2°

nécessite 64 essais, un plan 27 nécessite 128 essais et ainsi de suite. Ces plans permettent
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de calculer tous les effets principaux et les interactions, mais la plupart de ces interactions
(celles qui impliquent plus de 2 facteurs) n‘ont aucun intérét dans ce travail de recherche.
Dans cette étude, un plan 28 (8 effets et des interactions de 2°™ ordre impliquant 2 facteurs
actifs) correspondent a 256 essais ce qui est difficile a réaliser. Un plan fractionné permet
de réduire le nombre d'essais a réaliser ; ainsi, seule une fraction des essais du plan
complet a été effectuer. Ainsi, seuls 16 essais ont été nécessaires suivant le plan 28 pour
étudier les effets des facteurs (8 facteurs) sur le rendement d'extraction des protéines.
Dans cette étude, la matrice des effets calculée par le logiciel Minitab 18 pour un plan
fractionné de 16 expériences est présentée dans le Tableau (4.2).

Tableau 4.2 : Plan fractionné avec 8 facteurs

N° pH | Température Vitesse Temps Temps de Filtration* Vitesse de Temps de
Exp (°C) d’agitation | d’agitation | macération centrifugation centrifugation
(RPM) (min) (hr) (RPM) (min)
1 2 20 300 10 1 0 1000 10
2 12 20 300 10 1 1 4000 60
3 2 60 300 10 4 0 4000 60
4 12 60 300 10 4 1 1000 10
5 2 20 1500 10 4 1 4000 10
6 12 20 1500 10 4 0 1000 60
7 2 60 1500 10 1 1 1000 60
8 12 60 1500 10 1 0 4000 10
9 2 20 300 60 4 1 1000 60
10 12 20 300 60 4 0 4000 10
11 2 60 300 60 1 1 4000 10
12 12 60 300 60 1 0 1000 60
13 2 20 1500 60 1 0 4000 60
14 12 20 1500 60 1 1 1000 10
15 2 60 1500 60 4 0 1000 10
16 12 60 1500 60 4 1 4000 60
Min 2 20C° 300 RPM 10 min 1hr 0 1000 RPM 10 min
Max | 12 60 C° 1500 RPM 60 min 4 hr 1 4000 RPM 60 min

* 0 signifie qu'il n'y a pas de filtration et 1 signifie que la filtration a été effectuée

c. Optimisation du processus d’extraction et purification des agents coagulants

selon plusieurs chercheurs, les composants actifs responsables de la coagulation peuvent
étre des protéines, des sucre totaux, des composés phénoliques totaux,...etc[147-151].
Nous allons maintenant nous intéresser a une autre application des plans d’expériences a

trois niveaux, la recherche des parametres qui influent I'opération de I'extraction des
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agents coagulants (protéines, sucre totaux, polyphénols) a partir de feuilles d’Acorn et
d’Aloe vera. Cette etape s'effectue en amont par la procédure d'optimisation, elle permet
de sélectionner les seuls parameétres influents parmi un vaste échantillon de parametres
étudiés préecédemment et seulement les quelques paramétres les plus importants seront
gardés pour l'optimisation.

Dans cette étude, le plan Box-Behnken (PBB) a été utilisé comme méthodologie
expérimentale en utilisant le logiciel de Minitab 18. Selon le PBB quatre facteurs (k = 4)
ont été considéres, c'est-a-dire le pH, la température, le temps de macération et le temps
d’agitation.

Pour extraire les agents coagulants actifs, 0,1 g du coagulant poudre (AC-poudre et AV-
poudre) ont été ajoutés séparément a 100 mL d'eau distillée et mélangés par un agitateur
magnétique. Cette extraction a été réalisée a un pH, température et temps d’agitation
variables. Aprés la macération les solutions sont filtrés par des papiers filtres standards
(Porosité < 8 um), une fois les extraits sont récupérés on fait le dosage des protéines, des
sucres totaux et des polyphénols (voir Tableau (4.3) et Figure (4.6)).

Tableau 4.3 : Niveaux des facteurs.

Parametres Unité Min centre max
pH / 2 7 12
Température °C 20 40 60
Temps d’agitation minutes 10 35 60
Temps de macération heures 1 2,5 4

Coagulant i> Agitation Srati Filtration

poudre

i> Filtrat

Identification :

Résidu
Valorisation <]

v" Protéines
v" Sucre totaux
v Polyphénoles

Figure 4.6 : Extraction et purification des agents coagulants.
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» Conception du modéle mathématique

Le modele mathématique polynomial du deuxiéme dégrée pour chaque agent coagulant

a été réalisé, exprimé par I'équation suivante :

Y; = By + XIS, BiX;i + 2, B XP + Zlf=1 B XiX; (4.1)

("

Avec Y est la variable de réponse (concentration de 1’agent coagulant).

K : le nombre de facteurs (K=4).

Bo : la valeur constante.

Bi ,Bii, Bij : les coefficients de régression.

Xi : les paramétres étudiés

Le nombre total d'expériences était de 27, comme illustre le Tableau (4.4) ci-dessous
Tableau 4.4 : Valeurs des facteurs pour chaque expérience.

N° pH Température Temps Temps de
d’expérience (°C) d’agitation (min) macération (Hr)
1 2 20 35 2,5
2 12 20 35 2,5
3 2 60 35 2,5
4 12 60 35 2,5
5 7 40 10 1
6 7 40 60 1
7 7 40 10 4
8 7 40 60 4
9 2 40 35 1
10 12 40 35 1
11 2 40 35 4
12 12 40 35 4
13 7 20 10 2,5
14 7 60 10 2,5
15 7 20 60 2,5
16 7 60 60 2,5
17 2 40 10 2,5
18 12 40 10 2,5
19 2 40 60 2,5
20 12 40 60 2,5
21 7 20 35 1
22 7 60 35 1
23 7 20 35 4
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24 7 60 35 4

25 7 40 35 2,5
26 7 40 35 2,5
27 7 40 35 2,5

4.4. Caractérisation des bio-coagulants (Aloe vera et Acorn)
4.4.1. Caractérisations du coagulant poudre

Le spectre infrarouge des feuilles d'Aloe vera et d’ Acorn a été obtenu par un spectromeétre
infrarouge a transformée de Fourier (Code CHIMADZU : HI 98713,
Chimadzu,Clujnapoca, Roumanie) dans la gamme 4000-500 cm*. La structure cristalline
des bio-coagulants a été évaluée par le diffractometre des rayons X de Bruker (D8-
Discover, France) en utilisant du cuivre avec la longueur d'onde K Alpha (1,54 A) a 40
kV et 30 mA avec une analyse par balayage, les spectres des feuilles d'Aloe vera et
d’Acorn ont été obtenus dans la gamme 10°-90°. Les images de microscopie électronique
a balayage (MEB) de I'Aloe vera et d’Acorn ont été acquises avec un microscope
électronique a balayage (Hitachi TM3400, France). La charge de surface pour chaque
coagulant a été mesurée par un zéta métre (modéle Nano ZS, Malvern Instruments, UK).

N.B : Les principes et méthodes de caractérisation sont détaillés en annexe A.
4.4.2. Caractérisations du coagulant liquide

Les différents extraits d'agents coagulants ont été caractérisés en termes de sucre totaux,
de polyphénols et de protéines. Notant que leurs concentrations ont été déterminées par
la méthode de Dubois et al [199] , Folin Ciocalteu [200] et Bradford [201],

respectivement (voir annexe B).
4.5. Méthodes d’analyses
4.5.1. Les analyses physico-chimiques et métaux lourds

La turbidité a été mesurée a l'aide d'un turbidimetre de marque HANNA Code : HI 98713,
Hanna instruments, Cluj-Napoca, Roumanie et les résultats sont exprimés par unité de
turbidité néphélométrique (NTU). La teneur en matiére organique oxydable, l'alcalinité,
I'alcalinité totale, la dureté totale, les matieres en suspension(MES) et la quantité des
boues produite ont été déterminées selon les méthodes titrimétriques standard [202]. La

salinité, la conductivité électrique, la température et le pH ont été mesurés par un
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instrument multi-parametres de type Jenway modele 3540, Camlab, Cambridge,
Royaume-Uni. La DCO a été mesurée a l'aide d'un Digital Reactor Block 200 (Jenway
modele 3540, Camlab, Cambridge, Royaume-Uni) [202]. Cependant les métaux lourds ;
les concentrations du fer, zinc et cuivre ont ét¢ mesurées a I’aide de spectrophotomeétre
d'absorption atomique, par-ailleurs la concentration en chrome (V1) a été déterminé par
la méthode titri-métriques standard [202].

N.B : Toutes les méthodes d’analyses et les appareils utilisés sont détaillés en annexe C.
4.5.2. Les analyses bactériologiques

La qualité bactériologique de 1’eau présente un facteur trés important qui doit &tre
controlée lors de 1’étude de traitement des eaux destinée a la consommation humaine.
Dans ce cas la technique des tubes multiples (NPP) a été utilisé pour déterminer la
quantité de plusieurs types des germes tels que les coliformes fécaux et totaux, les

bactéries anaérobies sulfito-réductrices (ASR) et les Escherichia-coli (voir I’annexe C).

4.6. Protocole expérimentale
4.6.1. Description de jar test

Le jar-test est une simulation a petite échelle de ce qui se passe dans un pilote ou station
de traitement lors de la coagulation-floculation. Ces tests permettent d'optimiser plusieurs
parameétres, a savoir la dose du coagulant, le type du coagulant, le pH optimal, les temps
de coagulation -floculation, la vitesse de coagulation-floculation, ainsi que le temps de
décantation.

Un banc jar-test se compose de six béchers d'un litre de chacun, touts equipés d'un axe
avec une lame rotative a l'extrémité de I’axe. L'axe est reli¢ au méme moteur afin que la
méme vitesse soit maintenue dans chaque bécher (voir la Figure (4.7))

Toutes les expériences de jar test passent par trois étapes :

i. la coagulation, qui nécessite une vitesse rapide car elle requiert 1’ajout a
différentes concentrations de bio-coagulant (Acorn ou Aloe Vera), lorsque I'eau
est en contact effectif avec le bio-coagulant, les particules colloidales vont
déstabilisées, les charges répulsives s'annulent et les particules colloidales
peuvent s'attirées.

ii.  La floculation, qui nécessite une vitesse plus lente que la coagulation pour

permettre au bio-coagulant d'entrer completement en contact avec le polluant (par
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exemple, les particules colloidales) sans casser les flocs formés. Elle nécessite
aussi l'ajout des petites concentrations du floculant, notons que dans cette étude
1’Aloe vera et Acorn ont été utilisees comme coagulants/floculant (aucun floculant
ajouté). Les particules de la suspension, auparavant déstabilisées, s'agglomeérent
pour former des flocs de densité suffisante pour se décanter.

iii.  Décantation, dans cette étape la vitesse d'agitation est nulle pour permettre aux
matiéres en suspension floculées de se décanter. Une fois la décantation

déterminée, le surnageant a été prelevé de chaque bécher pour effectuer les

différents analyses nécessaires.

Figure 4.7: Jar test (Selecta-Flucomatica)

4.6.2. Utilisation des différents bio-coagulants pour le traitement des eaux

L’étude expérimentale de la bio-coagulation a pour but le choix du bio-coagulant, la
détermination de la dose optimale du bio-coagulant et le pH optimal pour chaque bio-
coagulant utilisé. Dans le but de réduire la quantité maximale de la turbidité et les autres
paraméetres comme la DCO, les MES, les coliformes taux, les métaux lourds,...etc. Dans
cette étude expérimentale, trois types d'eau ont été utilisés et qui sont les suivants :

» Les eaux brutes de la station de traitement des eaux potables d’Oued el Athmania,Mila
» Les eaux industrielles de Sonatrach, Ain Amenas.

» Les eaux synthétiques.

Cette étude a été réalisée en 5 parties :
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Partie A : Effet de différents solvants sur le rendement des coagulants organiques :
application aux traitements des eaux potables.

Partie B : Optimisation et modélisation de la bio-coagulation en utilisant la méthode de
surface de réponse.

Partie C : Etudes des parameétres influencant I'extraction et purifications des protéines de
I’Aloe Vera et I’ Acorn: application aux traitements des eaux potables et des eaux usees
industrielles.

Partie D : Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents coagulants
: Application aux traitements physiques chimiques et bactériologiques des eaux potables.
Partie E : Elimination des métaux lourds par bio-coagulation.

a. Partie A : Effet de différents solvants sur le rendement des coagulants organiques :

application aux traitements des eaux potables.

» Origines et caractérisation des eaux brutes étudiées

L'eau brute a été collectée de la station de traitement d'eau potable Oued EI Athmania
(36° 49" 34,89" N, 6° 31’ 11,81" E) située dans la ville de Mila, en Algérie. Le tableau
IV.5 présente les principales caractéristiques de cette eau brute. Selon les résultats
présentés dans le Tableau (4.5), touts les parametres accomplissent la réglementation
algérienne de I'eau potable a I'exception de la turbidité (13 NTU) qui est hors norme, étant
superieure a la valeur seuil (5 NTU).

Tableau 4.5 : Caractéristiques de I'eau brute de station de traitement d'eau potable

(Oued El Athmania) au long d’application des différents formes du coagulant.

Parameters Valeurs | Norme Algérienne [67]
pH 7,94 6,5-9

Température (°C) 21,1 25

Turbidité (NTU) 13 5

Alcalinité total (F°) 16 20

Dureteé total (F°) 36,4 50

Salinité (g/1) 0,7 /

Conductivité électrique (us/cm) 1244 2800

Matiere organic oxydable (mg O2/L) | 2,1 5

> Protocole de Jar test
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Le Jar test (Selecta-Flucomatica) a été utilisé pour évaluer la performance du coagulant
sous forme de poudre (AV-poudre et AC-poudre) et sous forme d'agent extrait des quatre
types de solvant, a savoir I'eau distillée (AV-H20 et AC-H:0), la solution de HCI (AV-
HCI et AC-HCI), la solution de NaOH (AV-NaOH et AC-NaOH) et la solution de NaCl
(AV-NaCl et AC-NaCl). Pour réaliser les expériences, les béchers de 1000 mL ont été
remplis de 500 mL d'eau brute et placés dans I'appareil de jar test. Pendant I'étape de
coagulation, différentes concentrations de coagulant ont été ajoutées a chaque bécher et
agitées pendant 3 minutes a 160 rpm. Pendant I'étape de floculation, la vitesse d'agitation
a été reéduite a 30 rpm pendant 20 minutes. Enfin, lors de I'étape de décantation, toutes les
suspensions dans les béchers ont été laissées a décanter naturellement pendant 30
minutes. Apres cela, le surnageant a été collecté dans chaque bécher pour effectuer les
différentes analyses telles que : la turbidité, le pH, la salinité, la conductivité électrique,
la dureté et ’alcalinité totale et la teneur en matic¢re organique oxydable.

La turbidité a été exprimée en pourcentage d'élimination :

) — (TI—TR)XIOO

v" Réduction de la turbidité(% -
1

(4.2)

Ou T, et Tr sont respectivement la turbidité initiale et la turbidité résiduelle.

b. Partie B : Optimisation et modélisation de la bio-coagulation en utilisant la méthode

de surface de réponse

» Origines et caractérisation des eaux brutes étudiées

La caractérisation initiale de I'eau brute étudiée (station de traitement de I'eau potable
d‘Oued El Athmania, Mila) montre que touts les parameétres sont conformes a la
réglementation algérienne de I'eau potable a I'exception de la turbidité (26,4 NTU), qui
dépasse la valeur de la norme algérienne (5 NTU).Les valeurs obtenues sont rapportees
dans le Tableau (4.6) suivant :

Tableau 4.6 : Caractérisations physico-chimiques de I'eau brute.

Parametres Valeurs Normes Algériennes[67]
pH 7,7 6,5-9

Température (°C) 20,7 25

Turbidité (NTU) 26,4 5

Conductivité (uS/cm) 1244 2800
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Salinité (mg/L) 0,7 /
Alcalinité totale (F°) 14,4 20
Dureté totale (F°) 36,4 50
Matiere organique oxydable (mg O2/L) | 2,9 5
Matieres en suspension (mg/L) 12 /

» Optimisation et modélisation de la bio-coagulation

Un plan de surface de réponse a été appliqué pour évaluer la turbidité de 1’eau potable en
fonction de trois parametres qui sont la dose du bio-coagulant (AV-H20, AC-H-0), le pH
et le temps de décantation. Dans cette partie on a utilisé le logiciel de Minitab 18 pour

appliquer le plan d’expérience de Box-Behnken (PBB) décrit comme suit :

Yi = Bo + XI5 BiXi + X B XP + Zli_(=1 Bj;XiX; (4.3)
i
Avec
Yi : réponse (la réduction de la turbidité).
K : nombre de facteurs (K=3).
Bo : valeur constante.
Bi ,Bii, Bij : coefficients du modele.
Xi: variables (X1: Le pH, Xz: la dose du bio-coagulant et X3 : le temps de décantation)
Ce plan a nécessité 15 expériences avec 3 points centraux, comme mentionné dans le
Tableau (4.7).

Tableau 4.7 : Plan de Box-Behnken (PBB) avec trois facteurs.

Expérience | pH Dose du bio-coagulant (ml/L) | Temps de décantation (min)
1 6 0,05 40
2 8 0,05 40
3 6 2 40
4 8 2 40
5 6 1,025 20
6 8 1,025 20
7 6 1,025 60
8 8 1,025 60
9 7 0,05 20
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10 7 2 20
11 7 0,05 60
12 7 2 60
13 7 1,025 40
14 7 1,025 40
15 7 1,025 40
Min 6 0,05 20
Max 8 2 60
Centre 7 1,025 40
» Jar test

Le processus de coagulation-floculation-sédimentation a été réalisé a l'aide d'un

équipement jar test (Selecta-Flucomatica) pour simuler , modéliser et évaluer la turbidité

de I’eau potable en fonction des paramétres considérées précédemment utilisant deux

coagulant organiques (AV-H20 et AC-H20). Le jar test a été effectué selon la séquence

d'opérations suivante :

v

NN

<\

Remplir les six béchers (500mL) avec de I'eau brute.

Fixer le pH selon la matrice des essais (voir Tableau (4.7)).

Ajouter la concentration du bio-coagulant (voir Tableau (4.7)).

Meélanger rapidement (160 rpm) pendant 3 minutes.

Mélanger lentement (30 rpm) pendant 20 minutes.

Laissez la suspension se déposer pendant un temps variable entre 20 et 60 minutes
(voir Tableau (4.7)).

Mesurer la turbidité de I'eau a partir du surnageant des six béchers.

Calculer le taux d'efficacité d'élimination de la turbidité de I'eau en utilisant

I'équation (4.2).

Dans cette partie, on a mesureé aussi le pH, la conductivité, la salinité, les MES, la quantité

des boues produite, 1’alcalinité totale, la dureté totale et la matiére organique oxydable.

c. Partie C : Etudes des parameétres influencant I'extraction et purifications des protéines

del

’Aloe Vera et I’ Acorn : application aux traitements des eaux potables et eaux usées

industrielles

> Source et caractérisation des eaux brutes étudiées
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Les coagulants en poudre (AV-poudre et AC-poudre) et les protéines extraites de la
poudre d’Aloe vera et d’ Acorn ont été utilisés pour le traitement des eaux par coagulation.
Deux types d'eau brute ont été utilisés :

v' Le premier type d'eau est obtenu directement de la station de traitement d'eau
potable d’Oued El Athmania, Mila (36° 27" 1.01" N ; 6° 15' 51.98" E).

v Le deuxiéme type est obtenu a partir des eaux usées huileuses, collectées de bassin
alimenté par la fraction d'eau retirée par le pétrole brut a travers l'unité de
séparation de l'usine de la compagnie pétrolieére Sonatrach, Ain Amenas (28° 02'
18" N ; 9° 33' 54" E) opérant dans le sud Algérien (voir Figure (4.8)).

Figure 4.8 : Point d'échantillonnage

Les principales caractéristiques des échantillons d'eau sont reportées dans le Tableau
(4.8).
Tableau 4.8 : Qualité des échantillons d'eau

Parametres Eau huileuse | Norme Eau Norme
industrielle Algérienne[101] | potable | Algérienne[67]
Turbidité (NTU) 187 20 15,7 5
pH 9 6,5-8,5 7,75 6,5-9
Température (°C) 24,8 30 20,2 25
Matiere organique (mgO-/L) 17,5 / 2,1 5
MES (mg/L) 969 35 / /
DCO (mg/L) 784,45 120 / /
Alcalinité total (F°) / / 13,4 50
Salinité (g/L) / / 0,6 /
Conductivité (ps/cm) / / 782 2800
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> Les tests expérimentaux appliqués au bio-coagulation

Les tests expérimentaux de coagulation-floculation ont été réalisés a l'aide de jar test
(Selecta-Flucomatica). Le test consiste a déterminer la concentration optimale des
coagulants en poudres (AV-Poudre et AC-Poudre) et des protéines extraites de I'Aloe
vera et de I’Acorn. Une série de 6 béchers de 1000 mL d'eau (eaux destinées a la
consommation et eaux usées huileuses) a traiter selon le protocole utilisé dans la partie
A.

Dans cette partie, plusieurs parameétres de I’eau ont été déterminés :

(1) pour I'eau potable on a déterminé le pH, la salinité, la conductivité électrique, la
turbidité, l'alcalinité et la matiere organique ;

(2) pour les eaux usées industrielles on a déterminé le pH, la turbidité, la matiere
organique, les MES et la DCO

Les efficacités d'élimination de la turbidité, de MES et de la DCO ont été calculées a
I'aide des formules (4.2), (4.4) et (4.5), respectivement.

(MES;—MESR)X100

v Réduction des MES(%) = (4.4)
MES;
Ou MES; et MESR sont les MES initiale et les MES résiduelle, respectivement.
v Réduction de la DCO(%) = LCEU=PCORIX100 (4.5)

DCO;

Ou DCO; et DCOr sont les DCO initiale et les DCO résiduelle, respectivement.

d. Partie D : Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents
coagulants : Application aux traitements physiques, chimiques et bactériologiques des
eaux potables.

» Origines et caractérisation des eaux brutes etudiées

Le travail a été entamé par une caractérisation des parameétres physico-chimiques et

bactériologiques de I’eau brute de station de potabilisation d’Oued El Athmania (voir

Tableau (4.9)).

Tableau 4.9 : Caractérisation physico-chimiques et microbiologiques de I’eau brute

Parametres Unité Valeur Norme algérienne [67]
pH / 7,7 6,5-9
Température °C 20,8 25
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Turbidité NTU 13,2 5
Conductivité us/cm 1244 2800
Alcalinité Fe 0 /
Alcalinité totale Fe 12 20
Dureté totale F° 38 50
Matiere organique oxydable | mg d’O2/I 2,9 5
Matiére en suspension mg/l 12 /
Coliformes totaux CT/100ml | 700 00
Coliformes fécaux CF/100ml | 00 00
bactéries anaérobies sulfito- | ASR /20ml | 00 00
réductrices

» Jar test

Dans cette étude, la performance du mécanisme de coagulation-floculation a été
déterminée a l'aide d'un jar test. Différents concentration des agents coagulants (protéines,
sucres totaux et polyphénols) extraites a partir de I'Aloe vera et 1’ Acorn ont été ajoutées
a des échantillons de 500 mL d'eaux destinées a la consommation. Les conditions
expérimentales de jar test sont présentées dans le Tableau (4.10).

Tableau 4.10 : Les conditions expérimentales

Paramétres Unite | Valeurs
Vitesse de coagulation Rpm | 160
Temps de coagulation min |3
Vitesse de floculation Rpm | 30
Temps de floculation min | 20
Temps de décantation min | 30
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Apres le traitement par les différents agents coagulants (protéines, sucres totaux et
polyphénols), plusieurs paramétres ont été mesurées a savoir la turbidité, le pH, la salinité,
la conductivité, les matieéres en suspension, 1’alcalinité totale et partielle, la teneur en

matiére organique, la quantité des boues produites et les coliformes totaux.

Notant que le pourcentage d’élimination de la turbidité, de MES et des coliformes totaux

a eté calculé a l'aide des équations (4.2), (4.4) et (4.6), respectivement.

(CT;—CTR)%X100

v' Réduction de CT(%) = CT
1

(4.6)

Ou CT, et CTr sont la quantité des coliformes totaux initiale et résiduelle, respectivement.

Concernant les analyses bactériologiques, il faut stériliser tous les flacons et les matériels
utilisés a I’aide d’un autoclave, il est conseillé d’utiliser des flacons en verre (Voir

I’annexe C).
e. Partie E : Elimination des métaux lourds par bio-coagulation

» Plan d’expérience

Afin d'obtenir les conditions optimales pour la coagulation, une méthodologie de surface
de réponse (MSR) a été utilisée. Grace a la MSR, une équation polynomiale quadratique
a été développée pour prédire la réponse en fonction des variables indépendantes et de
leurs interactions [203].

Y; = By + XIS, BiXi + 2, By XP + Zlf=1 B;; XiX; (4.7)
(%

Avec
Yi : variable de réponse (Réduction du métal).
K : nombre de facteurs (K=2).
Bo : valeur constante.
Bi ,Bii, Bij : coefficients de régression.
Xi: paramétres étudiés

Dans cette étude, le plan composite central (PCC) a été utilisé comme méthodologie
expérimentale en utilisant le logiciel Minitab 18 (Minitab, LLC, State College,
Pennsylvania, USA). Selon le PCC avec deux facteurs (k = 2) a savoir la dose du
coagulant (X1) et la concentration initiale de chaque métal (X2), le nombre total
d'expériences était de 13. Le Tableau (4.11) montre les niveaux des variables

indépendantes qui sont présentés en termes de l'unité de mesure (mg/L) et en valeurs
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codées. Ces derniéres ont été fixées a cing niveaux : -1 (minimum), -0,25 (- a), 0 (central),

+0,25 (+a) et +1 (maximum).

Tableau 4.11 : Niveau des facteurs

Parameters

Valeurs codées

Dose du coagulant (mg/L)

Concentration initiale du métal Co(mg/L)

-1

5

2

-0,25 753,125 376,25
0 1002,5 501
+0,25 1251,875 625,25
+1 2000 1000

» Protocole expérimental du processus de coagulation des métaux lourds

Afin d’étudier l'effet des coagulants naturels (AV-H20, AC-H20) sur l'efficacité de

I'‘élimination des ions métalliques, l'eau distillée contaminée avec des concentrations

faibles et élevées de certains métaux lourds connus tels que le zinc, le cuivre, le fer et le

chrome (VI). Un traitement basé sur un processus physico-chimique (bio-coagulation) a

été réalisé a l'aide de jar test (Selecta-Flucomatica). Notant que touts les expériences ont

été réalisees a pH neutre (pH=7).

Dans cette étude expérimentale, les étapes suivantes ont été considérées :

» Coagulation avec agitation rapide de 160 rpm pendant 3 minutes pendant lesquelles

le bio-coagulant et la concentration connue du métal ont été introduits.

vV V V

Décantation pendant 30 minutes.

Floculation pendant 20 minutes avec une agitation a faible vitesse (30 rpm).

Mesurer la concentration de metaux lourds par le spectrophotométre d'absorption

atomique (SAA) de touts les surnageant des béchers, chaque échantillon a été dilué

avant d'étre analysé par SAA. Le Tableau (4.12) montre les différentes doses de bio-

coagulant (AV-H.0, AC-H0) prises avec les différentes concentrations des métaux

lourds.

> Calculer le pourcentage de réduction des métaux lourds (R) en utilisant I'équation

(4.8).

R%

concentration initiale

_ (concentration initiale— concentration résiduaille )x100 (4 8)
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Tableau 4.12 : Plan d'expérience en valeurs réelles

Expérience | Dose du coagulant (mg/L) Concentration initiale du métal Co (mg/L)
1 5 2

2 2000 2

3 5 1000
4 2000 1000
5 753,125 501

6 1251,875 501

7 1002,5 376,25
8 1002,5 625,25
9 1002,5 501

10 1002,5 501

11 1002,5 501
12 1002,5 501
13 1002,5 501

Le Tableau (4.12) montre la matrice du PCC avec 13 essais, ou les quatre derniers sont

des répliquas du point central.

4.7. Pilote de coagulation —floculation- décantation

Les résultats de jar test de la partie B ont été appliqués sur le pilote de coagulation —

floculation- décantation.

4.7.1. Principe de fonctionnement du pilote

Le pilote de coagulation-floculation-decantation permet d'étudier trois types de
traitements : (1) la coagulation-floculation; (2) la décantation; (3) coagulation-
floculation- décantation. La Figure (4.9) ci-dessous montre les différents compartiments

qui composent le pilote de coagulation, floculation et décantation.
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¥ n 9"‘74 !)

|

Figure 4.9 : Pilote de coagulation -floculation -décantation (Modeéle :
PIGNAT,TPC/3000, code : N° 215 02 019,France))
(@) Bac d’alimentation
(b) Alimentation avec un débit (60-600L/Hr)
(c) Bassin de coagulation (5L)
(d) Bassin de floculation (40L)
(e) Bassin de décantation (100L)
(f) Recirculation des boues avec un débit (60-600L/Hr)
(g) Stockage du coagulant (20L)
(h) Stockage du floculant (20L)
(i) Stockage de la solution de tampon (acide ou base) (20L)
(j) Agitateur du bassin de coagulation (50-500 rpm)
(k) Agitateur du bassin de floculation (50-500 rpm)
() Pompe doseuse d’injection de coagulant avec un débit variable
(m)Pompe doseuse d’injection de floculant avec un débit variable
(n) Pompe doseuse d’injection de solution tampon (acide ou base) avec un débit variable

(0) Pompe Recirculation des boues
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(p) Bassin de clarification et prise d’échantillon

(9) Vidange du bassin de décantation

(r) Régulation du pH.

L'eau brute de la station de potabilisation d'Oued EL Athmania, Mila est conservée dans
un bac d'alimentation sous agitation permanente grace a une pompe centrifuge immergée
(voir Figure (4.10)), puis alimentée pour subir un traitement utilisant un débitmétre metre
et une vanne de réglage dans le réacteur par une pompe centrifuge immergeée.

La solution coagulante a été stockée dans un réservoir spécial d'une capacité de 20 litres
puis acheminée vers le réacteur Ry par une pompe péristaltique.

On a maintenu le réacteur R1 sous agitation constante a l'aide d'un agitateur a hélice a
vitesse variable (200 rpm). La vitesse de floculation du réacteur R2 est de 50 rpm.

La décantation se fait de maniere classique.

Figure 4.10 : Bac d’alimentation

4.7.2. Application des résultats de jar test de la partie B sur le pilote

Les essais sur le pilote de la coagulation-floculations ont étés réalisées pour les bio-
coagulants qui montrent une efficacité remarquable lors de la réalisation de jar tests.
Dans ce projet, les deux coagulants organiques AV-H»O et AC-H.O ont été considérées
comme coagulants naturels commerciales et applicables aux stations de traitement ainsi
au pilote car ce traitement montre une efficacité remarquable apreés les expériences de jar
test (turbidité inférieur a 5 NTU).

A T’aide de notre pilote de coagulation floculation décantation le travail est désormais sur
un volume (V,;=150L) d’eau brute pour chaque coagulant avec un débit d’alimentation
(Qa = 150L/hr).Pour I’injection du coagulant, on a disposé une pompe a débit variable.

Le temps de séjours (t) de pilote est calculé par I’équation suivante :
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_ _Va
t= (4.9)
10

“150

Pour que le pilote fonctionne dans des conditions optimales, Il faut déterminer le débit
d’alimentation de chaque coagulant (Qay et Qac) a partir des doses obtenus dans la

partie d’optimisation sur le jar test.

a. Application sur le pilote utilisant I’Acorn comme coagulant

La dose optimale du coagulant (AC-H20) et le volume de HCI (1 mol/L) pour ajuster le
pH (pH=7) est de 0,05 ml /L et 3,6 mL, respectivement.

Vo= 0,05V, = 7,5 mL
VHCI = 3,6 Val = 0,54 L

Avec une dilution de (1/400) en obtient un volume total du coagulant V4 = 3L. De plus
une dilution de 4 fois pour I’acide (HCI) donne 2,16L.

Donc: Quc = V% = % = 3L/hr (4.10)
Que = —1% = 22 = 2,16L/hr (4.11)

b. Application au pilote utilisant I’Aloe Vera comme coagulant

D’aprés le jar test, le volume de NaOH (1mol/L) est de ImL pour 1litre d’eau ainsi que
la dose optimale de I’ Aloe vera est de 1,025 ml/L.
Pour 150 litre d’eau brute, il faut préparer 153,025 mL du coagulant et 150 mL de NaOH

Aprés une dilution de 20 fois des deux solutions, on obtient : V,y = 3,0605 L, VNaon =
3L.
Selon des équations (4.12) et (4.13), on trouve :

Qay = ~2% = 2222 = 3,0605L/hr (4.12)

t

VNa
Quaon = —22% =2 = 3L /hr (4.13)

t
Aprés avoir effectué tous les calculs des différents débits on met le pilote en marche et
on suit I’évolution de la turbidité et d’autre paramétre de I’eau en fonction du temps de

décantation.
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CHAPITRE V
RESULTATS ET DISCUSSIONS

5.1. Introduction

Dans ce chapitre seront présentés les resultats expérimentaux obtenus ainsi que leur
discussion. En effet, comme mentionné auparavant, le programme expérimental réalisé a
considéré I'étude expérimentale de la bio-coagulation lors de I’utilisation de deux coagulants
organiques (Aloe vera et Acorn).

Ces résultats seront présentés comme indiqué dans le diagramme suivant :

Caractérisation des bio-coagulants poudres

}

Partie A : Effet de différents solvants sur le rendement des coagulants organiques :
application aux traitements des eaux potables.

Partie B : Optimisation et modélisation de la bio-coagulation utilisant la méthode de
surface de réponse : étude sur le jar test et le pilote de coagulation floculation
décantation.

'

Partie C : Etudes des paramétres influengant I'extraction et purifications des protéines
de I’Aloe Vera et I’ Acorn : application aux traitements des eaux potables et eaux usées
industrielles.

Partie D : Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents

coagulants : Application aux traitements physiques chimiques et bactériologiques des
eaux potables.

!

Partie E : Elimination des metaux lourds par bio-coagulation
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5.2. Caractérisation des bio-coagulants poudres
5.2.1. Spectrophotométrie infrarouge a transformée de Fourier

Le spectre infrarouge de 1'Aloe Vera et de I’Acorn a été obtenu dans la plage de longueur
d'onde comprise entre 4000 et 500 cm™ avec un spectrométre infrarouge a transformée de
Fourier.

Les Figures (5.1) et (5.2) montrent les spectres infrarouges de I'Aloe Vera et de I’Acorn,

respectivement.

Les groupes fonctionnels actifs de 1'Aloe Vera et 1’ Acorn sont présentés dans le Tableau (5.
1).
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Figure 5.1 : Spectre infrarouge de I'Aloe Vera
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Figure 5.2 : Spectre infrarouge de I'Acorn.

Tableau 5.1 : Groupes fonctionnels actifs dans 1'Aloe Vera et I’ Acorn

Nombre d'ondes (cm™) Groupes fonctionnels actifs Référence
Aloe Vera Acorn

3385,1 3307,2 Groupe Hydroxyl OH [204-206]
2927,7 2917,1 Etirement asymétrique (CH) [15,207,208]
2858,3 2849,0 Etirement asymétrique (CH) [207,209]
2360,7 2258,3 C=N [2,141]
2148,6 2078,2 C=C [2,141]

/ 1721,2 la fonction C=0 des groupes esters [44]
1635,5 1614,1 La fonction carbonyle C=0 (amides primaire) [144,210]

/ 15211 | C=C [2]

1423,4 14459 CHsamines aromatiques primaires [144,210]
1326,9 1315 Groupe C-N ,amine primaire aromatique [56,82,211]
1257,6 1235,2 stretch acide carboxylique COO [211]
1018,3 1027,9 CO group [144,212]

Les spectres infrarouges des feuilles d'Aloe vera et de I’ Acorn (Figures 5.1 et 5.2) ainsi que

les groupes fonctionnels actifs (tableau 5.1) confirment la présence de groupes fonctionnels
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typiques des agents actifs responsables de la coagulation a savoir les groupes fonctionnels
des protéines, des sucres totaux et des polyphénols a titre exemple , la fonction C=0 des
groupes esters a 1721,2 cm™ confirme la présence de protéines selon Padhiyar et al, [44].
Inversement, Magalhaes et al ont rapporté que la présence de protéines était également
observée a 1635,5 cm tet 1614,1cm™[213].

Au cours du processus de coagulation-floculation utilisant les deux bio-coagulants, les
groupes fonctionnels (carboxyles, amides et esters) sont responsables de la déstabilisation
des particules colloidales et de la floculation, ainsi que de I'élimination de divers polluants

organiques et inorganiques [68,138].
5.2.2. Analyse de diffraction des rayons X (DRX)

Une analyse aux rayons X (DRX) a été realisee pour examiner les phases cristallines des
bio-coagulants. Les phases possibles sont au nombre de trois, comme suit : amorphe,
cristalline et semi-cristalline, selon la nature du matériau[214].

La Figure (5.3) montre les courbes de DRX pour les feuilles de 1’Acorn et I'Aloe vera. Les
feuilles de 1I’Acorn et I'Aloe vera présentent un pourcentage de cristallinité de 29,46% et
38%, respectivement.

Les pics entre 15 et 40 degrés pourraient étre représentatifs de diverses substances telles que
les lipides, les protéines, les sucres totaux,...etc[150,215].Ces substances sont capables de
dégrader divers polluants présents dans I'eau potable, les eaux usées et les eaux industrielles,
tels que les polluants physiques (turbidité et MES), les polluants organiques (DCO, DBOs,
matiere organique), les polluants biologiques (coliformes totaux) en utilisant un processus
de coagulation floculation [215].

Des composants actifs similaires ont été trouvés dans d'autres coagulants naturels comme le
Moringa Oleifera [150].
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Figure 5.3 : les courbes DRX pour les feuilles de 1’ Acorn et I'Aloe vera.

5.2.3. Analyse de MEB

La Figure (5.4) montre la morphologie de surface des bio-coagulants et souligne qu'ils sont
caractérisés par une nature hétérogene. Cette structure favorise le processus de coagulation,
grace a la présence de groupes fonctionnels tels que les amines, les amides et les acides
carboxyliques[44]. La présence d'une structure fibreuse favorise I'adsorption et le pontage

des polluants présents dans les eaux [216].
| e i W e
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Figure 5.4 : Analyse de MEB de feuilles d’Acorn (a,b,c) d'Aloe vera (d,e,f).
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5.2.4. Potentiel zéta

Le pHpc, est un parameétre trés important pour la caractérisation des biomatériaux car il
permet de connaitre la charge de surface d'un matériau en fonction du pH, le pHpc; est un
bon indicateur des propriétés chimiques et électroniques des groupes fonctionnels de surface.
[217]. Le pH est I'un des parametres cruciaux bien connus pour comprendre le procédé de
coagulation. Les surfaces des matériaux sont principalement chargées positivement si le pH
de coagulation est inférieur au pHpc; et chargées négativement s'il est supérieur a cette valeur.
Par consequent, la coagulation des différents polluants (par exemple les métaux lourds) peut
dépendre de maniere significative du pH de I’eau [218-220].

Les tracés pHpc, des poudres d'Aloe vera et d’Acorn sont présentés dans la Figure (5.5). Les
valeurs de pHpc; ont été montrées entre 4-5 et 5-6 pour 1I’Acorn et 1'Aloe Vera,
respectivement. Ceci indique clairement que lorsque le pH de I'eau >pHpc, la coagulation
des ions positifs (comme le zinc,le fer,le cuivre,...etc) est favorable[44], ceci confirme la
charge de surface était négative, les principaux mécanismes directeurs sont supposés étre

I'adsorption et le pontage des particules [221] .
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Figure 5.5 : Potentiel zéta de 1’ Aloe vera et I’ Acorn.
5.3. Effet de différents solvants sur le rendement des coagulants organiques :

application aux traitements des eaux potables

Dans cette sous-section, les résultats concernant l'effet de feuilles d'Aloe vera et d’Acorn
comme poudre et comme agent coagulant extrait avec différents solvants sur les parametres
de qualité de I'eau potable sont présentés et discutés.

5.3.1. Effet de la dose du bio-coagulant sur I'élimination de la turbidité pour différent

solvants.
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Figure 5.7 : Effet de la dose du coagulant sur la réduction de la turbidité de I'eau en
utilisant : (a) AC-H20 ; (b) AV-H20.
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Figure 5.8 : Effet de la dose du coagulant sur la réduction de la turbidité de I'eau en
utilisant : (a) AC-NacCl; (b) AV-NaCl.
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Figure 5.9: Effet de la dose du coagulant sur la réduction de la turbidité de I'eau en
utilisant : (a) AC-HCI ; (b) AV-HCI.
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Figure 5.10 : Effet de la dose du coagulant sur la réduction de la turbidité de I'eau en
utilisant : (a) AC-NaOH; (b) AV-NaOH.

Les Figures (5.6.a), (5.6.b), (5.7.a) et (5.7.b) montrent I'effet du coagulant AC-poudre, AV-
poudre, AC-H20 et AV-H.0 sur I'efficacité de I'élimination de la turbidité : L'efficacité la
plus éleveée était de 71,6%, 28,23%, 84,77% et 87,84% pour AC-poudre, AV-poudre, AC-
H2.O et AV-H:0, respectivement. Cette différence entre la poudre coagulante et I'agent

coagulant extrait avec de I'eau distillée peut étre expliquée en considérant la plus grande
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mobilité et accessibilité de I'agent liquide par rapport a l'agent solide pour rencontrer les
colloides.

Les Figures (5.8.a) et (5.8.b) montrent les effets du coagulant extrait avec des solutions de
NaCl a différentes concentrations (0,25, 0,5 et 1 M) sur I'efficacité de I'élimination de la
turbidité en fonction de la dose du bio-coagulant.

L'efficacité de I'élimination de la turbidité a augmenté lorsque la concentration de NaCl est
passée de 0,25 M a 0,5 M. Ce résultat est lié a deux phénomenes, le premier est connu sous
le nom de relargage (augmentation du pouvoir de solvatation) [160], en ce sens qu'a des
concentrations plus élevées de NaCl, une plus grande quantité d'agent coagulant est extraite
des feuilles d’Acorn et d’Aloe vera et donc dissoute dans la solution du solvant d'extraction
[1]. L'agent coagulant étant une protéine, lorsque la concentration en sel augmente, la
solubilité de l'agent coagulant et donc sa concentration dans la solution augmentent
également. Le deuxiéme phénomeéne est I'effet du sel (c'est-a-dire la force ionique) sur
I'agrégation des particules [2,80,157] ; dans ce cas, une augmentation de la concentration en
sel a conduit a une agrégation intense des particules en raison de la compression de la double
couche. De plus, selon les Figures (5.8.a) et (5.8.b) au-dela de la concentration de 0,5 M de
NaCl, I'efficacité d'élimination de la turbidité a diminué. Ceci peut étre expliqué par deux
approches : la premiére est la conséquence de "l'effet de relargage de sorte™ par lequel la
solubilité des protéines diminue avec la concentration en sel [2,80,157]. La seconde est le
résultat de I'effet d’hydratation qui se produit lorsque la concentration est significativement
élevée (c'est-a-dire 1 M NaCl) [222].

La valeur maximale de I'efficacité d'élimination de la turbidité (91,07% et 78,07%) a été
obtenue pour I'agent coagulant AC-NaCl (0,5 M) et AV-NaCl (0,5 M), respectivement.

La Figure 5.9.a,b montre I'efficacité d'élimination de la turbidité obtenue avec le coagulant
extrait des feuilles d’Acorn et d'Aloe vera avec des solutions de HCI a différentes
concentrations (0,025, 0,05 et 0,1 M). Dans ce cas, I'elimination maximale de la turbidité
était de 92,92% et 85,15% apres le traitement par le coagulant : AC-HCI (0,1 M) et AV-HCI
(0,05 M), respectivement.

Les Figures (5.10.a) et (5.10.b) montrent I'efficacité d'élimination de la turbidité pour
les coagulants extraits des feuilles d’ Acorn et d'Aloe vera en utilisant des solutions de NaOH
(0,025, 0,05 et 0,1 M). les extraits de I'Aloe vera et I'Acorn ont améliorés la qualité de I'eau
en utilisant les constituants bioactifs de ces plantes qui ont donné 83,23%, 77,84%, 85,92%,
83,46%, 83,76% et 69,07% d'élimination de la turbidité pour le coagulant AC-NaOH 0,025
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M, AV-NaOH 0,025 M, AC NaOH 0,05 M, AV-NaOH 0,05 M, AC-NaOH 0,1 M et AV-
NaOH 0,1 M respectivement.

Dans cette étude, la concentration de NaOH de 0,05 M peut étre considérée comme la
concentration optimale utilisée pour I'extraction des composants actifs de I'Aloe Vera et
I’Acorn afin d'améliorer la performance du processus de coagulation-floculation [80]. La
diminution de I'élimination de la turbidité pour le coagulant AV-0,1 M NaOH et AC-0,1 M
NaOH est due a la dénaturation de certains composants actifs qui sont responsable la
coagulation et donc cela réduit la solubilité du coagulant (Aloe Vera et Acorn) [2,80].
Plusieurs articles de la littérature internationale ont confirmé l'effet positif des bio-
coagulants sur la réduction de la turbidité de I'eau lorsqu'ils sont ajoutés sous forme de
poudre ou d’extrait[15,150].

Une étude, menée par Gandiwa et al [77], a montré que l'utilisation de Moringa Oleifera et
de Cactus Opuntia comme bio-coagulant sont amélioré la qualité de I'eau. Les auteurs ont
démontré que la turbidité de I'eau a été réduite a 3,2 et 3 NTU respectivement, a partir de la
valeur initiale de 29 NTU.

5.3.2. Effet de la dose du bio-coagulant sur le pH
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Figure 5.11 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I'eau en utilisant : (a) AC en

poudre ; (b) AV en poudre.
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Figure 5.12 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I'eau en utilisant : (a) AC-H20 ;

(b) AV-H-0.
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Figure 5.13 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I'eau en utilisant : (a) AC-NaCl ;

(b) AV-NaCl.
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Figure 5.14 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I'eau en utilisant : (a) AC-HCI ;

(b) AV-HCI.
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Figure 5.15 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I'eau en utilisant : (a) AC-NaOH;
(b) AV-NaOH.

Les Figure (5.11), (5.12) et (5.13) montrent que les coagulants pour les essais, AC-poudre,
AV-poudre, AC-H20 et AV-H,0, AC-NaCl (0,25 M, 0,5 M et 1 M) et AV-NaCl (0,25 M,
0,5 M et 1 M), affectent Iégérement le pH de I'eau brute, ce qui peut étre expliqué par la
nature du solvant utilisé , ainsi que la nature organique du bio-coagulant [2].

La figure (5.14) confirme que lorsqu'une solution de HCI est utilisée comme solvant, en
augmentant le dosage du coagulant, le pH de I'eau brute diminue jusqu'a un minimum (7,58),
la diminution du pH étant liée a la libération de H+. D'autre part, le pH augmente
proportionnellement au dosage du coagulant obtenu a partir de feuilles d’Acorn et d’Aloe
vera avec des solutions de NaOH (voir Figure (5.15)). L'augmentation du pH s'explique par

la nature du solvant utilisé (NaOH) qui provoque une libération de I'nydroxyde (OH").

5.3.3. Effet de la dose du bio-coagulant sur la salinité, la conductivité, I’alcalinité totale,

la dureté totale et la matiére organique oxydable

Afin de voir l'effet de l'utilisation de coagulants preparés sur les valeurs de certains
parametres physico-chimiques de la qualité de I'eau, des mesures de la salinité, de la
conductivité, de ’alcalinité totale (TAC), de la dureté totale (TH), ainsi que de la teneur en

matiere organique (MO) de I'eau traitée ont été effectuées. Les valeurs sont présentées dans
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les Tableaux (5.2) et (5.3). On peut noter que seules les valeurs de ses paramétres
correspondant aux dosages optimaux de coagulants ont été considérées.

Tableau 5.2 : Caractéristiques de I'eau brute et traitée pour la dose optimale de chaque
coagulant utilisé (AC-poudre, AC-H20, AC-NaCl, AC-HCI et AC-NaOH).

Dose Turbidité | TAC | TH MO Conductivité | Salinité
optimale (NTU) (F) | (F°) | (mgOJ/L) (us/cm)
Eau brute 0,0 13,0 16 346 |21 1244 0,7
AC-poudre (mg/L) 5,0 3,69 16,1 | 34438 1244 0,7
AC-H,0 (mL/L) 0,1 1,97 16,2 34,4 | 2,2 1246 0,7
AC-NaCl 0,25 M 0,2 2,44 16,2 344121 1260 0,7
(mL/L)
AC-NaCl 0,5M (mL/L) | 0,1 1,16 16,3 34,8 | 2,0 1260 0,7
AC-NaCl1 M (mL/L) | 0,1 3,10 16,3 348 | 2,4 1269 0,7
AC-HCI 0,025 M 0,2 1,44 15,4 34,2 1 2,8 1264 0,7
(mL/L)
AC-HCI 0,05 M (mL/L) | 0,2 2,00 15,0 31,828 1272 0,7
AC-HCI 0,1 M (mL/L) | 0,5 0,92 134 | 30,0 3,0 1280 0,7
AC-NaOH 0,025 M 0,1 2,18 16,4 352 | 1,7 1264 0,7
(mL/L)
AC-NaOH 0,05 M 0,1 1,83 16,6 | 35823 1267 0,7
(mL/L)
AC-NaOH 0,1 M 0,2 2,11 17,0 37,0 | 3,0 1274 0,7
(mL/L)

Tableau 5.3 : Caractéristiques de I'eau brute et traitée pour la dose optimale de chaque
coagulant utilisé (AV-poudre, AV-H,0, AV-NaCl, AV-HCI et AV-NaOH).

Dose Turbidité | TAC | TH MO Conductivité | Salinité
optimale (NTU) (F) | (F°) | (mgO2/L) (us/cm)

Eau brute 0,0 13,0 16 346 | 2,1 1244 0,7
AV-poudre (mg/L) 10,0 9,33 164 |345|34 1274 0,7
AV-H,0 (mL/L) 0,1 1,58 176 |345]23 1288 0,7
AV-NaCl 0,25 M |05 4,24 14 34,6 | 2,5 1289 0,7
(mL/L)

AV-NaCl 0,5M (mL/L) | 0,5 2,85 14,8 34,6 | 25 1297 0,7
AV-NaCl 1 M (mL/L) 0,2 4,72 15,2 34,6 | 2,7 1310 0,7
AV-HCI 0,025 M |01 4,12 16,8 34,3 |24 1288 0,7
(mL/L)
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AV-HCI 0,05 M (mL/L) | 0,5 1,93 176 | 31026 1295 0,7
AV-HCI0,I M (mL/L) | 0,2 53 172 | 30423 1288 0,7
AV-NaOH 0.025 M |05 2,88 168 | 354 |32 1288 0,7
(mL/L)
AV-NaOH 0,05 M |01 2,15 164 | 35428 1300 0,7
(mL/L)
AV-NaOH 01 M |02 4,02 172 | 372 ] 2.4 1315 0,7
(mL/L)

*NB: 1 °F = 10 mg CaCOs/L

En ce qui concerne la conductivité électrique, elle varie en fonction de la présence d'ions, de
leur concentration, de leur mobilité et de la nature du milieu. La conductivité électrique est
un indicateur général de la quantité de solides dissous dans I'eau ; plus la conductivité
électrique est élevée, plus la quantité de minéraux dissous dans I'eau est importante. Ainsi,
selon les Tableaux (5.3) et (5.4), il faut noter (dans le cas du coagulant extrait avec des
solutions de NaCl, HCI et NaOH ) que I'augmentation du dosage dans la solution d'extraction
augmente la valeur de la conductivité électrique.

A partir des Tableaux (5.3) et (5.4), il est évident que la variation de I'alcalinité totale n'est
pas en fonction de la dose ajoutée des différents coagulants considérés. Les tableaux
montrent clairement que les différents coagulants considérés n'ont pas un effet remarquable
sur l'alcalinité totale, a I'exception des cas du NaOH et du HCI.

Lors de l'utilisation du solvant NaOH, l'augmentation de l'alcalinité totale est due a la
libération de OH", alors que la diminution de I'alcalinité totale avec la solution HCI est liée
a laréaction entre les ions OH", CO3*” et HCO3™ dans I'eau et les ions H* libérés par le solvant
HCI.

Les Tableaux (5.3) et (5.4), montrent aussi I'effet du dosage optimal sur les variations de la
dureté totale dans 1'eau traitée lorsque 1’ Acorn et I'Aloe vera ont été utilisés.

La somme de la concentration équivalente des ions magnésium (Mg?*) et calcium (Ca?*)
représente la dureté totale et cette valeur s'est avérée étre presque indépendante de la dose
du coagulant. Ce résultat est di a l'absence d'interaction entre les ions (Ca* et Mg?")
responsables de la dureteé totale et le bio-coagulant utilise (AV-poudre, AV-H;0, AV-NacCl,
AC-poudre, AC-H20, AC-NaCl).

L'augmentation de la dureté totale s'explique par la nature du solvant utilisé (NaOH) qui

provoque une libération de I'nydroxyde (OH").
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Lors de l'utilisation de HCI, la diminution de la dureté totale est liée a la réaction entre les
ions H* libérés par le solvant HCI et les ions CO3s*~ de I'eau[2].

Concernant la salinité de I'eau, sa valeur dépend de la concentration des principaux ions
dissous, comme le calcium (Ca?"), le magnésium (Mg?*), le sodium (Na*), les chlorures (CI-
), les sulfates (SO4%) et les bicarbonates (HCOs"). De plus et selon les deux tableaux (5.3) et
(5.4), la teneur en salinité de l'eau reste généralement stable pour touts les bio-coagulants
utilisés.

En ce qui concerne la variation de la teneur en matiére organique, une augmentation des
valeurs est remarquée pour touts les coagulants considérés par rapport a I'eau brute, sauf
pour le coagulant Acorn obtenu par la solution NaOH 0,025 M. Cette augmentation peut étre
expliquée par la nature organique du coagulant (Aloe vera et Acorn), qui contient une forte

teneur en matiere organique, dont une partie est soluble dans I'eau[2,73].
5.3.4. Effet du pH sur la réduction de la turbidité

La performance du procédé de coagulation-floculation-décantation est affectée par de
nombreux parameétres, tels que le type et la dose du coagulant, la turbidité initiale de I'eau,
le pH, la température, la composition chimique de I'eau, etc... Parmi ceux-ci, le pH joue un
réle crucial car les coagulants sont souvent associés a des charges électriques [49].

Par conséquent, la performance du processus de coagulation a été étudiée a différentes
valeurs de pH (de 5,5 a 9) et a une turbidité initiale de 13 NTU, avec l'optimum pour chaque
coagulant ; le pH a été ajusté en ajoutant du NaOH (1,0 M) ou du HCI (1,0 M). Les résultats
de cette étude sont présentés dans les Figures (5.16), (5.17), (5.18) et (5.19): la meilleure
performance du procédé avec une réduction de la turbidité de l'eau a été obtenue a un pH
compris entre 6 et 7 pour touts les coagulants considérés.

Des résultats similaires ont été obtenus par Marina et al. ; Tie et al., Saritha et al confirmant
ainsi l'effet du pH sur I'efficacité de la réduction de la turbidité en utilisant des coagulants
organiques [19,31,68].
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Figure 5.19 : Effet du pH sur la réduction de la turbidité de I'eau en utilisant : (a) AC-
NaOH; (b) AV-NaOH.

5.3.5. Conclusion

Le but de cette étude était d'examiner I'efficacité d'un coagulant naturel obtenu et/ou extrait
des feuilles de 1’ Aloe vera et I’ Acorn pour réduire la turbidité de 1'eau brute.

Toutes les expériences menées dans cette étude ont été réalisées sur une eau brute naturelle
avec une turbidité initiale de 13 NTU obtenue a partir d'une station de traitement d'eau
potable. Dans ce travail, deux bio-coagulants ont été utilisés. Les résultats obtenus montrent
que la turbidité résiduelle était inférieure @ 5 NTU et répond aux normes de qualité de la
réglementation algérienne sur I'eau. De plus, l'utilisation de coagulants naturels dans le

traitement de I'eau n'a pas eu d'effet significatif sur plusieurs parametres tels que : le pH, la
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dureté totale, l'alcalinité totale, la salinité, et la conductivité. Alors que les concentrations de
matiére organique ont augmentees.

Cette étude ouvre de nouvelles perspectives de recherche sur le développement de
coagulants naturels pour traiter I'eau potable, les eaux usées et les eaux industrielles, ainsi
I’optimisation et modélisation de la coagulation utilisant les deux bio-coagulants.
Cependant, des recherches plus approfondies dans le pilote de coagulation floculation

décantation et a grande échelle.

5.4. Optimisation et modélisation de la bio-coagulation utilisant la méthode de surface

de réponse : étude sur le jar test et le pilote de coagulation floculation décantation
5.4.1. Optimisation et modélisation de la turbidité de I’eau potable.

Un plan de Box Behnken a trois facteurs a été utilisé dans cette étude.15 séries
expérimentales ont été genérées par le PBB. Les résultats sont présentés dans le Tableau
(5.4).

Tableau 5.4 : Résultats de (PBB) en termes d'efficacité d'élimination de la turbidité utilisant

les deux bio-coagulants (Aloe vera et Acorn).

Réduction de la turbidité

(%)
Expérience | pH | Dose du coagulant | Temps de | Aloe vera | Acorn

(mL/L) décantation (min)

1 6 |0,05 40 73,677 78,517
2 8 |0,05 40 74,563 74,905
3 6 2 40 72,814 80,190
4 8 2 40 69,681 62,319
5 6 1,025 20 68,833 77,555
6 8 1,025 20 73,764 72,540
7 6 1,025 60 83,738 81,514
8 8 1,025 60 83,840 68,312
9 7 0,05 20 72,814 76,551
10 7 2 20 67,072 72,418
11 7 0,05 60 81,559 81,977
12 7 2 60 83,118 72,612
13 7 1,025 40 70,639 72,996
14 7 1,025 40 70,878 72,700
15 7 1,025 40 70,278 72,643
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Le Tableau (5.4) montre que I'efficacité d'élimination de la turbidité la plus élevée 83,840 %
a été obtenue dans des conditions optimales : dose du coagulant (1,025ml/L), pH (8) et temps
de décantation (60min) apres le traitement par I'Aloe vera.

En utilisant 0,05 mL/L d’Acorn avec un pH=7 a 60 min de temps de décantation, la réduction
maximale de la turbidité obtenue était de 81,977%.

Les modéles de régression quadratique compléte pour la coagulation utilisant 1’ Aloe vera et

I’ Acorn sont donnés sous formes réelles dans les équations (5.1) et (5.2) :

Réduction de la turbidité (AV en %)=143,2 -20,60 pH + 1,46 DC- 0,403 TD+ 1,744 pH*+
0,359 DC2+ 0,01300 TD?-1,031 pHDC- 0,0604 pHTD+ 0,0936 DCTD. (5.1)

Réduction de la turbidité (AC en %)=68,3 + 0,82 pH +22,87 DC+ 0,408 TD+ 0,147 pH?+
1,111 DC?+ 0,00513 TD?- 3,656 pHDC- 0,1023 pHTD- 0,0671 DCTD. (5.2)

La performance de I'Aloe vera et de I'Acorn dans la réduction de la turbidité de I'eau potable
est présentée dans les diagrammes de contour (Figure (5.20) et (5.21)) et les courbes de
surface de réponse (Figure (5.22) et (5.23))

Les conditions optimales pour la réduction de la turbidité en termes de pH, de temps de
décantation et de la dose du coagulant sont les suivantes : 7, 60 minutes et 1,025mL/L, 8,60
minutes, 0,05mL/L, en utilisant Aloe vera et Acorn, respectivement.

Dans cette étude, les trois parametres ont une influence remarquable sur le taux d'élimination
de la turbidité, notant que 1’effet le plus élevé sur la performance de I'Aloe vera et 1'Acorn
était réservé au temps de décantation.

Dans le graphique dose du coagulant-pH, l'augmentation de la dose du coagulant avec la
diminution du pH a augmenté le pourcentage de turbidité éliminée (voir Figure (5.21.a) et
(5.23.a)). De méme, dans la Figure (5.20.a), la réponse la plus élevée (supérieure a 86 %) a
été observee pour une dose de 2 mL/L et un pH = 6.

Dans le graphique de la dose du coagulant-temps de décantation, I'efficacité d'élimination la
plus élevée a été obtenue en augmentant le temps de décantation et en diminuant la dose de
coagulant (Figure (5.20.b), (5.21.b), (5.22.b) et (5.23.b)).Dans les deux cas, la réduction
maximale de la turbidité est supérieure a 80 % pour les deux coagulants.

Comme le montre le graphique du temps de sédimentation et du pH, l'efficacité a été
augmentée en avec l'augmentation du temps de décantation et du pH lors de l'utilisation
d'Aloe vera (Figure (5.20.c) et (5.22.c)). Alors que le pourcentage d'élimination en turbidité

a été diminué avec l'augmentation du pH pendant la coagulation avec I'Acorn (Figure
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(5.21.c) et (5.23.c)).Notant que le pourcentage d'élimination le plus élevé était supérieur a
82,5% pour I’Aloe vera et 85% pour I’ Acorn.

Ces résultats prouvent la capacité de I’ Aloe vera et I’Acorn a éliminer la turbidité de I’eau
grace aux agents coagulants contenus dans I'extrait .En outre, les résultats obtenus dans le
présent travail est en bon accord avec les études rapportées par Adesina et al. qui ont rapporté
des observations similaires concernant I'effet de la dose du coagulant sur la turbidité de I'eau
lorsque la Moringa oleifera était utilisée comme coagulant. Ils ont également signalé que de
faibles concentrations de Moringa oleifera entrainent une faible turbidité de I'eau. De
nombreuses autres chercheurs ont également observé I'augmentation de la turbidité de I'eau
traitée avec l'augmentation du dosage de du bio-coagulant [223,224]

Dans une étude réalisée par Ghaffari et al. pour le traitement du lixiviat en utilisant le
processus de coagulation floculation par la méthode de réponse de surface, le pH optimal du

coagulant entre 7 et 8 [225].Ces résultats sont en accord avec mes études
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Figure 5.20 : Diagramme de contour de réduction de la turbidité utilisant 1’ Aloe vera a : (a)

temps de décantation (TD=60 min) t, (b) pH=8, (c) dose du coagulant (DC=1,025 mL/L).
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Figure 5.21 : Diagramme de contour de réduction de la turbidité utilisant I’Acorn a : (a)
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Figure 5.22 : Diagramme de surface de réduction de la turbidité (Rt) utilisant I’ Aloe vera a
: (a) temps de décantation (TD=60min) t, (b) pH=8, (c)dose du coagulant (DC=1,025mL/L).
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5.4.2. Analyse de variance (Test d’Anova)

Le coefficient de détermination (R? et R? ajusté) et les courbes résiduelles ont également
utilisées pour analyser la validité des équations du modéle mathématique.

Les résultats montrent que les valeurs predites du modele sont en bon accord avec les valeurs
expérimentales. Les modéles de régression peuvent fournir des ajustements raisonnables
pour les modeles avec différents nombres de variables indépendantes et pour faire des
prédictions. Le coefficient de corrélation R? et le R? ajusté de I'Aloe vera et de I’ Acorn étaient
de 98,45%, 95,67%, 98,24% et 95,09%, respectivement, touts dans la plage acceptable. De
plus, les valeurs de R? et de R? ajusté doivent se situer dans une fourchette de 10% I'une de
l'autre[226]. C'était effectivement le cas avec les valeurs obtenues dans cette étude.

En plus des résultats de TANOVA, I'adéquation des modeles a été évaluée plus en détail a
I'aide des tracés de la valeur résiduelle par rapport a la valeur ajusté et de la probabilité
normale, qui sont présentés dans les Figures (5.24) et (5.25), respectivement. Comme on
peut le voir sur la Figure (5.25), les données sont presque distribuées autour de la ligne, ce

qui indique leur normalité pour les deux modéles.
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Figure 5.25 : Droite de Henry des valeurs résiduelle de la turbidité (a) Aloe vera et (b)
Acorn.

Le Tableau suivant présente les conditions optimales obtenues vis-a-vis la réduction
maximale de la turbidité lors du processus d’optimisation utilisant I’ Aloe vera et I’Acorn
comme bio-coagulants.

Tableau 5.5 : Les conditions optimales

Facteur Aloe vera Acorn
D’aprés  les | D’apres D’aprés  les | D aprés
résultats I’Optimisation | résultats I’Optimisation
expérimentaux | (les conditions | expérimentaux | (les conditions
de la matrice | prédites) de lamatrice | prédites)

pH 8 6 7 6

Dose du coagulant | 1,025 2 0,05 0,05

(mL/L)

Décantation (min) 60 60 60 60

Turbidite résiduelle | 4,25 3,54 4,74 4,089

(NTU)

Réduction de la|83,84 86,554 81,977 84,509

turbidité (%)

Les conditions obtenus par la matrice ont été considérées comme des conditions optimales
car :

v' Savaleur de pH est plus proche de la valeur de I’eau brute étudiée 7,7 (pour I’ Acorn
et I’ Aloe vera) par rapport aux conditions prédites.

v Les conditions expérimentales obtenues par la matrice d’essais sont plus
économiques que les conditions attendues (prédites), donc ces résultats se sont avéres
tres réalisables pour des applications industrielles, a la fois en termes de codt.

v' Les turbidités aprés le traitement par les deux bio-coagulants dans ces conditions
correspondent aux normes de potabilisation (<SNTU).

5.4.3. Caractérisation physiques et chimiques des eaux traitées aux conditions optimales
Plusieurs paramétres de 1’eau ont été effectue dans ces conditions tels que la durete totale,
I’alcalinité totale, les MES, la mati¢re organique, la salinité et la conductivité (voir Tableau
(5.6)).

Tableau 5.6 : Les paramétres physico-chimiques des eaux traitées par AC-ED et AV-ED.

Parameétres Acorn Aloe vera
Turbidité (NTU) 4,74 4,25
Alcalinité totale (F°) 13,6 14,8
Dureté totale (F°) 32 35,2
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Matiere organique oxydable (mgO2/L) | 2,4 2,1
MES (mg/L) 0,8 0,3
Matiére séche des boues (g/L) 0,16 0,183
Salinité (g/L) 0,7 0,7

Le Tableau (5.6) montre I'effet des bio-coagulants sur la turbidité, les MES et la matiere
organique oxydable en utilisant deux coagulants : Aloe vera et Acorn.

Les résultats obtenus montrent que 1’ Acorn a été responsable d'une réduction de la turbidité,
des MES et de la matiére organique de 82,04 ; 93,33 et 17,24%, respectivement. Tandis que,
la réduction de la turbidité, des MES et de la matiere organique était plus prononcée lorsque
I'Aloe vera était ajouté a I'eau brute, atteignant un pourcentage de réduction de 83,90 ; 97,5
et 27,58%, respectivement.

Comme mentionné dans la littérature, l'activité des coagulants naturels est assurée par les
longues chaines de protéines, des sucres totaux , des polyphénols ,...etc contenues dans le
coagulant naturel, qui sont responsables de I'agrégation de différents polluants (turbidité,
MES ,...etc) et de la formation de flocs[150].

Le Tableau(5.6) montre 1’effet des coagulants organiques (Aloe vera et Acorn) sur
I’alcalinité totale et la dureté totale, on observer une faible augmentation en I’alcalinité (14,4
F°) et la dureté (34,4 F°) apres le traitement par I’Aloe vera, peut étre explique par
I’augmentation des ions (OH") qui sont libérés lors de fixation du pH optimale de 1’ Aloe vera
(pH=8).Lors de I'utilisation de I’Acorn a un pH optimal (pH=7), la diminution de 1'alcalinité
totale (13,6 F°) et de la dureté (32 F°) est liée a la réaction entre les ions H™ libérés par le
HCI ajouté et les ions HCO3~, OH", COs*, Ca®* et Mg?®*de l'eau.

Le Tableau (5.6) représente aussi I'effet des coagulants organiques sur la quantité des boues
produites. On remarque que les valeurs obtenues été de 0,16 et 0,183g/L lors de 1’utilisation
de I’Acorn et I’Alo vera, respectivement, ces boues biodégradables, non toxiques et
réalisable pour les engrais agriculture puisque elles sont riches en matiere organique [140]

.Selon le Tableau (5.6), la salinité de I'eau reste généralement stable.
5.4.4. Application sur le pilote de la coagulation floculation décantation

Les doses optimales obtenues apres le procédé d’optimisation (PBB) sur le jar test ont été

appliqué sur le pilote de coagulation floculation décantation. Dans cette étude plusieurs
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paramétres de I’eau ont été mesurées a savoir la turbidité, les MES, I’alcalinité totale, la
dureté totales et la matiére organique oxydable.

D’apres la Figure (5.26) on remarque une réduction successive de la turbidité et des MES
(Figure (5.26)) en fonction du temps de décantation. Apres des temps de décantation de 15,
30, 45 et 60 minutes, la turbidité résiduelle de 1’eau était de 5,14 ; 2,79 ; 2,49 et 1,77 NTU
apres le traitement par 1’ Aloe vera et de 4,23 ; 3,58; 3,24 et 3,01 NTU lors de 'utilisation de
I’ Acorn comme bio-coagulant (voir Figure (5.26.a)).

Dans la Figure (5.26.b) les valeurs des MES passent de 0,7 a 0,4 mg/L et de 0,42 a 0,31
mg/L aprés le traitement par le coagulant Aloe vera et Acorn, respectivement.

La Figure (5.27) montre I'effet du coagulant organique sur I'alcalinité totale et la dureté totale
de I'eau. Elle montre que les deux coagulants (Aloe vera et Acorn) influencent 1égérement
I'alcalinité et la dureté totale, ce qui peut étre lié au pH optimale de chaque coagulant utilisé
(7 pour I'Aloe vera et 8 pour I'Acorn).

La Figure (5.28) présente la variation de la teneur en matiére organique en fonction du temps
de décantation. Les résultats obtenus, illustrent que le temps de décantation a un effet
remarquable sur la réduction de la mati¢re organique de 1’eau ou elle passe de 2,6 & 1,9
mgd’O2/L aprés la coagulation avec 1’Aloe vera. Tandis que le bio-coagulant (Acorn) a

réduit la matiére organique de 2,4 a 1,7 mgd’Oa2/L.

6 0,8
(@) —e—Aloe vera (b) —e— Aloe vera

—e—Acorn 0,7 —e— Acorn

(€]

ESN
o
[ep]

w
MES (mg/L))
o
(6]

Turbidité résiduelle (NTU)

[N
o
N
=
o

[\
o o
w EN

w

S

1

S

~
o

10 30 50 70

Temps de décantation (min) Temps de décantation (min)

Figure 5.26 : Effet du temps de décantation sur : (a) la turbidite et (b) les MES
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Figure 5.28 : Effet du temps de décantation sur la matiére organique oxydable.

5.4.5. Comparaison des résultats obtenus par le jar test et le pilote

Le Tableau (5.7) montre la caractérisation des eaux étudiées avant et aprés utilisation de

I’appareil jar test et le pilote de la coagulation floculation pour les deux coagulant organiques
(Aloe vera et Acorn).

Selon le Tableau (5.7), on peut conclure que :

v Les deux coagulants ont des effets positifs sur la qualité de I'eau.
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v Tous les paramétres évalués (pH, turbidité, alcalinité totale, la dureté totale,
la matiére organique, les MES et la salinité) sont conformes aux normes
algériennes pour I'eau potable.

v L’application de bio-coagulants sur le pilote a donné de meilleurs résultats
par rapport au jar test.

Tableau 5.7 : Caractérisation des eaux potables avant et apreés le traitement sur le jar test et

le pilote de coagulation floculation décantation pour I’ Acorn et 1’Aloe Vera.

Parameétres Eau brute Eau traité Norme
Jar test Pilote Algérienne
[67]
Acorn | Aloe vera | Acorn | Aloe vera
pH 7,7 7 8 7 8 6,5-9
Turbidité (NTU) 26,4 4,74 4,25 3,01 | 1,77 5
Alcalinite totale (F°) 14,4 136 |148 134 | 148 20
Dureteé totale (F°) 34,6 32 35,2 324 |35 50
Matiére organique 2,9 2,4 2,1 1,9 1,7 5
oxydable (mgOa/L)
MES (mg/L) 12 0,8 0,3 0,31 |04 /
Salinité (g/L) 0,7 0,7 0,7 0,7 0,7 /

5.4.5. Conclusion

¢ Les résultats des expériences ont également permis de mettre en évidence une
optimisation du processus de coagulation floculation (jar test), trois parametres
influencant I'élimination de la turbidité ont été considérés, qui sont le pH, le temps
de décantation et la dose du bio-coagulant. Les résultats de la modélisation ont
indiqué que les modeles de surface de réponse aient donné de bons résultats. Notant
que les coefficients de corrélation R? et le R? ajusté de I'Aloe vera et de I’Acorn
étaient de 98,45%, 95,67%, 98,24% et 95,09%, respectivement. Dans ce cas la
réduction maximale de la turbidité obtenue était de 81,977% et 83,84% pour I'Acorn
et I'Aloe vera, respectivement.

< L'application des resultats de jar test sur un pilote de coagulation floculation
décantation montre que I'élimination maximale de la turbidité était de 93,26 et

88,59% en utilisant Aloe vera et Acorn, respectivement.
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« L'un des avantages du traitement de l'eau avec des coagulants organiques est qu'il
¢évite la possibilité de changements liés aux propriétés chimique et physiques de I’eau
traité et des boues récuperées, elle est biodégradable et ne contienne pas des métaux
lourds comme I’aluminium et le fer.

5.5. Etudes des paramétres influengant I'extraction et purifications des protéines de
I’Aloe Vera et I’Acorn : application aux traitements des eaux potables et eaux usées
industrielles.

Dans cette étude, les deux formes de bio-coagulant (poudre et extrait) ont été appliqués pour

améliorer la qualité des eaux potables et des eaux usées industrielles.

5.5.1. Utilisation des coagulants poudres pour le traitement des eaux potables et des

eaux usées industrielles

L'effet des coagulants organiques (AC-Poudre et AV-Poudre) sur la qualité des eaux
potables a été étudié et présenté dans la partie A précédente.

Concernant les eaux usées industrielles, cette partie se concentre sur I'évaluation de la
pertinence de I'utilisation de nouveaux coagulants naturels et biodégradables (bio-
coagulants), c'est-a-dire la poudre d’Aloe vera et d’Acorn, pour traiter les eaux usées
huileuses par un processus de coagulation-floculation-sédimentation. L'utilisation de
coagulants naturels a la place de ces produits chimiques pour éliminer les polluants des eaux
usees huileuses réduit considérablement le risque d'effets nocifs sur I'environnement et la
santé publique[4]. Une utilisation réussie de ces produits ouvre de nouvelles perspectives
dans le cadre du traitement durable et écologique des eaux usées industrielles.

Dans cette étude, les tests expérimentaux ont été concus en variant la dose du bio-coagulant
entre 25 mg/L et 600 mg/L et le pH entre 3 et 11 pour les deux bio-coagulants. Au cours des
expériences, la gamme de la dose du coagulant Acorn a été limitée a 45 mg/L car toute
augmentation supplémentaire du dosage a entrainé une augmentation de la turbidité.

a. Effet de la concentration du coagulant sur la turbidité de I’eau

La Figure (5.29) montre I’effet de la dose du bio-coagulant sur la turbidité de ’eau utilisant
la poudre de I’ Acorn et d'Aloe vera. Une concentration de 35 mg/L de feuilles d’Acorn a été
capable d'éliminer 88,59% de la turbidité (voir Figures (5.29.a) et (5.29.b)), tandis qu'un
dosage d'Aloe vera de 180 mg/L a atteint une efficacité d'élimination de la turbidité de
92,25% (voir Figure (5.29.c) et (5.29.d)). La turbidité résiduelle s'élevait a 21,34 et 14,49

106



Chapitre V Résultats et discussions

NTU, respectivement. L'Aloe vera a été 1égérement plus performant que les feuilles d’ Acorn,
méme s'il a nécessité un dosage six fois supérieur a celui utilisé pour les feuilles d’Acorn.
Le phénomene de coagulation favorisé par les coagulants organiques est régi par un
mécanisme électrostatique (phénomeénes de surface) tel qu'observé par Gassenschmidt et al.
et Bhatia et al [227,228] qui est responsable des interactions entre les charges a la surface
des coagulants d'un coté et la surface des colloides de l'autre c6té. L'ajout d'un dosage de
coagulant supérieur a celui optimal provoque une augmentation de la turbidité qui empéche
la formation de ponts interparticulaires et remet en suspension les particules colloidales. Par
conséquent, une eau fortement chargée en coagulants sera caractérisée par une turbidité
élevée [150,229].
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Figure 5.29 : Effet de la concentration de bio-coagulant sur la turbidité résiduelle et

l'efficacité de I'¢limination de la turbidité utilisant la poudre de I’ Acorn et d'Aloe vera.

b. Effet de la dose du coagulant sur le pH

107



Chapitre V Résultats et discussions

La Figure (5.30) illustre I'effet du dosage des deux bio-coagulants sur le pH de I'eau. On peut
remarquer que le dosage des coagulants n'a pas affecté le pH qui reste presque stable apres
tout ajout de bio-coagulant. Ce phénomene est une conséquence de la nature organique de

ces coagulants[2,229].
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Figure 5.30 : Effet de la dose du coagulant sur le pH de I’eau utilisant : Acorn (2) et Aloe
vera (b).

c. Effet de pH sur la réduction de la turbidité des eaux usées industrielle

L'effet du pH sur I'efficacité d'élimination de la turbidité a été étudié pour la dose optimale
de chaque bio-coagulant : 180 mg/L et 35mg/L pour la poudre d'Aloe vera et d’Acorn,
respectivement.
Selon la Figure (5.31), le pH optimal pour les deux bio-coagulants était de 3. Sous cette
condition de pH, les efficacités d'élimination de la turbidité ont augmenté jusqu'a 93,64 %
et 90,60 % pour 1'Aloe vera et I’ Acorn, respectivement. La turbidité résiduelle relative était
de 11,89 et 17,39 NTU, respectivement.
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Figure 5.31 : Effet du pH sur (a) la turbidité résiduelle et (b) la réduction de la turbidité.
d. Effet de pH sur la réduction de la DCO et les MES

La Figure (5.32) montre I'effet du pH sur les efficacités d'élimination de la DCO et des MES
lorsque le pH initial (pH=9) a été abaissé au pH optimal de 3 et que les deux bio-coagulants
ont été dosés a leurs concentrations optimales. Pour un pH=9, I’Acorn et 1'Aloe vera ont
promu une efficacité d'élimination de la DCO de 55,62% et 85,55% et des MES de 84,26%
et 90,83%, respectivement.

L'élimination de la DCO et des MES a augmenté lorsque le pH a été ajusté a 3, atteignant
ainsi une efficacite respective de 99,22% et 89,68% en utilisant I'Acorn et 94,31% et 87,61%
en utilisant I'Aloe vera. Bien que I'Aloe vera poudre ait été plus efficace que I'Acorn poudre
pour éliminer la turbidité, I'Acorn poudre a été plus efficace que I'Aloe vera pour réduire les
concentrations de MES et de DCO. Les performances atteintes par les deux bio-coagulants
testés sont proches de celles obtenues par les coagulants chimiques conventionnels. Par
exemple, Basibuyuk et Kalat ont traité des eaux usées huileuses en ajoutant de sulfate
d’aluminium et en fixant la dose optimale a 750 mg/L. Ils ont obtenu pour la DCO et les
MES une efficacité d'élimination de 80% et 92%, respectivement[230]. Dans une autre
étude, 100 mg/L de silicate de polyzinc combiné a 1 mg/L de polyacrylamide anionique
ajouté a des eaux usées huileuses a permis d'obtenir une efficacité d'élimination des MES
supérieure a 99%[231].
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Figure 5.32 : Effet du pH sur I'élimination de la DCO et des MES en utilisant 180 mg/L et

35 mg/L de la poudre d'Aloe vera et d’Acorn, respectivement.

e. Comparaison entre différents procédés pour le traitement des eaux usées de

I'industrie pétroliéere

L'effet de deux bio-coagulants sur I'élimination de la turbidité, de la DCO et des MES a été
comparé a celui obtenu par différents procédés rapportés dans la littérature. Les résultats de
cette comparaison sont reportés dans le Tableau (5.8): plusieurs procédés ont un effet
remarquable sur la réduction de la turbidité, de la DCO et des MES. Néanmoins, les résultats
de cette étude sont tres prometteurs : Le Tableau (5.8) prouve que le procédé de coagulation-
floculation réalisé avec les coagulants organiques (Aloe vera et Acorn) est trés efficace pour
le traitement des eaux usées huileuses.
Tableau 5.8 : Caractéristiques de I'eau traitée par I'application de différents procédés de
traitement des eaux usées huileuses

Méthode Polluants Unité Valeur Pourcentages de Référence
initiale réduction
(%)
Electrocoagulation DCO mg/L 19440 88 [232]
Technologie de séparation | MES mg/L 250 100 [233]
par membrane DCO mg/L | 456 80.3
Boues anaérobies couplées a | MES mg/L 98 [234]
des filtres biologiques DCO mg/L 346,15 74
Bio coagulation Turbidité NTU 187 90,60 pour I’Acorn
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93,64 pour 1’Aloe vera
MES mg/L 969 89,68 pourl’Acorn
Etude
87,61 pour I’Aloe vera | actuelle
DCO mg/L 784,45 | 99,22 pourl’Acorn
94,31 pour I’Aloe vera
Coagulation chimique | MES mg/L 4350 92 [230]
utilisant sulfate d’aluminium | DCO mg/L 16920 | 80
Coagulation chimique | MES mg/L 4350 93 [230]
tilisant chlorure ferrique
uti ure fernau DCO mg/L | 16920 | 80
Coagulation- flotation DCO mg/L / 95 [235]
Turbidité NTU 250 >90

5.5.2. Etudes des parameétres influencant I'extraction et purifications des protéines de

I’Aloe Vera et I’Acorn : application aux traitements des eaux potables et eaux usées

industrielles.

Dans le travail présenté ici, les eaux potables et les eaux usées industrielles pétroliéres ont

été choisies pour étudier le potentiel de la protéine extrait de la poudre d’Aloe vera et

d’Acorn par le procédé de coagulation floculation.

a. Effet des différents facteurs sur I'extraction des protéines
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Figure 5.33 : Diagramme des effets principaux pour 1I’Acorn
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Figure 5.34 : Diagramme des effets principaux pour 1’Aloe vera

L'influence des différents facteurs sur la réponse obtenue peut étre analysée a partir des
graphiques des effets principaux. Les Figures (5.33) et (5.34) montrent I'effet de chaque
parametre (variable d'entrée) sur la concentration des protéines extraire (réponse moyenne).
L'effet de la vitesse d’agitation, du temps de centrifugation et de la vitesse de centrifugation
apparait clairement comme non significatif (leur effet est négligeable) pour les deux
coagulants protéines (Aloe vera et Acorn). Par conséquent, la vitesse d'agitation, le temps de
centrifugation, la vitesse de centrifugation ont été considérés comme des constantes (voir
Figures (5.33) et (5.34)). L'extraction des protéines contenant dans la plante d’Acorn s'est
avérée étre légerement affectée par la température. Alors que la température a un effet positif
sur D’extraction des protéines de 1’Aloe vera, chaque augmentation de la température
augmente le taux de solubilité des protéines de 1’ Aloe vera. Selon cette étude, la température
a un effet variable sur I'extraction des protéines de I'Aloe vera et de I’ Acorn, ce qui peut étre
justifié par la nature des protéines de chaque plante. La Figure (5.33) illustre clairement que
le temps d’agitation a un effet remarquable sur le rendement d’extraction de 1’agent
coagulant, par contre la Figure (5.34) montre que ce paramétre a un effet [éger sur la quantité
des protéines extraire.

Les Figures (5.33) et (5.34) montrent également que le pH a un effet positif important sur le
rendement d'extraction des protéines. Dans ce cas, 1I’Aloe vera et I’ Acorn ont une solubilité
minimale a un pH acide (pH 2), et maximale a un pH basique (pH 12) avec une quantité

maximale de protéines autour de 3,8 mg/get 1,15 mg/ga pH 12 pour I’Acorn et I’ Aloe Vera,
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respectivement. Généralement, le rendement d'extraction et la solubilité sont meilleurs a un
pH trés alcalin qu'a un pH acide. Cependant, un pH tres alcalin peut provoquer la dissociation
et la désintégration des protéines[236].L'objectif de la solubilisation est de transférer la
majeure partie des protéines de la matiére solide a une phase aqueuse [237].Les protéines
ont une charge neutre a pHi (pH isoélectrique).Au sein des protéines, de fortes répulsions
électrostatiques ont lieu entre les groupes ionisés a ce pH, ce qui favorise la dénaturation de
ces macromolécules[155]. Par contre, la diminution de la concentration en protéines peut
s'expliquer par la présence de lipides dans les feuilles d’Aloe vera et d’ Acorn, entrainant une
diminution du rendement de solubilisation des protéines due a la formation d'une émulsion
lors de I'étape de solubilisation, ceci empéchant, par conséquent, I'extraction des
protéines[155,238]. Le temps de macération a également influencé le processus d'extraction.
La quantité maximale de protéines a été obtenue a 1 hr et 4 h lors de I’utilisation de la plante
d’Acorn et d’Aloe vera, respectivement. La faible quantité des protéines extraire peut étre
justifié par la présence de différentes espéces dans la matiere premiére utilisée (feuilles
d’Aloe vera et d’Acorn), a savoir des lipides et des composés phénoliques qui empéchent
Iisolement des protéines et entrainent une diminution de la fonctionnalité des protéines
isolées [238,239].

D'apres les Figures (5.33) et (5.34), les résultats montrent clairement que le
rendement d'extraction est amélioré en I'absence de ce processus (filtration), car de grandes
quantités de protéines sont restées sur le papier filtre utiliseé.

Plusieurs chercheurs ont étudié et confirmé I'effet du pH, de la température et du temps
de macération sur I'extraction des protéines de différentes plantes [156,240].

b. Mesure de la concentration des protéines

La concentration en protéines contenues dans les feuilles d’Aloe vera et d’ Acorn pour les 16
échantillons a été déterminée. Les Figures (5.35) et (5.36) montrent que le meilleur
rendement d'extraction est donné par I'expérience n°10 et 4 pour 1I’Acorn et 1'Aloe vera,
respectivement. Le Tableau (5.9) présente les conditions optimales obtenues vis-a-vis
I’extraction maximale des protéines.

Les deux concentration optimales étaient plus élevée que celle extraite des graines de
Leucaena (1,59 mg/g) lors de I'extraction avec une solution de NaCl 3M comme
solvant[241].
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Apres la détermination des principaux facteurs influencant I'extraction et la purification de
I'agent coagulant, les conditions optimales d'extraction ont été appliquées pour traiter les

eaux étudiées. Les resultats obtenus sont présentés ci-dessous.

6
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Concentration des protéines(mg/g)

i1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16
Expériences

Figure 5.35 : Variation de la concentration des protéines de I’ Acorn en fonction des

expeériences étudiées.

W Aloe vera
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Figure 5.36 : Variation de la concentration des protéines de 1’ Aloe vera en fonction des
expériences étudiees.
Tableau 5.9 : les conditions optimales obtenues vis-a-vis 1’extraction maximale des

protéines.

Paramétre Acorn Aloe vera
pH 12 12
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c. Effet des protéines sur la turbidité des

Turbidité résiduelle (NTU)

Turbidité résiduelle (NTU)

Résultats et discussions

Température (C°) 20 60

Vitesse d’agitation (Rpm) 300 300

Temps d’agitation (min) 60 10

Temps de macération (hr) 4 4

Vitesse de centrifugation(Rpm) 400 1000

Temps de centrifugation (min) 10 10
Concentration des protéines (mg/g) 4,895 1,779

industrielles
29
—e— Acorn (a)
24 =@==Aloe vera
19
14
9
4
20 40 60 80 100 120 140

Dose du coagulant (mL/L)

—8— Acorn

—o— Aloe vera

20 40 60
Dose du coagulant (mL/L)

80

Réduction de la turbidité (%)

Réduction de la turbidité (%)

eaux potables et des eaux huileuses

98
/—../'"‘\ )

96

94

92

90

88

86

84 —d— ACOrn

82 4= Aloe vera

80

40 60 80 100 120 140
Dose du coagulant (mL/L)
75
(d)
70
65
60
>3 — Acorn
—o— Aloe vera
50
0 20 40 60 80

Dose du coagulant (mL/L)

115



Chapitre V Résultats et discussions

Figure 5.37 : Effet de la dose du coagulant (protéine) sur I'élimination de la turbidité dans

les eaux huileuses industrielles (a et b) et les eaux potables (c et d).

Les résultats obtenus pour la turbidité et I'élimination de la turbidité pour le traitement des
eaux usees industrielles pétrolieres et des eaux potables sont présentés dans les Figures
(5.37.a), (5.37.b), (5.37.c) et (5.37.d) respectivement. Dans le processus de coagulation
floculation, le contréle de la concentration de l'agent coagulant était essentiel. La
concentration a laquelle le plus haut degré d'élimination de la turbidité a été atteint est
attribuée a la concentration optimale. Un surdosage en coagulant a entrainé une
augmentation de la turbidité de I'eau en raison de la re-stabilisation des particules colloidales
et éventuellement de la prévention de la formation de ponts interparticulaires[149].

Le dosage optimal de I'Acorn et de I'Aloe vera dans le traitement des eaux usées industrielles
(turbidité =187 NTU) était de 110 mL/L et 100 mL/L, étant capable de diminuer la turbidité
a 5,85 NTU et 9,40 NTU (Figure 5.37.a) avec une efficacité d'élimination de 96,87% et
94,97% (Figure (5.37.b)), respectivement. D'autre part, la turbidité de I'eau potable apreés le
traitement par I'Acorn et I'Aloe vera a été réduite de 15,7 NTU a 4,82 NTU et de 15,7 NTU
a 4,25 NTU (Figure (5.37.c)) avec un pourcentage d'élimination de 69,29% et 72,93,
respectivement (Figure (5.37.d)).

Le mécanisme de coagulation avec un coagulant protéique semble consister en des
phénomenes d'adsorption et de pontage. Leur activité est due aux longues chaines de poids
moléculaire élevé, qui sont responsables de la formation de ponts entre les molécules
coagulantes et les particules colloidales. Ce phénomene permet d'éliminer la turbidité des
eaux potables et des eaux industrielles [25,138].En outre, la réduction de la turbidité peut
également s'expliquer par l'adsorption et la neutralisation des polluants chargés. Les
protéines chargés positivement dans les feuilles d'Aloe vera et d'Acorn sont capables d'étre
adsorbés par la surface des polluants (Colloides) entrainant la neutralisation des particules
colloidales chargées négativement présentes dans I'eau brute par la diminution du potentiel
z€ta. Ce dernier est responsable du comportement électrocinétique des particules colloidales
dd a la charge effective de I'ensemble particule-double couche. Lorsque la charge effective
diminue, le potentiel zéta et la stabilité diminuent également [21,64]

Plusieurs travaux de recherche ont confirmé l'effet des coagulants protéiques d'origine
vegétale sur I'élimination de la turbidité. Par exemple, I'étude réalisée par Bouchareb et al, a
démontré une réduction de la turbidité des eaux usées traitées de 97,14%, notant que la
turbidité initiale était de 118 NTU [150]. Selon Adewole et al, I'élimination maximale de la
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turbidité était de 40,77% en utilisant la protéine des graines de Moringa oleifera[149].Lors

du traitement des eaux usées en utilisant une protéine de Strychnos potatorum, Moringa

oleifera et Phaseolus vulgaris comme coagulant pour une turbidité initiale de 250 NTU, les

efficacités d'élimination de la turbidité étaient de 90,3%, 93,2% et 84,3%, respectivement

[196].

d. Effet de la protéine coagulante sur les parametres de I'eau

Tableau 5.10 : Effet de la dose optimale du coagulant (protéine) sur la qualité des eaux

potable et des eaux usées industrielles.

Eau usée industrielle Eau potable

Parametres Avant le | Apres le traitement Avant le | Apres le traitement

traitement Acorn Aloe vera | traitement "o Aloe vera
Dose optimale du coagulant 110 100 20 10
(mL/L)
Turbidité (NTU) 187 5,85 9,40 15,7 4,82 4,25
Réduction de la turbidité |/ 96,87 94,97 / 69,29 72,93
(%)
pH 9 9,68 9,74 7,75 8,46 8,15
Matiere organique oxydable | 17,5 9,4 10,5 2,1 52 44
(mgO2/L)
MES (mg/L) 969 100 70 / /
Réduction des MES (%) / 89,86 99,27 / /
DCO (mg/L) 784,45 28,278 21,12 / /
Réduction de la DCO (%) / 96,395 97,30 / /
Alcalinité totale (F°) / / 13,4 14,2 13,8
Salinité (g/L) / / 0,6 0,6 0,6
Conductivité électrique | / / 782 935 870
(us/cm)

Le Tableau (5.10) montre les propriétés physiques et chimiques des eaux potables et des

eaux usées industrielles avant et apres traitement avec les coagulants organiques (Aloe vera

et Acorn). En mentionnant que les valeurs des paramétres suivants : turbidité, pH, Matiére

organique oxydable, MES, DCO, alcalinité totale, salinité et conductivité électrique,

correspondent aux concentrations optimales de chaque coagulant.

Le Tableau (5.10) montre la qualité de I'eau aprés le traitement par coagulation en utilisant

des protéines extraites de feuilles d'Aloe vera et d’ Acorn. On peut observer que les protéines
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coagulantes ont augmenté le pH des eaux potables et des eaux industrielles, ou cette
augmentation peut étre expliquée comme provenant de la poudre elle-méme puisqu'elle a été
préparée dans un milieu basique (pH=12) en utilisant NaOH.

La conductivité électrique de I'eau potable a été augmentée de 782 uS/cm a 935 puS/cm pour
I’Acorn et de 782 puS/cm a 870 uS/cm pour 1’Aloe vera. Cette augmentation peut &tre
justifiée par la présence d'ions dans I'extrait coagulant tels que le sodium, I’hydroxyde qui
augmentent la capacité de I'eau a conduire un courant entre deux électrodes (conductivité
électrique). Le méme résultat a été obtenu par Tan Chu Shan [242].De plus, la valeur de la
teneur en matiére organique a été augmentée dans les eaux potables et diminuée dans les
eaux huileuses industrielles aprés le traitement par les deux bio- coagulants. L'augmentation
peut étre justifiée par l'existence d'une grande quantité de matiére organique dans le
coagulant extrait des feuilles d’Aloe vera et d’Acorn dont une partie est soluble dans I'eau
potable traitée. Alors que, la diminution (plus de 40 % de réduction) est due a la grande
quantité de matiere organique initiale (17,5 mg O2/L) qui a été éliminée avec la turbidité, les
MES et la demande chimique en oxygene.

Plusieurs chercheurs ont constaté que l'utilisation des agents coagulants (protéines) dans le
traitement de I'eau potable et des eaux usées augmente la teneur en matiéres organiques
[2,243].

La salinité de I'eau potable brute n'a pas été modifiée apres le traitement par la protéine
coagulante, la valeur restant a 0,6 g/L. Ce résultat s'explique par I'absence de production ou
de consommation de sels minéraux responsables de la salinité de I'eau, tels que le chlorure
de sodium, le chlorure de potassium,...etc.

Lorsque 20 mL/L d’ Acorn et 10 mL/L d'Aloe vera ont été utilisés, 1'alcalinité totale a
Iégerement augmenté (voir Tableau (5.9)), ceci étant dd a la nature basique des coagulants
utilisés (pH=12) avec une libération d'ions hydroxyde (OH") dans I'eau brute.

En ce qui concerne les MES et la DCO, I'efficacité maximale d'élimination obtenue pour 110
mL/L d’Acorn et 100 mL/L d'Aloe vera était de 89,86%, 96,39% et 99,27%, 97,30%,
respectivement.

Ce résultat pourrait étre di a la déstabilisation des particules polluantes avec une
modification de la charge électrique a la surface des particules présentes dans I'eau, les
rassemblant sous forme de flocs par adsorption et agrégation ou par neutralisation dont la

séparation est ensuite réalisée par décantation [244].
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Les résultats similaires de Tan Chu Shan et al, Benalia et al, Bouchareb et al, confirment
I'effet de la protéine coagulante naturelle provenant de la plante sur la DCO, les MES,
I'alcalinité et la salinité[2,150,242].

e. Conclusion

L'objectif de cette étude était d'étudier I'efficacité du coagulant protéique sur la qualité des
eaux potables et des eaux usées industrielles. Cette partie de I'étude a permis d'évaluer et de
réduire le nombre de facteurs affectant I'extraction et purification des protéines.

Comme perspectives : une optimisation et modélisation du processus d'extraction de
plusieurs agents coagulants tels que les protéines et les sucres totaux. Ainsi que leurs effets
sur la qualité physique chimique et bactériologiques des eaux potables.

5.6. Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents coagulants :
Application aux traitements physiques chimiques et bactériologiques des eaux
potables.
Les résultats expérimentaux de cette partie sont présentés et discutés en deux parties :

¢+ Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents coagulants

« Application aux traitements physiques chimiques et bactériologiques des eaux

potables.

5.6.1. Optimisation et modélisation du processus d’extraction des agents coagulants
Les résultats de la partic C précédente permet d’identifier les parametres influengant
I’extraction et la purification des agents coagulants qui sont le pH, la température, le temps
de macération et d’agitation.
L’objectif de cette étude est d’améliorer le rendement d’extraction des agents coagulants
considérés (protéines, sucre totaux et les polyphénols), ainsi que une optimisation et
modélisation du processus d’extraction a partir des deux plantes (Acorn et Aloe vera)
utilisant le plan de Box Bencken (PBB) avec 4 facteurs et 27 expériences. Les concentrations

de différents agents coagulants sont regroupées dans les Tableaux (5.11) et (5.12).

Tableaux 5.11 : Résultats de (PBB) en termes de concentration des agents coagulants

extraire (protéines, sucre totaux et polyphénols) utilisant 1’ Acorn comme matiére premiére.

N° pH | Température | Temps Temps de | Protéines [sucres polyphénols
d’expérience (°C) d’agitation | macération | (mg/g) totaux (mg/qg)
(min) (Hr) (mg/g)
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1 2 20 35 2,5 4,311 0,537 4,270
2 12 |20 35 2,5 4,700 0,826 1,169
3 2 60 35 2,5 4,351 0,794 2,193
4 12 |60 35 2,5 4,760 1,290 2,077
5 7 40 10 1 4,746 3,813 2,020
6 7 40 60 1 5,201 3,015 2,492
7 7 40 10 4 5,508 3,016 2,324
8 7 40 60 4 6,103 2,109 1,274
9 2 40 35 1 4,280 3,309 3,348
10 12 140 35 1 4,700 2,984 1,979
11 2 40 35 4 5,008 1,781 2,499
12 12 |40 35 4 5,461 2,509 1,214
13 7 20 10 2,5 4,827 1,993 2,199
14 7 60 10 2,5 4,887 2,576 2,098
15 7 20 60 2,5 5,402 1,204 2,125
16 7 60 60 2,5 5,482 1,560 1,394
17 2 40 10 2,5 5,200 2,003 2,218
18 12 |40 10 2,5 4,444 3,832 1,372
19 2 40 60 2,5 4,591 2,528 2,660
20 12 140 60 2,5 6,303 1,702 0,992
21 7 20 35 1 4,404 1,888 3,252
22 7 60 35 1 4,414 2,991 2,278
23 7 20 35 4 5,387 1,319 2,134
24 7 60 35 4 5,427 1,386 2,279
25 7 40 35 2,5 4,526 1,850 2,331
26 7 40 35 2,5 4,576 1,845 2,391
27 7 40 35 2,5 4,546 1,805 2,301

Tableaux 5.12 : Résultats de (PBB) en termes de concentration des agents coagulants

extraire (protéines, sucre totaux et polyphénols) utilisant I’ Aloe vera comme matiere

premiére.
N° pH | Température | Temps Temps de | Protéines [sucres polyphénols
d’expérience (°C) d’agitation | macération | (mg/g) totaux (mg/g)
(min) (Hr) (mg/g)
1 2 20 35 2,5 3,631 1,096 3,895
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2 12 |20 35 2,5 3,714 1,106 3,683
3 2 60 35 2,5 3,660 1,055 2,545
4 12 |60 35 2,5 3,740 1,392 4,962
5 7 40 10 1 3,632 1,351 4,431
6 7 40 60 1 3,677 1,595 5,537
7 7 40 10 4 3,672 1,534 5,249
8 7 40 60 4 3,720 1,954 4,532
9 2 40 35 1 3,626 0,981 3,465
10 12 |40 35 1 3,733 1,602 4,862
11 2 40 35 4 3,659 1,668 3,263
12 12 140 35 4 3,759 1,447 4,436
13 7 20 10 2,5 3,660 1,743 6,398
14 7 60 10 2,5 3,648 0,974 3,729
15 7 20 60 2,5 3,643 1,203 4,496
16 7 60 60 2,5 3,703 2,410 6,019
17 2 40 10 2,5 3,666 0,728 3,399
18 12 |40 10 2,5 3,718 1,307 3,940
19 2 40 60 2,5 3,659 1,521 2,789
20 12 140 60 2,5 3,813 1,318 4,792
21 7 20 35 1 3,615 1,607 5,187
22 7 60 35 1 3,670 1,806 5,284
23 7 20 35 4 3,683 1,962 5,123
24 7 60 35 4 3,648 2,144 5,121
25 7 40 35 2,5 3,644 2,424 5,652
26 7 40 35 2,5 3,640 2,449 5,612
27 7 40 35 2,5 3,638 2,434 5,672

D'aprés les résultats obtenus, on constate que les deux plantes (Aloe vera et Acorn)
contiennent les trois coagulants (protéines, sucres totaux et polyphénols) a des
concentrations différentes. Notons que la concentration maximale en protéines, sucres totaux
et polyphénols était de 6,303 ; 3,832 et 4,27 mg/g pour I’Acorn et de 3,813 ; 2,449 et 6,3983
mg/g pour 1I’Aloe vera.

Les modéles mathematiques (en valeurs réels) de cette etude sont donnés comme suit :
Concentration des protéines (AV en mg/g) = 3,6890 -0,02222PH +0,00113T-
0,004917 TA+0,0188TM+0,001827PH?+ 0,000039 TA2+ 0,00448 TM?-

0,000008 pHT+ 0,000205 pHTA- 0,000243 pHTM-,00074 TTM+ 0,000017 TATM. (5.3)
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Concentration des protéines (AC en mg/g) = 6,492 - 0,1302 pH - 0,00490 T- 0,08919 TA-
0,4528 TM- 0,00026 pH? + 0,000060 T2+ 0,000907 TA2+ 0,1377 TM?+ 0,000050 pHT+
0,004938 pHTA+ 0,00112 pHTM+ 0,000010 TTA+ 0,00025 TTM+0,000933TATM. (5.4)

Concentration des sucres totaux (AV en mg/g) = -2,301 + 0,5561 pH + 0,0415 T+ 0,03157
TA + 0,794 TM- 0,03179 pH? - 0,000963 T2-0,000788 TA?- 0,1071 TM?+ 0,000818 pHT -
0,001565 pHTA- 0,02808 pHTM+ 0,000988 TTA - 0,00014 TTM+ 0,00118 TATM. (5.4)

Concentration des sucre totaux (AC en mg/g) = 1,103 + 0,1297 pH + 0,1826 T- 0,0439 TA
- 1,812 TM- 0,00113 pH? - 0,001862 T2+ 0,001006 TA%+ 0,3221 TM?+ 0,00052 pHT -
0,005310 pHTA+ 0,0351 pHTM - 0,000113 TTA- 0,00863 TTM- 0,00073 TATM.  (5.6)

Concentration des polyphénols (AV en mg/g) = 3,931 + 0,6338 pH - 0,0757 T- 0,0288 TA+
0,954 TM - 0,06132 pH? - 0,000578 T2- 0,000597 TA? 0,1002 TM?+ 0,00657 pHT+
0,002925 pHTA- 0,0075 pHTM + 0,002096 TTA- 0,00083 TTM- 0,01216 TATM.  (5.7)

Concentration des polyphénols (AC en mg/g) =5,335 - 0,3416 pH - 0,0968 T+ 0,0939 TA -
0,362 TM- 0,00330 pH?+ 0,000256 T?- 0,000697 TA?+ 0,0246 TM?+ 0,007465 pHT -
0,001643 pHTA+ 0,0028 pHTM - 0,000315 TTA+ 0,00932 TTM- 0,01015 TATM. (5.8)

5.6.2. Résultats de 'ANOVA

La validité des équations du modéle a également été analysée a l'aide des valeurs R2. Les
résultats ont montré que les prédictions de tous des modeles étaient en bon accord avec les
valeurs expérimentales. Les modéles de régression pouvaient fournir un ajustement
raisonnable pour les modéles contenant un nombre différent de variables indépendantes et
pour faire des prédictions. Le Tableau (5.13) illustre que le coefficient de détermination R?,
pour les protéines, les sucres totaux, les polyphénols de 1’ Aloe vera et les protéines, les sucres
totaux, les polyphénols de I’ Acorn étaient respectivement de 97,82 ; 97,87 ; 98,10 ; 99,22 ;
97,14 ; 97,59 %, touts dans une plage acceptable. De plus, les coefficients de détermination
R? sont en accord avec les coefficients de détermination ajusté (R%gj).Par conséquent, les
valeurs de R? et R%gj confirment la validité des modéles mathématiques pour prédire la
concentration des protéines, des sucres totaux et des polyphénols.

Selon les résultats de I'ANOVA (valeurs de P) résumés dans le tableau (5.14), la valeur P est
inférieure a 0,05 pour chaque modele.

Tableau 5.13 : Coefficient de détermination (R? and R? ajusté)

Aloe vera Acorn
Agent coagulant | R? (%) R ajusté (%) R? (%) RZ ajusté (%)
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Protéines 97,82 95,28 99,22 98,31
Sucres totaux 97,87 95,39 97,14 93,80
Polyphénols 98,10 95,89 97,59 94,77

Tableau 5.14 : Analyse d’Anova (Test de P)

Aloe vera Acorn
Source Protéines | Sucre Polyphénols | Protéines | Sucre Polyphénols
totaux totaux
Modele 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Linéaires 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
PH 0,000 0,009 0,000 0,000 0,014 0,000
T 0,004 0,012 0,136 0,258 0,003 0,000
TA 0,000 0,000 0,173 0,000 0,000 0,039
™ 0,000 0,000 0,164 0,000 0,000 0,000
Carré 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
pH? 0,000 0,000 0,000 0,834 0,772 0,261
T? 0,965 0,000 0,022 0,449 0,000 0,170
TA? 0,000 0,000 0,001 0,000 0,000 0,000
TM? 0,040 0,000 0,025 0,000 0,000 0,445
Interaction a 2 facteurs | 0,001 0,000 0,000 0,000 0,001 0,000
pHT 0,877 0,143 0,000 0,890 0,645 0,000
pHTA 0,000 0,003 0,004 0,000 0,000 0,026
pHTM 0,725 0,002 0,591 0,817 0,034 0,802
TTA 0,004 0,000 0,000 0,890 0,616 0,075
TT™M 0,001 0,938 0,809 0,835 0,037 0,005
TATM 0,904 0,415 0,001 0,341 0,809 0,001

La qualite de la prédiction des modeles serait évaluée aussi par les courbes de résidus (voir
les Figures (5. 38) et (5.39)) pour visualiser la différence entre les valeurs du modéle et les
valeurs réels (expérimentales).

Les Figures ((5.38.a), (5.38.b), (5.38.c), (5.38.d), (5.38.¢), (5.38.f)) montrent une distribution
des résidus raisonnablement proche de I'axe des zéros. Les erreurs d'ajustement les plus
importantes étaient de I'ordre de 0,106 et 0,011mg/g pour les protéines, 0,267 et 0,136 mg/g
pour les sucres totaux et 0,228 et 0,324mg/g pour les polyphénols lors de 'utilisation de

1’Aloe vera et I’ Acorn, respectivement .
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Les Figures ((5.39.a), (5.39.b), (5.39.c), (5.39.d), (5.39.e), (5.39.f)) montrent que I'ensemble
des résidus étaient bien alignés avec la ligne de Henry. L'étude graphique des Figures ((5.38)

et (5.39)) indique que I'ensemble des résidus suit une distribution normale.

Tous les estimateurs statistiques révelent que les modeles développés sont validés du point

de vue statistique pour simuler le processus d’extraction des agents coagulants considérés
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Figure 5.38 : Distribution des résidus en fonction des valeurs ajustées pour : les protéines

(a,b),les sucres totaux (c,d),les polyphenols (g,f).
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Figure 5.39 : Droite de Henry des valeurs résiduelle de : protéines (a,b), sucres totaux

(c,d) et polyphenols (e,f).

» Optimisation et validation

Dans cette partie de travail, les variables du procédé ont été optimisées simultanément afin

de trouver des conditions optimales pour les trois réponses (concentration des protéines, des
sucres totaux et des polyphénols). L'approche de la fonction de désirabilité a éte utilisee pour
obtenir des efficacités d'extraction maximales. Les conditions optimales pour les réponses
sont indiquées au Tableau (5.15) : pH de 10,18 et 11,89, Température de 60C°, Temps

d’agitation 60 et 10 min et Temps de macération 2,48 et 4 Heures lors de I'utilisation de

I'Aloe vera et de I'Acorn, respectivement. Dans cette étude, les conditions predites sont
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validés expérimentalement, les résultats obtenus sont présentées dans le méme Tableau

(5.16).
Tableau 5.15 : Conditions prédites et expérimentaux.
Aloe vera Acorn
Facteur Protéines | Sucres totaux | Polyphénols | Protéines Sucres totaux | Polyphénols
(mg/g) (mg/g) (mg/g) (mg/g) (mg/g) (mg/g)

pH 12 6,95 9,77 12 12 2
Température (°C) | 60 47,07 60 60 48 20
Temps d’agitation | 60 44,84 60 60 10 53,43
(min)
Temps de 1 3 1 4 1 2,5
macération (Hr)
Concentration des | 3,84 2,51 6,88 7,08 4,75 4,93
agents coagulants
(prédites)
Concentration des | 3,82 2,38 6,70 6,97 4,59 4,79
agents coagulants
(expérimentaux)
Erreur (mg/g) 0,02 0,13 0,18 0,11 0,16 0,14

Dans cette partie, des conditions optimales d'extraction ont été appliqués sur le jar test pour
évaluer l'efficacité de chaque agent coagulant sur la qualité de I'eau potable.

5.6.3. Application aux traitements physiques chimiques et bactériologiques des eaux
potables.

Les conditions optimales d’extraction des protéines, des polyphénols et des sucres totaux ont
été appliquées pour améliorer la qualité physique, chimique et bactériologique des eaux
potables d’Oued El Athmania. Les résultats obtenus précédemment confirment la présence
de ces agents coagulants qui jouent un réle trés important dans le procédé de coagulation

floculation utilisant les deux bio-coagulants.

a. Effet des agents coagulants sur la reduction de la turbidite

Les Figures ((5.40.a), (5.40.b) et (5.40.c)) montrent I’effet de la dose de 1’agent coagulant
(protéines, sucres totaux et polyphénols) sur la réduction de la turbidité de 1’eau potable. On
remarque bien que tous les agents coagulants considérés ont des effets remarquables sur le

pourcentage d’élimination en turbidité. Selon la Figure (5.40.a), la reduction maximale de la
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turbidité était 91,81% et 83,19% % et lors de I’utilisation des protéines de 1’Acorn et de
I’Aloe Vera, respectivement. Concernant les sucres totaux, l'efficacit¢ de 1'¢limination
maximale en turbidité était de 85,81% pour I’Aloe Vera et 93,59% pour I’ Acorn (voir Figure
(5.40.b)). Les résultats de la Figure (5.40.c) mettent une efficacité de réduction la plus élevée
était de 85,89% et 90% pour les polyphénols de I’ Aloe vera et de I’ Acorn, respectivement.
La réduction de la turbidité utilisant les bio-coagulants peur étre justifier par deux
mécanismes : (1) adsorption et neutralisation des charges , (2) adsorption et pontage[21,22].
En ce qui concerne 1’adsorption et la neutralisation des charges, certaines especes chimiques
de charges opposées sont absorbées par la surface, ce qui entraine une réduction de I'étendue
de l'interaction répulsive a double couche entre les particules colloidales. Le fait que des ions
puissent étre adsorbés, la neutralisation des charges se traduit par une inversion de la charge,
peut s'expliquer par la prédominance des interactions chimiques sur les effets de répulsion
électrostatique dans certains cas [22,23]. Selon le deuxiéme phénomene (adsorption et
pontage), plusieurs substances naturels a savoir les protéines, la cellulose, les polyphénols,
et les polysaccharides sont caractérisés par leurs poids moléculaires élevés et, en outre, ont
des charges électriques multiples tout au long de leurs chaines d'atomes. Ces substances sont
capables de déstabiliser les particules colloidales chargées négativement [23]. Plusieurs
chercheurs ont développé une théorie des ponts chimiques qui est valable pour expliquer le
comportement observé de ces composes [22]. Le phénomene est décrit par la formation de
ponts entre les particules colloidales via les molécules coagulantes, les sites libres de
plusieurs molécules coagulantes s'accrochent a la méme particule colloidale, la liaison des
coagulants a la particule peut résulter de liaisons hydrogene, d'échange d'ions, ou de forces
de Van der Waals [23].

Plusieurs études ont déja recherché des composés actifs capables de contribuer a la
coagulation pour le traitement des eaux usées, des eaux potables et des eaux usées
industrielles. Selon Rasool et al, I'agent coagulant est un sucre pour les feuilles d'Ocimum
basilicum[147]. Ndabigengesere et al, Taiwoet al et Bouchareb et al, ont suggéré que le
composant actif des graines de Moringa Oleifera est une protéine [148-150]. Alors que,
Bello et al. ont utilisé les polyphénols de I'épicéa comme coagulant pour la clarification de
I'eau [151].
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Figure 5.40 : Effet de la dose de I’agent coagulant sur la réduction de la turbidité (a) les
protéines, (b) les sucres totaux et (c) les polyphénols.

b. Effet des agents coagulants sur réduction des coliformes totaux

Les résultats obtenus dans la présente étude ont montré que les feuilles d’Acorn et d’Aloe
vera ont une activité antimicrobienne potentielle sur les coliformes totaux. Lorsque testé par
les trois agents coagulants, les extraits de I’Aloe vera et I’Acorn ont montré une activité
significative contre les bactéries coliformes totaux avec une réduction trés importante entre
96,42% et 100% pour les trois agents coagulants (voir les Figures (5.41.a),(5.41.b) et
(5.41.c)). On pense que l'activité antimicrobienne de 1’Acorn et de I’ Aloe vera est due a la
capacité des composant actives responsables la bio-coagulation (sucres totaux, protéines et
polyphénols) a attirer et neutraliser les molécules chargées négativement , ce qui entraine la
formation de flocs[150].

Magaji et al.; Sarpong et al. ; Unnisa et al. ont rapporté I'activité antimicrobienne des
coagulants naturels [61,62,245].
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Figure 5.41 : Effet de la dose de 1’agent coagulant sur la réduction des coliformes totaux
(@) les protéines, (b) les sucres totaux et (c) les polyphénols.

c. Effet des différents agents coagulants sur les paramétres physiques-chimiques de
I’eau potable.

Afin de voir l'effet de I'utilisation des agents coagulants extraites sur les valeurs de certains
parametres physico-chimiques de la qualité de I'eau, des mesures de pH, de l'alcalinite totale,
de conductivité, des MES, de matiére organique, ainsi que de la matiere seche des boues ont
été mesurées. Le Tableau (5.16) présente les caractéristiques de 1’eau potable d’Oued Al
Athmania avant et apres le traitement par les agents coagulants (protéines, polyphénols et
sucre totaux) aux concentrations optimales.

On remarque dans le Tableau (5.16) , le pH et I’alcalinité totale augmentent lors de
’utilisation des protéines d’Aloe vera et d’Acorn et des sucres totaux de I’Acorn , cette

augmentation peuvent étre justifiés par la présence des ions OH™ de NaOH qui sont libérés
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dans les extraits coagulants pendant leurs extraction [2].Alors que la diminution en pH et
1’ Alcalinité totale pour les autres agents coagulants est liée a la réaction entre les ions OH,
CO3* et HCO3™ dans I'eau brute et les ions H* existants dans les extraits. On remarque aussi
selon le Tableau (5.16) que I’ajout du bio-coagulant engendre une diminution de matiére
organique oxydable (MO). Notant que la réduction maximale était de 79,31% pour les sucres
de I’Aloe vera.

Le Tableau (5.16) montre que 1’addition du bio-coagulant a provoqué la diminution des MES
dans I’eau potable. Les résultats obtenus sont trés importants, les valeurs des matiéres en
suspensions résiduelles dans I’eau étaient de 0,14 ; 0,6 ; 0,4 ; 0,21 ; 0,5 et 0,6 mg/L pour les
protéines, les sucres et les polyphénols de I’Aloe vera et de 1’ Acorn, respectivement. Cette
réduction en MES peut étre expliqué du fait que les agents coagulants considérés
déstabilisent les particules colloidales chargées négativement présents dans 1’eau, en
neutralisant les charges qui generent les forces de répulsion entre ses colloides.

Concernant les boues produites, la valeur minimale a été obtenu pour les sucres totaux 0,67
g/L pour I’Aloe vera et 0,74 g/L pour I’Acorn. Les quantités des boues produites apres la
coagulation avec les agents coagulants sont chargées en matiére organique, ainsi que
biodégradable et non toxiques, Elles peuvent étre utilisées comme des engrais agricultures
[140] .

Tableau 5.16 : Caractérisations de I’eau avant et apres le traitement par les agents

coagulants aux concentrations optimales.

Aloe vera Acorn Normes
algériennes
Paramétre Eau Protéines | Sucre Polyphénols | Protéines | Sucre | Polyphénols
brute

totaux totaux
Dose optimale | / 100 5 5 50 50 5 /
(mL/L)
Turbidité 13,2 2,21 1,873 1,682 1,081 0,846 | 1,32 5
résiduelle (NTU)
pH 7,7 8,45 7,55 7,92 8,14 8,18 7,06 6,5-9
MO (mgO2/L) 2,9 2,4 0,6 15 2,7 2,5 11 5
MES (mg/L) 12 0,14 0,6 0,4 0,21 0,5 0,6 /
Alcalinité  totale | 12 16,82 11,80 13,26 15,80 15,82 | 11,20 20
(F°)
Matiére séche des | / 0,84 0,67 1,02 0,98 0,74 1,12 /
boues (g/L)
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d. Conclusion

Les résultats montrent que :

v' Tous les coefficients R? des modéles obtenus dans une plage acceptable (supérieurs

a 97%), qui confirme la validité du modelé quadratique.

v Les différents agents coagulants éliminent les coliformes totaux avec des

pourcentages d’élimination trés importants.

v Tous les paramétres considérés (turbidité, pH, MES, matiére organique et 1’alcalinité

totale) correspondent les normes de potabilisation selon les normes algériennes.

5.7. Elimination des métaux lourds par bio-coagulation

5.7.1. Optimisation et modélisation de la coagulation des métaux lourds

Dans cette partie, un plan composite central (PCC) a été réalisé pour évaluer I'effet du dosage

du bio-coagulant (Aloe vera et Acorn) et de la concentration initiale du métal (zinc, fer,

cuivre et chrome (V1)) sur I'élimination du métal. Les résultats obtenus sont présentées dans
les Tableaux (5.17) et (5.18).

Tableau 5.17 : Reésultats de (PCC) du zinc, du fer par les deux bio-coagulants (Aloe vera

et Acorn)

Zinc Fer
RN Conguine | gy | mol) | o) | mg) | ens | TE AV | RAY | Feacen | RaC

(mg/L)

1 5 2 1,40 30,10 | 0,40 80,03 0,12 94,10 | 0,58 71,13
2 2000 2 1,53 23,33 | 0,43 78,62 1,21 39,39 | 0,59 70,63
3 5 1000 177,90 82,21 | 16,40 98,36 42,70 95,73 | 11,40 08,86
4 2000 1000 654,00 34,60 | 24,70 97,53 52,80 94,72 | 42,70 95,73
5 753,125 501 185,37 63,00 | 11,07 97,79 22,60 95,49 | 12,60 97,49
6 1251,875 | 501 261,77 47,75 | 12,68 97,47 7,55 98,49 | 8,80 98,24
7 1002,5 376,25 | 167,09 55,59 | 33,11 91,20 15,10 95,99 | 13,20 96,49
8 1002,5 625,75 | 267,45 57,26 | 48,18 92,30 17,60 97,19 | 11,95 98,09
9 1002,5 501 234,32 53,23 | 34,97 93,02 13,85 97,24 | 11,35 97,73
10 1002,5 501 234,87 53,12 | 34,77 93,06 13,95 97,22 | 11,52 97,70
11 1002,5 501 234,27 53,24 | 34,62 93,09 14,01 97,20 | 11,57 97,69
12 1002,5 501 234,47 53,20 | 34,47 93,12 13,63 97,28 | 11,30 97,74
13 1002,5 501 234,52 53,19 | 35,07 93,00 14,08 97,19 | 11,27 97,75
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Tableau 5.18 : Résultats de (PCC) du cuivre et du chrome (V1) par les deux bio-coagulants

(Aloe vera et Acorn)

Cuivre Chrome (VI)

Expérience gg’zgulaﬂg E:n(;g/L) Cu(AVen | R(AV | Cu(AC en | R(AC | Cr(AVen | R(AV | Cr(AC en | R(AC

(mg/L) mg/L) en %) | mg/L) en %) | mg/L) en %) | mg/L) en %)
1 5 2 0,398 80,11 | 0,619 69,04 | 0,13 93,56 | 0,06 97,20
2 2000 2 0,988 50,61 | 1,783 10,87 | 0,35 82,47 | 0,21 89,44
3 5 1000 0,060 99,99 | 44,700 95,53 | 88,43 91,16 | 185,85 81,42
4 2000 1000 0,050 29'99 47,500 95,25 | 161,67 83,83 | 204,35 79,57
5 753,125 | 501 0,050 99,99 | 22,851 95,44 | 29,67 94,08 | 0,14 99,97
6 1251,875 | 501 0,095 99,98 | 26,102 94,79 | 34,72 93,07 | 6,16 98,77
7 1002,5 376,25 | 0,041 99,99 | 18,203 95,16 | 5,32 98,59 | 48,99 86,98
8 1002,5 625,75 | 0,044 99,99 | 18,203 97,09 | 24,62 96,07 | 101,55 83,77
9 1002,5 | 501 0,075 99,99 | 17,700 96,47 | 16,92 96,62 | 27,91 94,43
10 1002,5 501 0,225 99,96 | 17,655 96,48 | 21,94 95,62 | 27,91 94,43
11 1002,5 501 0,476 99,91 | 17,640 96,48 | 22,03 95,60 | 27,91 94,43
12 1002,5 501 0,501 99,90 | 17,730 96,46 | 21,63 95,68 | 27,91 94,43
13 10025 | 501 0,576 99,89 | 17,750 96,46 | 22,28 95,55 | 27,91 94,43

Le Tableau (5.17) montre que la plus grande efficacité d'élimination du zinc 82,21% et
98,36% ont été obtenus au méme dose du coagulant (5 mg/L) pour une concentration initiale
de zinc 1000 mg/L apreés le traitement avec AV-H>0 et AC-H-0O, respectivement.

En utilisant 1251,875 et 5 mg/L de coagulant (Aloe vera et Acorn) et 625,75 mg/L de
concentration initiale de fer, la réduction maximale obtenue était de 98,49 et 98,86 % pour
AV-H20 et AC-H:0, respectivement.

Lors de 'utilisation de I’Acorn comme coagulant, le pourcentage d’élimination maximale
en cuivre était de 97,09%. Notant que la dose du coagulant et la concentration initiale du
cuivre étaient de 1002,5 et 625,75 mg/L, respectivement. Suite au Tableau (5.18), on observe
que le taux d’¢éliminations en cuivre utilisant 1’ Aloe vera comme coagulant est supérieure de
99,9% pour toutes les expériences, a I’exception les expériences 1 et 2.Concernant le chrome
(VI). Le pourcentage d'élimination est trés important, en notant que I'efficacité d'élimination
maximale est d'environ 98,59 et 99,97% pour les deux coagulants AV-H20 et AC-H-0,
respectivement.

Sur la base du plan composite central (PCC), nous avons obtenu les équations du modéle
pour l'efficacité d'élimination du zinc, du fer, du cuivre et du chrome (VI) (R en %) en

utilisant I’ Aloe vera et I’ Acorn.
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Les modéles mathématiques pour les coagulants considéres sont donnés comme suit :

RZn (AV-Hz0 en %) =30,84 + 0,0251 DC+ 0,042 Co - 0,000014 DC? 0,000010 Co?-
0,000021 DCCo. (5.9)

RZn (AC-H.0 en%)=80,30- 0,0903 DC+ 0,2176 Co + 0,000045 DC?-0,000199 C¢* (5.10)

RFe (AV-H,O en %)=93,85 - 0,0170 DC+ 0,0465 Co - 0,000005 DC2-0,000046 Co? +
0,000027 DCCo (5.11)

RFe (AC-H20 en%) = 71,20 + 0,0044 DC+ 0,0733 Co- 0,000002 DC2- 0,000046 Co? —
0,000001 DCCo. (5.12)

RCu (AV-H,0 en %) = 80,30 + 0,0031 DC + 0,0538 Co- 0,000009 DC? - 0,000035 Co? +
0,000015 DCCo. (5.13)

RCu (AC-H;0 en%) = 69,18 + 0.0165 DC + 0,050 Co- 0,000023 DC?- 0,000025 Co?+
0,000029 DCC. (5.14)

RCr (AV-H20 en %) = 93,519 + 0,0631 DC - 0,1073 Co- 0,000034 DC? + 0,000104 Co? +
0,000002 DCCo. (5.15)

RCr (AC-H;0 en%) = 97,38 — 0,2227 DC + 0,4483 Co+ 0,000109 DC? - 0,000463 Co?+
0,000003 DCCo. (5.16)

Dose du coagulant (mg/L) C0 (mg/L) 100 Dose du coagulant (mg/L) €0 (mgl)

Reéduction du zinc (%)
3

Réduction du zine (%)
E
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Figure 5.42 : Diagramme des effets des principaux sur I'élimination des métaux lourds.

La Figure (5.42) représente ’effet de la dose du coagulant (Aloe vera et Acorn) et la
concentration initiale du métal sur le pourcentage de réduction en métal .On remarque bien
que les deux paramétres considérées ont des effets remarquables et variables sur
I’élimination de la concentration du métal (zinc, cuivre, fer et chrome), a titre exemple, le
cas du cuivre, on observe une augmentation du rendement d'élimination du cuivre en (%), a
une certaine valeur (735,3 mg/L du coagulant et 376,25mg/L du cuivre) pour les deux
coagulants, suivi par une stabilisation, aprés une diminution suite aux additions des bio-
coagulants. Cela peut étre explique du fait que les agents coagulants adsorbent les ions

métalliques présentent dans I’eau par le phénomeéne d’adsorption et pontage.
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La complexité de la bio-coagulation des métaux lourds est clairement représentée si l'on
utilise les diagrammes de contours (voir Figures (5.43.a), (5.43.b), (5.43.c), (5.43.d),
(5.43.e), (5.43.1), (5.43.9), (5.43.h)). Ces diagrammes ont éte utilisés pour déterminer la zone
optimale pour chaque meétal (zinc, fer, cuivre et chrome) vis-a-vis la réduction maximale en
métal. On remarque par exemple dans la figure (5.43.b) pour le zinc et (5.43.f) pour le
chrome qu’il y a deux zones ou la réduction des ions de ces deux métaux est maximale et

représentés par des cercles en couleur foncé.
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Figure 5.43 : Diagramme de contour du zinc (a,b), du fer (c,d), du cuivre (e,f) et du
chrome VI(g,h).

5.7.2. Analyse de variance (ANOVA)

La qualité de la prédiction sera évaluée en fonction de différents critéres :
e Les valeurs du coefficient de détermination (R? et R? ajusté).
e LavaleurP.

e Les courbes résiduelles.

a. Les coefficients de détermination (R? and R? ajusté)

La performance globale des modeéles a été évaluée par le coefficient de détermination R?,
comme le montre sur le Tableau (5.19). Pour les touts modeles, les valeurs de R? étaient
supérieures a 97 %, ce qui indique la pertinence des modeles. De plus, les différences non
significatives entre les valeurs du R? prédit et du R? ajusté pour les touts modéles confirment

la précision des modéles (voir Tableau (5.19)).

Tableau 5.19. Coefficient de détermination (R? and R? ajusté)

Métal Bio-coagulant | R? (%) RZ ajusté (%)

Zinc AV-H20 97,22 95,23
AC-Hx0 97,13 95,08

Fer AV-H0O 97,85 96,31
AC-Hx0O 98,93 98,16

Cuivre AV-H;0 98,22 96,96
AC-H0 98,71 97,79

Chrome (VI) AV-H;0 98,42 97,29
AC-HxO 98,57 97,54
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b. Testdep
L'analyse ANOVA (valeur P) de ces modeles est présentée dans le Tableau (5.20).
Tableau 5.20 : Analyse de variance (Test de P)

Réduction Réduction Réduction Réduction du chrome

du zinc (% du fer (%) du cuivre (%) (VD) (%)
Source AV-H0 | AC-H0 | AV-H,0 | AC-H0 | AV-H,0 | AC-H0 | AV-H:0 AC-H20
Modéle 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
Lindaires 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
DC 0,000 0,434 0,000 0,254 0,001 0,000 0,000 0,002
Co 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,337 0,000
Carré 0,002 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000
DC2 0,600 0,005 0,847 0,840 0,673 0,460 0,001 0,000
Co? 0,928 0,003 0,656 0,329 0,676 0,833 0,005 0,000
Interaction a 2 0,000 0,839 0,000 0,367 0,001 0,000 0,050 0,025
facteurs
DCC, 0,000 0,839 0,000 0,367 0,001 0,000 0,050 0,025

Les valeurs de P ont été utilisées pour examiner la validité du modele. La valeur P doit étre
faible que possible. le modéle est statistiguement significatif lorsque la valeur de p est
inférieure a 0,05 [193,194].

Les données de I'analyse pour touts les modeles sont présentées dans le Tableau (5.21). Les
résultats obtenus ont montré que les valeurs P étaient faibles (<0,05) pour touts les modéles
linéaires et carrés, alors que les valeurs p pour les interactions étaient de 0,0 ; 0,839 ; 0, 0;
0,367 ;0,001 ; 0,0 ;0,05 et 0,025 pour les modeles de RZn (AV-H20), RZn (AC-H20), RFe
(AV-H20), RFe (AC-H20), RCu (AV-H20), RCu (AC-H20), RCr (AV-H:20), RCr (AC-
H-0), respectivement.

Les modeles obtenus se sont avérés étre significatifs et bien ajustés, ce qui indique que les
relations entre les réponses (pourcentage d'eélimination en métal) et les variables
indépendantes supposées (la dose du bio-coagulant et la concentration initiale du métal) dans
les modeéles sont raisonnables.

c. Lescourbes des résidus

La Figure (5.44) montre l'interaction entre les résidus et les valeurs ajustées. On peut
observer sur les graphiques (5.44.a), (5.44.b), (5.44.c), (5.44.d), (5.44.e), (5.44.1), (5.44.9),
(5.44.h) I'erreur maximale étaitde 5,7 ;2,7 ;4,5;2,5;4,6 ;5,5; 1 et 0,8 %, respectivement.
Les graphiques de probabilité normale des résidus sont illustrés a les Figures
((5.45.a),(5.45.b), (5.45.¢), (5.45.d), (5.45.e), (5.45.1), (5.45.9), (5.45.h)).Les graphiques de
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probabilité normale montrent que les résidus tombent sur la ligne droite, ce qui confirment
que les erreurs sont normalement distribuées avec une moyenne nulle et constante [35].
Cette observation indique que le PCC est bien ajusté dans tous les modéles et peuvent donc

étre appliqués pour effectuer I'opération d'optimisation du processus.
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Figure 5.45 : Droite de Henry des valeurs résiduelle du zinc ((a) Aloe vera, (b)Acorn), du
fer ((c) Aloe vera, (d)Acorn),du cuivre ((e) Aloe vera, (f)Acorn) et du chrome VI((g) Aloe
Vera, (h) Acorn).

5.7.3. Optimisation et validation

Les conditions optimales pour les variables (dose du coagulant et la concentration initiale du
métal) ont été prédites avec des efficacités d'élimination maximales pour les quatre métaux
(zinc, fer, cuivre et chrome (VI)). Les résultats obtenus sont présentées dans le Tableau
(5.21).

On remarque que l'efficacité maximale d'élimination prédite était de 100% pour tous les
métaux, a l'exception de l'utilisation d'Aloe Vera pour réduire le zinc. Dans ce cas, le
pourcentage d'élimination prédite était de 82,737% pour une 157,980 mg/L et 1000 mg/L du
coagulant et du métal, respectivement.

Des experiences ont été réalisées dans ces conditions optimales, et les valeurs des données
expérimentales ont été comparées aux données predites (voir Tableau (5.21)). Le Tableau

(5.21) montre aussi les erreurs de prédiction en pourcentage pour chaque métal.
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En conséquence, les modeles développés étaient fiables et précis pour la prédiction de

I'efficacité d'élimination des métaux lourds utilisant les coagulants organiques (Acorn et

Aloe vera).

Tableau 5.21 : Optimisation et validation

Bio-coagulant | Métal Les facteurs Validation
Dose du Concentration | L'efficacité L'efficacité Erreur (%)
coagulant initiale du d'élimination | d'élimination
(mg/L) métal (mg/L) prédite(%) expérimentale
(%)
Zinc 5 102,169 100 99,809 0,191
Acorn Fer 1002,5 602,626 100 98,987 1,013
Cuivre 10025 567,963 100 98,968 1,032
Chrome | 20000 954,636 100 99,968 0,034
Aloe V. Zinc 157,980 | 1000 82,737 83,80 -1,063
oe Vera Fer 1002,5 624,781 100 98,585 1,415
Cuivre 10025 495328 100 99,987 0,013
Chrome 1002,50 30348 100 99,978 0,0219

5.7.4. Conclusion

Les résultats obtenus montrent que :

e Les deux parametres considérés (dosage du coagulant et concentration initiale du

métal) ont été influencés sur le pourcentage de réduction en métal.

e Les valeurs des coefficients de détermination (R? et R? ajusté) obtenus confirment la

validité de touts les modéles mathématiques.

o L'efficacité maximale d'élimination prédite était de 100% pour tous les métaux, a

I'exception de [l'utilisation d'Aloe Vera pour réduire le zinc. Dans ce cas, le

pourcentage d'élimination prédite était de 82,737% pour une 157,980 mg/L et 1000

mg/L du coagulant et du métal, respectivement.

o L'efficacité d'élimination la plus élevée du zinc, du cuivre, du fer et du chrome (VI)
était respectivement de 83,80%; 99,98%; 98,58% et 99,97% pour Aloe vera et
99,80%; 98,96%; 98,98% et 99,96% pour Acorn
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CONCLUSION GENERALE

Ce travail propose une étude originale car il permettra : d'une part, d'apporter des
contributions intéressantes dans le domaine de la mise en valeur des ressources naturelles de
notre pays. D'autre part, il permet la possibilité d'introduire de nouveaux produits
biodégradables lors du traitement physico-chimique par le procédé de coagulation
floculation. Nous espérons utiliser ces travaux pour remplacer certains coagulants minéraux
(comme le chlorure ferrique et le sulfate d’aluminium) largement utilisés dans le domaine
du traitement des eaux usées et des eaux potables parce qu’ils ont des effets néfastes sur

I'environnement, en particulier la santé humaine.

Le but de cette étude était d'examiner I'efficacité des coagulants organiques (Aloe vera
et Acorn) sur la qualité des eaux potables, des eaux usées industrielles et des eaux

synthétiques. Les résultats sont présentés en six parties :

Les analyses DRX, FTIR et MEB réalisées sur les feuilles de I’ Acorn et d'Aloe vera ont
prouvées la présence de groupes fonctionnels typiques des agents actifs responsables du
processus de coagulation floculation tels que les protéines, les amines, les amides et les
acides carboxyliques dans les deux bio-coagulants.

Les mesures de la turbidité résiduelle indiquent que touts les solvants utilisés (eau
distillée, NaCl, NaOH et HCI) ont un effet remarquable sur I'extraction des composants
actifs de 1'Aloe Vera et de I’Acorn, qui sont responsables de la coagulation. Toutes les
expériences menées dans cette partie ont été réalisées sur une eau brute naturelle avec
une turbidité initiale de 13 NTU obtenue a partir d'une station de traitement d'eau potable.
Les résultats obtenus montrent que la turbidité résiduelle était inférieure a 5 NTU et
répond aux normes de qualité de la réglementation algérienne sur I'eau potable. De plus,
l'utilisation de I’ Aloe vera et de 1’ Acorn comme coagulants organiques n'a pas eu d'effet
significatif sur le pH, I'alcalinité totale, la dureté totale, la conductivité et la salinité.

Les résultats des expériences ont également permis de mettre en évidence une
optimisation et modélisation du procédé de coagulation, le pH, le temps de décantation
et la dose du coagulant ont éte utilisées comme facteurs influencant la réduction de la
turbidité. Les résultats obtenus montrent que les coefficients de corrélation R? et le R?
ajusté¢ de 1'Aloe vera et de I’Acorn étaient de 98,45%, 95,67%, 98,24% et 95,09%,

respectivement. Dans ce cas la reduction maximale de la turbidité été de 81,977% et
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83,84% pour 1'Acorn et I'Aloe vera, respectivement. L’application des résultats
d’optimisation sur le pilote de coagulation floculation décantation montre que
I'¢limination maximale de la turbidité était de 93,26 et 88,59% en utilisant Aloe vera et
Acorn, respectivement. Dans cette étude, toutes les valeurs des parameétres mesurés tels
que le pH, la turbidité, 1’alcalinité totale, la dureté totale, la matiére organique, les MES
et la salinité aprés le jar test et le pilote sont conformes aux normes algériennes pour les
eaux potables.

Dans cette etude, les deux formes de bio-coagulant (poudre et extrait) ont été appliquees
pour le traitement des eaux industrielles et des eaux potables. Les résultats obtenus
montrent que les deux bio-coagulants poudres étaient trés efficaces pour améliorer la
qualité des eaux usées industrielles. 11 a été constaté que les feuilles de I’ Acorn ont mieux
réussi que I'Aloe vera a éliminer la DCO et les MES jusqu'a atteindre une efficacité de
99,22% et 89,68% respectivement dans des conditions optimales de pH 3 ainsi qu'avec
un dose du coagulant de 35 mg/L. Dans les mémes conditions de fonctionnement, la
turbidité a été réduite de 90,60 %.concernant 1’utilisation des extraits de 1’Aloe vera et
de I’Acorn. Le plan fractionnaire a permis d'évaluer et de réduire le nombre de facteurs
affectant I'extraction et purification des protéines. Les concentrations maximales
extraites ont été appliquées pour le traitement des eaux. La turbidité résiduelle des eaux
potables et des eaux huileuses industrielles étaient de 4,82 ; 5,85 ; 4,25 et 9,40 NTU lors
de I'utilisation des protéines de I’Acorn et de 1’Aloe vera, respectivement. Aprés le
traitement par I’ Aloe vera et I’ Acorn, 1'efficacité de la réduction obtenue étaient de 97,39
et 96,39% de la DCO, 99,27 et 89,86% des MES ,40 et 46,28% de la matiére organique
oxydable, respectivement.

Les résultats obtenus dans cette partie illustrent que: (1) touts les estimateurs statistiques
révelent que les modeéles développés sont validés du point de vue statistique pour simuler
le processus d’extraction et purification des agents coagulants considérés a titre exemple
le coefficients de détermination R? est supérieurs a 97% pour touts les modeéles; (2) les
différents agents coagulants (protéines, sucres totaux et polyphénols ) éliminent les
coliformes totaux avec des pourcentages tres importants entre 96,42% et 100% pour les
trois agents coagulants ; (3) tous les parametres evaluées (turbidité, pH, MES, matiére
organique et 1’alcalinité totale) correspondent les normes de potabilisation selon les
normes algériennes.

Concernant la derniere partie dans cette thése, nous espérons utiliser ce travail pour

remplacer certains procédés largement utilisés dans le domaine du traitement des eaux
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contenant des métaux lourds tels que l'adsorption, la microfiltration, la coagulation
chimique, I'echange d'ions, I'oxydation-réduction, etc. Par la suite, un traitement par le
processus de coagulation-floculation a été réalisé sur une eau synthétique pour éliminer
les métaux lourds (Cr, Cu, Fe, Zn) en utilisant le plan de composite centré (PCC) comme
méthode expérimentale. Les résultats obtenus montrent que la dose du coagulant et
concentration initiale du métal ont été influencés sur le pourcentage de réduction en
métal, ainsi que les valeurs des R? et R? ajusté obtenues confirment la validité de touts
les modéles mathématiques, dans cette étude, le pourcentage de réduction maximale en
zinc, en cuivre, en fer et en chrome (V1) était respectivement de 83,80%; 99,98%;
98,58% et 99,97% pour Aloe vera et 99,80%; 98,96%; 98,98% et 99,96% pour Acorn.
Cette étude montre aussi que touts les modéles obtenus sont fiables. Par conséquent, ces
utilisations peuvent étre appliquées a des eaux ayant des propriétés similaires a cette
étude, c'est-a-dire des eaux contenant des concentrations comprises entre 2 mg/L et 1000
mg/L de métaux lourds (fer, zinc, cuivre et chrome) telles que les eaux industrielles
provenant de tanneries, batteries, fonderies, métallurgie,....etc.

Finalement on conclure que ’utilisation des coagulants a base organique peut résoudre des

problémes liés a la protection de I’environnement (présence des concentrations importantes

en aluminium et en fer dans les eaux potables) et la santé humaine.

Cette étude ouvre certains nombre de perspectives relatives a la recherche et la mise
au point des coagulants organiques applicables au traitement des rejets industriels de textiles
(élimination des colorants) et des rejets pharmaceutiques comme le kétoprophéne, ainsi que
le stockage et la conservation des agents coagulants pour leurs utilisations a longue durées.
Aussi I’étude économique sur 1’utilisation des bio-coagulants a 1’échelle industrielle. Et
finalement la possibilité de valorisation du résidu apres extraction pour d’autres procédés de

traitement et d’autres domaines.
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ANNEXE A :
CARACTERISATIONS DU COAGULANT POUDRE

1. Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier (FTIR)

La spectroscopie infrarouge est une technique d’analyse rapide et structurale qui révele la
nature des liaisons entre atomes dans une molécule. Les composes organiques ont en effet
la particularité de posséder des liaisons intra-atomiques qui entrent en vibration sous 1’action
d’un rayonnement infrarouge a des longueurs d’onde caractéristiques. Ce phénomeéne
s’accompagne d’une consommation d’énergie lumineuse a la longueur d’onde considérée.
La FTIR permet de mesurer les absorbances d’énergie des liaisons chimiques (fonctions
alcool, acides, méthyles, méthyléne...) de tous les composants présents dans les produits
analysés et de les corréler a leurs concentrations, puisque ’intensité de ’absorption est

directement proportionnelle a la concentration de la molécule considérée

\RAITINItY-1S

Tre—ea

Figure A.1: Spectroscopie FTIR (SHIMADZU)

2. Diffractométre de Rayons X (DRX)

La diffractométrie de rayons X est une technique d'analyse basée sur la diffraction des rayons
X par la matiére. La méthode générale consiste a bombarder I'échantillon avec des rayons
X, et a analyser l'intensité des rayons X qui est diffusée selon l'orientation dans I'espace. Les
rayons X diffusés interférent entre eux, l'intensité présente donc des maximas dans certaines
directions, on parle de phénomeéne de « diffraction ». On enregistre l'intensité détectée en

fonction de l'angle de déviation 20 du faisceau.
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Figure A.2 : Spectromeétre de diffraction des rayons X

3. Microscopie électronique a balayage (MEB)

La Microscopie Electronique & Balayage est une technique de microscopie électronique qui
par balayage de 1’échantillon par un faisceau d’électrons est capable de produire des images
de la surface d’un échantillon.

Dans un microscope électronique a balayage, un faisceau d'électrons balaie la surface d'un
échantillon. L'interaction électron-matiere génére alors plusieurs types d'émissions. Les
électrons secondaires permettent d'imager la surface de I'échantillon, avec un contraste
topographique. Les électrons rétrodiffusés donnent une image avec un contraste chimique

sur une surface plane.

TM3000

Figure A.3 : Microscopie électronique a balayage
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4. z&ta metre
4.1. Principe

L'analyseur de potentiel zéta utilise I'analyse du potentiel de flux oscillant bidirectionnel
pour mesurer le potentiel zéta des fibres, des poudres et des matériaux solides en forme de
plaque. Les applications qui dépendent de I'adhésion entre les solides, de I'adsorption et de
la réaction chimique des ions/molécules, des surfactants, des polymeres, etc. peuvent toutes
bénéficier de I'étude du potentiel zéta et de ses changements en fonction de la valeur du pH.

4.2. Domaines d'application

En déterminant le potentiel {, le comportement de I'interface entre le solide et le liquide peut
étre caractérisé. Des parametres supplémentaires comme le point isoélectrique et la cinétique

d'adsorption du solide peuvent étre dérivés de l'analyse du potentiel C.

Figure A.4 : Zéta métre

166



Liste des annexes

ANNEXE B :
CARACTERISATIONS DU COAGULANT LIQUIDE

1. Dosage des sucres totaux
Le dosage des sucres totaux solubles est réalisé par la méthode de Dubois et al, [199]

a. Principe
Les oses sont stables en milieu acide. Cependant s’ils sont chauffés en milieu
acide concentré, ils donnent des furfuraldéhydes par cyclisation et deshydratation. Les
furfurals et ses dérivés ont la propriété de se condenser avec le phénol pour former des
complexes marron.

b. Réactifs
- Phénol 5 % dans 1’eau distillée.
- Acide sulfurique concentré a 95% de purete et de densité d = 1,84

c. Protocole
- Ajouter a 1 ml d’échantillon, 1 ml de phénol et 5 ml d’acide sulfurique concentré. Agiter
et laisser reposer 10 min a température ambiante. - Incuber au bain marie a 30°C pendant 20
min.
- Mesurer la coloration jaune orangé a 488 nm, les valeurs obtenues sont traduites en
concentrations de glucose par référence a une courbe d’étalonnage préalablement établies

(voir Figure (B.1))

167



Liste des annexes

—e— Glucose
10 Courbe de tendance
y=0,009x-0,01462
0,8 5
R<=0,9975

80,6
C
I
2
(@]
B04-
20

0,2

010 T T T T T T T T T T

0 20 40 60 80 100

Concentration mg/L

Figure B.1 : Courbe d'étalonnage du glucose

2. Estimation de la teneur phénolique totale (polyphénols)
Le contenu phénolique total a été déterminé avec la méthode de Folin-Ciocalteu [200].

a. Mode opératoire
2,5 mL de réactif Folin (dilué 10 fois) a été ajouté a 0,5 mL d'extrait agueux. 2 m du
carbonate de sodium (75 g/l) a ensuite été ajouté. Le mélange a ensuite été placé dans un
bain d'eau a 50 ° C. pendant 5 min. Ensuite, I'absorbance est lue a 760 nm. Une solution
aqueuse d'acide gallique (1g/L) a été utilisée pour I'étalonnage. Les résultats finaux ont été

exprimés en mg équivalent gallique acide (GAE) par g de poids sec (voir Figure (B.2)).
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—a— Acide Gallique
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Figure B.2 : La courbe d'étalonnage de I'acide gallique.

3. Dosage des protéines

a. Reéactifs :

v" Albumine de sérum bovin ou ASB
Bleu de coomassie : 100 mg de poudre de bleu de Coomassie G250 sont dissouts dans 50 ml
d’éthanol 95%, puis on y ajoute 100 ml d’acide phosphorique a 85%. Le mélange résultant
est ajusté avec de I’eau distillée a un volume final de 1000 ml, puis filtré et conservé a froid
(4-C)

b. Mode opératoire
L’estimation de la quantité des protéines dissoutes est réalisée selon la methode de Bradford.
A 1ml d’extrait de protéines sont ajoutés 2 ml de réactif de bleu de Coomassie, Aprés
stabilisation de la couleur pendant 2 a 5 min, la densité optique du mélange est déterminée a
595 nm a I’aide d’un spectrophotometre UV-Visible

c. Lacourbe d'étalonnage
Une solution de concentration connue permet de constituer une gamme étalon : série de
tubes qui contiennent un volume identique mais des quantités croissantes et connues de la
protéine de référence (peut étre obtenue en faisant plusieurs dilutions de la solution mere.
Pour cela nous avons opté pour l'aloumine de sérum bovin (ASB) comme protéine de
référence en raison de son utilisation dans la méthode de dosage colorimétrique des protéines
de BRADFORD que nous avons adopté dans notre étude [201]. La solution de réactif (bleu

de coomassie) a été ajoutée dans tous les tubes afin de développer la coloration de la protéine
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pour un temps minimum de 2 min & l'obscurité avant de procéder a la mesure de I'absorbance
a595nm. Le rapport utilisé était de 2ml de réactif pour 1ml de solution étalon.

Les résultats du calcul des concentrations ainsi que de la mesure des absorbances sont donnes
par la figure suivante.

Les valeurs obtenues a partir des tubes de la gamme étalon permettent de tracer un droit
étalon : absorbance = f (concentrations en protéines)

1,4
y =0,1159x + 0,0757
1,2 R2=0,9753

Absorbance

0 2 4 6 8 10 12
Concentration de BSA (mg/L)

Figure B.3 : La courbe d'étalonnage de BSA
Nous obtenons alors une pente de 0.1159. La courbe devrait étre linéaire, mais ce n’est pas
le cas. Malgré tout, les points ont été conservés pour le calcul de la pente. 1l est possible
qu’un petit pourcentage d’erreur intervienne a cause des erreurs de pipetage ce qui explique

la non-linéarité de la pente obtenue.
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ANNEXE C :
METHODES D’ANALYSES

1. PH métre
La mesure du pH des solutions a été réalisée a 1’aide d’un pH-meétre portable SX-610 de

types stylo

Figure C.1 : PH-metre portable SX-610.

2. Turbidité
Le turbidimétre est un appareil qui consiste a déterminer la turbidité de 1’eau. Le
turbidimeétre utilisé est un turbidimétre portable HI 98713-02 - Conforme ISO 7027-
HANNA. Il a les caractéristiques suivantes :
e Haute précision méme a faible turbiditeé.
e Source lumineuse Infrarouge (860 nm).
e Plage de mesure 0-1000 FNU.

Figure C.2 : Turbidimeétre portable (HANNA)
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3. Mesure de la conductivité et salinité

La salinité et la conductivité sont mesurées par un Multiparameéter (voir Figure (C.3)).

Figure C.3 : Multiparameétre

4. Mesure de I’alcalinité partielle et totale

4.1. Déefinition : L'alcalinité d'une eau est une mesure de sa capacité a neutraliser les
acides.

4.2.  Principe : Détermination des volumes successifs d'acide fort en solution diluée
nécessaire pour neutraliser, aux niveaux de pH 8.3 et 4.3, le volume d'eau a analyser. La
premiere détermination sert a calculer le titre alcalimétrique (TA), la seconde a calculer
le titre alcalimétrique complet (TAC). Aucun remplissage de la burette n'intervenant
entre deux lectures, TA sera inclus dans TAC, et de ce fait lui sera toujours inférieur.

On peut opérer soit en présence d'indicateurs colorés, soit en utilisant un pH-metre.

4.3. Matériels :

e Agitateur magnétique ;

e PH-metre ;

e Une burette graduée en ml et son support ;

e Unerlenmeyer ;

e Une fiole jaugée.

4.4. Réactifs
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e Acide sulfurique ou chlorhydrique : solution N/25
e Pheénolphtaléine a 1 %.
e Hélianthine (ou méthylorange) a1 %.

4.5. Mesure du titre alcalimétrique (TA)

Remplir la burette avec la solution d’acide jusqu'au trait zéro.

e Introduire 100 ml d'eau sous analyse dans I'erlenmeyer.

e Ajouter 4 4 5 gouttes de phénolphtaléine, s’il n’y a aucune coloration, le TA est nul.

e S’il y a coloration, verser la solution d’acide goutte a goutte jusqu'a disparition de la
coloration.

e Le pH estalors de lI'ordre de 8.3. Noter le volume V1 indiqué sur la burette.

4.6.  Mesure du titre alcalimétrique complet (TAC)

Remplir la burette avec la solution d’acide jusqu'au trait zéro.

Introduire 100 ml d'eau sous analyse dans I'erlenmeyer.

Ajouter quelques gouttes d'hélianthine (méthylorange) : la solution vire au jaune.

Verser la solution d’acide jusqu'a virage a I'orange.

Le pH est alors de I'ordre de 4.3. Noter le volume d'acide sur la burette V>

4.7.  Expression des résultats

Le TA et TAC sont donnés respectivement par les expressions :

TA_Vl*N*1000
B v

V, * N * 1000

TAC=#

V : le volume en ml de la prise d’essai (échantillon).

V1 : le volume en ml de solution d’acide utilisé pour le dosage du TA.

V2 : le volume en ml de solution d’acide utilisé pour le dosage du TAC.

N : La normalité de la solution d’acide.

4.8 .Remarque

Il est pratique de mesurer TA et TAC en une seule manipulation. Pour cela, appliquer la
méthode d'analyse du TA et noter le résultat. Une fois I'échantillon sous analyse décoloré, y
ajouter quelques gouttes d'hélianthine et suivre la méthode ci-dessus sans remettre de la

liqueur dans la burette.
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5. Déterminations de la dureté de I’eau

5.1. Définition : La dureté totale ou titre hydrotimétrique donne la quantité des bicarbonates,

sulfates, chlorure, etc .des sels alcalino-terreux présents dans 1’ecau. Globalement c’est la

teneur de sels Ca et Mg.

5.2. Principe : Formation des complexes des ions Ca*2 et Mg*2 avec une solution titrée de

sel dissodique de I'acide éthyléne diamine tétracétique (EDTA) en milieu tamponné a pH10.

La fin de la réaction est indiquée par le noir ériochrome T (le NET).
5.3. Matériel :

Une burette graduée en ml et son support
Un erlenmeyer de 250 ml.
Une fiole jaugée de 100 ml.

Un compte-gouttes.

5.4. Réactifs

Noir ériochrome T (NET) en poudre ou en solution :

Solution a garder a I'abri de la lumiere.

Solution tampon K10 :

Solution d'EDTA (ou "complexon H1") 0.02 M :

Sel dissodique de I'acide éthyléne diamine tétracétique....7,44 ¢

Chlorure de magnésium (MgCl2 - 6H20)..........cccccoernene 0,29

5.5. Mode opératoire

Remplir la burette avec la solution d'EDTA jusqu'au trait zéro.

Introduire 100 ml d'eau sous analyse dans I'erlenmeyer.

Ajouter 20 gouttes environ de K10 (5ml) et 4 gouttes environ de NET (ou une pincée
de NET en poudre) : la solution vire au rouge vineux en presence de TH.

Verser la solution d'EDTA jusqu'au virage au bleu.

Lire le volume d'EDTA (Vml) sur la burette.

La dureté totale TH exprimée en mmol/l, est donnée par la formule :
_ V; *C %1000
= v,

TH

C : la concentration en mol/l de la solution d’EDTA.

V1 : le volume en ml de solution d’EDTA utilisé pour le titrage

V2 : le volume en ml d’échantillon dosé.
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6. Mesure des matiéres en suspension (MES)
6.1. Introduction : La mesure des matiéres en suspensions est fondamentale pour évaluer
I’efficacité des procédés de séparation solide/liquide.
6.2. Principe : Les méthodes gravimétriques reposes sur le calcul de la masse de matiere
séche (en mg/l) obtenue apres séparation des MES de I’eau puis déshydratation a 105°C, la
séparation se fait sous vide qui permet le passage de ’eau sur un filtre, ou les MES sont
retenues.
6.3. Matériels utilisées :

e appareil de filtration sous vide "Millipore " ;

e membranes en fibres de verre borosilicaté "Millipore " ;

e trombe a vide ;

e balance de précision ;

e étuvealls°C;

e dessicateur.
6.4. Mode opératoire :

e sécher la membrane 15 min a I'étuve 105 °C

refroidir dans le dessicateur et peser : soit m

e prélever un volume d'eau V tel que la masse de matiéres retenues sur le filtre soit au
moins de 1 mg/cm?. V ne doit pas étre inférieur & 100 ml

e placer la membrane sur son support, fixer I'ensemble de filtration, verser I'eau sur la
membrane, mettre sous vide et laisser filtrer le liquide jusqu'a écoulement complet ;

e rincer a I'eau déminéralisée, couper le vide.Retirer la membrane et la sécher a I'étuve
a 105 °C jusqu’a avoir une masse constante (au moins 2h) ;

o refroidir au dessicateur et peser: soit mz poids de matiéres en suspension en mg/l :

MES = (m2-my) * 1000 / V

7. Mesure de la teneur en matiéres organiques

7.1. Introduction : Les matieres organiques, présentes dans I’eau et issues des échanges
entre la biosphere et I’hydrosphere, peuvent étre une source de pollution tres importante. Si
I’eau est indispensable a la vie, elle est aussi I’un des principaux vecteurs des maladies. Le
risque microbiologique est un paramétre essentiel a prendre en compte. 1l est donc nécessaire

d’évaluer cette pollution.
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Les matieres organiques présentes dans I’eau proviennent des déchets domestiques,
agricoles ou industriels. Leur présence peut favoriser I’apparition de nombreuses maladies
(gastro-entérite, choléra...) et leur décomposition peut entrainer I’asphyxie de la faune
aquatique.
L’indice permanganate permet d’évaluer la pollution d’une eau par les matiéres organiques
7.2. Principe : Le permanganate de potassium fournit en milieu acide la quantité d'oxygéne
nécessaire a I'oxydation totale des matiéres organiques d'origines diverses contenues dans
I'eau.
7.3. Matériels utilisees :
e Une burette graduée en ml et son support
e Un erlenmeyer de 250 ml.
e Une éprouvette de 100 ml.
e Trois pipettes de 10 ml graduées en dixiémes de millilitres.
7.4. Réactifs
e Solution de permanganate de potassium N/80.
e Solution de sel de Mohr (sulfate de fer et d'ammoniaque) & 0,5 %.
e Solution d'acide sulfurique au 1/2 en volume.
7.5. Mode opératoire
e Introduire 100 ml d'eau d’échantillon dans I'erlenmeyer. Ajouter 2,5 ml d'acide
sulfurique (dilu¢ a 1/2), puis chauffé la solution a la température de 100°C jusqu’a
I’ébullition. Introduire alors 10 ml de permanganate de potassium N/80 et maintenir
a ébullition pendant 10 mn. Refroidir rapidement, puis introduire 10 ml de solution
de sel de Mohr.
e Remplir la burette avec la solution de permanganate N/80 jusqu'au trait zéro.
e \erser goutte a goutte avec la burette jusqu'a une légére teinte rose. Lire le volume
de permanganate de potassium en ml.
7.5. Expression des résultats
MO = Vkmnos
Les résultats sont généralement exprimés en mg/l d’O2 mais peuvent I'étre parfois en mg/l

de KMn0y4 :
1 mg/l d'02 = 3,95 mg/l de KMnO04.

7.6. Interférence : L’indice de permanganate ne peut étre déterminé que pour des eaux

contenant moins de 500 mg/1 d’ions chlorure.
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8. Détermination de la concentration de matiére séche des boues ou la boue produite
(MS)

8.1. Mode Opératoire

® Bien homogénéiser la boue, par agitation du flacon.
® Peser un bécher, propre et seche: poids Mieng .
® Introduire dans le bécher un volume V de boue de 100 ml

® Placer au four a 105 °C, jusqu’a évaporation totale de 1’eau contenue dans la boue

.Cette étapes nécessite 12 h.

Figure C.4 : balance de précision.

® Peser le bécher, aprés refroidissement, dans un dessiccateur: M2 en g.
La concentration en MS de la boue est donnée par
MS g/l = (M2 — My) x10
8. Mesure de la demande chimique en oxygene (DCO)
8.1.Introduction

La demande chimique en oxygéne correspond a la quantité d’oxygéne consommée par
les matiéres oxydables en présence de dichromate de potassium a chaud et en milieu acide.
Elle est représentative de la majeure partie des composés organiques ainsi que des sels
minéraux oxydables.
8.2.Principe
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La DCO correspond a la quantité de dioxygene ,provenant de la réduction du dichromate de
potassium, nécessaire pour oxyder les matieres oxydable dans les conditions de la normes
,ces matieres étant en tres grande majorité des matiéres organiques plus les matiére non

organiques oxydables
8.3.Matériels

e Bloc chauffant a 148°C capable de recevoir des tubes bouchés avec joint téflon

e Balance de précision
8.4.Réactifs

e Acide sulfurique H2SO4
o KyCr0y

e Ag2S04

e Sel de Mohr (FAS)

e Féronie

8.5.Mode Opératoire
e Dilution de I’échantillon avec un facteur F (on commence par 100 fois)
e Dans des tubes digesteur, mettre les volumes suivants :
v' 2,5 mL de I’échantillon dilué
v' 1,5 mL de K2Cr207 (Qui contient HgSO4). (0.04mol/L)
v 3,5 mL de mélange (acide sulfurique-sulfate d’argent)
e Mettre les tubes dans le thermo-réacteur a 148 °C pendant 02 heures
e Laisser refroidir
e Ajouter une goutte de Féroien

e Doser par FAS jusqu’au virage de couleur et noter le volume ajouté

8000(Vo—V)XxTxF
v

DCO (mg O2/L)=

Vo = Volume de sulfate de fer et d’ammonium (FAS) nécessaire au dosage (mL).
V1 = Volume de sulfate de fer et d’ammonium (FAS) nécessaire a 1’essai a blanc (mL).
T = Titre de la solution de sulfate de fer (II) et d’ammonium (0,1mol/L).

V = Volume de la prise d’essai (en mL).
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9. Evaluation des parameétres bactériologiques

La qualité microbiologique des eaux présente un facteur important qui doit étre
vérifiée lors de 1’étude de la potabilit¢ de 1’eau. Les analyses bactériologiques ont été
effectuées au niveau du laboratoire d’hygiéne de la wilaya de CONSTANTINE pour
rechercher les germes suivants :

e Les coliformes totaux et fécaux
e Les bactéries anaérobies sulfito-reductrices (ASR)

e Les bactéries thermo tolérantes (E-coli)

9.1.La stérilisation

La stérilisation est une opération qui vise a détruire tous les micro-organismes d'un objet de
fagon durable. La stérilisation des flacons de stockage des échantillons et de matériels
utilisés pour les analyses bactériologiques est faite par la chaleur humide dans un autoclave
aboutit a une hydrolyse des protéines bactériennes par action conjuguée de la chaleur, de
I'hnumidité, et d'une pression élevée, qui permet d'atteindre des températures de vapeur d'eau
saturante plus hautes qu'a pression atmosphérique. L'autoclave (YESON , YS-3PV-22L),
enceinte dans laquelle a lieu cette stérilisation, doit donc étre capable de supporter de fortes

pressions.
9.2.Echantillonnage

Pour la réalisation de cette étude, nous avons préleve des échantillons des différents
essais de jar test de I’eau brute traitée avec des différentes doses des coagulants naturels

(Acorn et Aloe vera) et des eaux brute de station d’Oued el Athmania.

Figure C.5 : Echantillon pour les analyses bactériologiques.
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9.3.Recherche et dénombrement des coliformes totaux

9.3.1. Milieux de culture
Bouillon lactose au pourpre de bromocresol (BCPL)
Le BCPL est un milieu non sélectif, utilisé comme milieu présomptif de détection de
bactéries coliformes dans 1’eau. La gélose lactosée au pourpre de bromocrésol est un milieu

inhibiteur pour I’isolement des Entérobacteéries.

9.3.2. Composition type (g /L)

- Extrait de viande ............ 1

- Peptone de caséine ......... 7

- Lactose ........... 5

- BCP1% .ovieiiiinn, 0,03

9.3.3. Préparation
Dissoudre 13g dans un litre d’eau distillée ; introduire dans I’autoclave 15min a 121°C.

9.3.4. Mode opératoire
On ensemence

® 3 tubes de 10 ml de BCPL munis d'une cloche de Durham avec 10 ml d'eau a

analyser.

® 3 tubes de 10 ml de BCPL munis d'une cloche de Durham avec 1 ml d'eau a

analyser.

® 3 tubes de 10 ml de BCPL munis d'une cloche de Durham avec 0,1 ml d'eau a

analyser.

® On agite pour homogénéiser tout en vidant I'air dans la cloche et placer les

tubes dans une étuve a 37 °C pendant 48 heures ;

“Solution
mére

Incubation a 37 °C pendant 48h
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Figure C.6 : Schéma de Recherche et dénombrement de coliforme totaux.
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® Aprés incubation dans I’étuve, les tubes considérés comme positifs présentent un

trouble dans toute la masse liquide, avec virage du violet au jaune et un

dégagement de gaz dans la cloche.

Le nombre des coliformes totaux par 100 ml est obtenu en comptant le nombre des tubes

positifs en se référant au tableau de Mac Crady qui nous donne le nombre le plus probable

(NPP).

Tableau C.1 : Table de Mac Crady.

2 tubes par dilution 3 tubes par dilution
Nombre NPP Nombre NPP Nombre NPP
caractéristique caractéristique caractéristique
000 0.0 000 0,0 222 3,5
001 0,5 001 0,3 223 4,0
010 0,5 010 0,3 230 3,0
011 0,9 011 0,6 231 3,5
020 0,9 020 0,6 232 4,0
100 0,6 100 0,4 300 2,5
101 1,2 101 0,7 301 4,0
110 1,3 102 1,1 302 6,5
111 2,0 110 0,7 310 4,5
120 2,0 111 11 311 7,5
121 3,0 120 11 312 11,5
200 2,5 121 1,5 313 16,0
201 5,0 130 1,6 320 9,5
210 6,0 200 0,9 321 15,0
211 13,0 201 1,4 322 20,0
212 20,0 202 2,0 323 30,0
220 25,0 210 1,5 330 25,0
221 70,0 211 2,0 331 45,0
222 110,0 212 3,0 332 1100
220 2,0 333 140.0
221 3,0
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9.4.Recherche des coliformes fécaux

9.4.1. Milieu de culture

Le bouillon lactose au vert brillant VBL

Le bouillon lactose au vert brillant est un milieu destiné a la recherche et le
dénombrement des coliformes en contrdle alimentaire et des eaux.

9.4.2. Composition type (g/l)

- Peptone pepsique de vIiande ..........oooiiiiiiiii e 10

- Biledebeeufdesséchée ..o 20
= LACtOSE e 10
- Vertbrillant.. ... 2ml

9.4.3. Préparation

Dissoudre 40g du milieu VBL dans un litre d’eau distillée ; introduire dans
I’autoclave a 121°C et PH = 7,4 pendant 15min.
9.4.4. Mode opératoire

® On introduit dans chaque tube de VBL munis d’une cloche de Durham 1mL

d’échantillon a analyser ;

® On agite pour homogeénéiser tout en vidant I'air dans la cloche et placer les tubes

dans une étuve a 44 °C pendant 48 heures ;

® Aprés incubation dans 1’étuve, les tubes considérés comme positifs présentent un

dégagement de gaz dans la cloche.

9.5.Recherche de E.Coli

Les tubes positifs sur le milieu VBL sont additionnés d’une goutte d’un révélateur
de syntheése d’indole tryptophane (réactif kovacs).L’apparition d’un halo rouge dans le

milieu de culture indique la présence d’E.coli .
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Réactif kovacs I
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Figure C.7: Recherche d'E.Coli.

9.6. Recherche et dénombrement des anaérobies sulfito-réducteurs (ASR)
9.6.1. Milieux de culture et réactif

® Gelose viande foie (VF)

® Additifs de sulfite de sodium

®  Additifs d'alun de fer.

9.6.2. Préparation et composition de VF

Base VIANAE-T0I€ .......ovitiii it 30 g/L
GlU GO . ettt ettt ettt et e e e e e e e 29/L
N 6 g/l
pH=7

Régénérer le milieu VF au bain-marie bouillant pendant 10 minutes, bouchon
entrouvert afin de chasser 1’oxygene dissous dans le milieu. Garder le tube vissé en surfusion

a I’étuve a 45-50°C

9.6.3. Mode opératoire

e On introduit dans 4 tubes a essai 20 ml d’échantillon d’eau a analyser (5 ml dans
chaque tubes) ;

e On place les tubes au bain marie a 80 °C pendant 10 mn ; dans le but de détruire toutes
les formes végétatives ;

e On refroidit a 45 °C puis on ajoute 2 gouttes d'alun de fer et 4 gouttes de sulfites de

sodium puis on remplit les 4 tubes par la gélose viande foie;
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¢ On mélange doucement, en évitant d’introduire les bulles d’air ;
e Apres solidification sur paillasse, les tubes sont incubés a 37°C, pendant 24 a 48 heures

dans les conditions d’anaérobiose

~&-
| &o°C

Incubation a 37 C° pendant 48h

Figure C.8 : Recherche et dénombrement des anaérobies sulfito-réducteurs (ASR).

On compte toute colonie noire de 0,5 mm de diamétre dans chaque tube et on
rapporte le nombre total des colonies dans les 4 tubes. On exprime les résultats en nombre

de germes par 20 ml.
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10. Mesure de la concentration en chrome (V1)
10.1. Principe et théorie
En milieu fortement acide, le chrome hexavalent réagit d’une maniére totale avec la
diphénylcarbazide (DPC) (C(NH)4+O(CsHe)2), pour former un complexe fortement coloré en
violet de carbazone et d’un ion chromeux Cr (II). La concentration de ce complexe peut étre
mesurée par spectrophotométrie UV visible, a de tres faibles teneurs.
L’absorbance a 540 nm est proportionnelle a la concentration du chrome hexavalent.
10.2. Préparation des solutions
10.2.1. Solution acide de diphénylcarbazide
Peser environ 250 mg de 1,5-diphényl-carbazide. Transvider le sel dans un ballon
volumétrique de 50 ml contenant environ 45 ml d’acétone. Dissoudre le sel et compléter au
trait de jauge avec 1’acétone.
Cette solution est conservée dans une bouteille en verre ambré a température ambiante et est
stable pour une semaine.
10.2.2. Solution d’acide sulfurique 2,0 N
Transvider 28 ml d’acide sulfurique concentré dans un cylindre gradué. Transvider
lentement I’acide sulfurique dans un ballon volumétrique de 500 ml contenant environ 450
ml d’eau froide. Laisser refroidir et compléter au trait de jauge avec ’eau. Cette solution est
conservee a température ambiante et est stable jusqu’a son épuisement.
10.3. Méthode
En milieu acide, les ions chrome(VI) forment un composé rouge-violet avec la
diphénylcarbazide. D’abord, les ions chrome(VI) oxydent la diphénylcarbazide en
diphénylcarbazone et sont donc simultanément réduisent ions chrome(l11).1a forme énolique
de la carbazone réagit avec les ions chrome(l11) pour former le complexe coloré.
10.4. Procédure du dosage
v Dans un tube a essais, on a mélangé 5 ml d’échantillon avec 4 ml d’acide sulfurique
et 0,2 ml de diphénylcarbazide et 0,8ml d’eau distillé.
v Visser les bouchons sur les tubes et agiter lentement et doucement en inversant le
tube quelques fois.
v Attendre au moins 10 minutes, sans dépasser 2h, pour le développement de la
couleur.
v Mesurer I’absorbance a 540 nm a l’aide du spectrophotométre en ajustant le

« z€ro »de ’instrument avec de ’eau distillé.
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v" Si la concentration lue dépasse 1g/l Cr (VI1), on dilue I’échantillon avec de ’eau et
on prend a la premiére étape.
10.5. La courbe d’étalonnage

La figure suivante montre la courbe d’étalonnage du chrome (V1)

0,35

y = 0,6569x - 0,0108

0,3 A

o
N
(¢, ]

1

Absorbance

o

o

(3]
1

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6
Concentration du chrome (mg/L)

Figure C.9 : La courbe d’étalonnage du chrome (VI)

11.  Spectromeétre d'Absorption Atomique (SAA)
L'absorption de chaque élément est spécifique, aucun autre élément n'absorbe sa longueur
d'ondes. La SAA est une méthode basée sur un élément unique, utilisée pour reconstituer

I'analyse des métaux d'échantillons biologiques, métallurgiques, pharmaceutiques.

11.2. Principe de la SAA

Une source de rayonnement émet des radiations spécifiques correspondant a la différence
d’énergie entre 1’état fondamental et un état excité de I’échantillon a analyser. L’analyte doit
étre transformé en atomes libres a 1’état fondamental capables d’absorber une partie de ce
rayonnement. Le rayonnement non absorbé passe par un monochromateur jusqu’a un
détecteur.

L’absorption est ensuite mesurée, elle dépend directement du nombre de particules a 1'état
fondamental qui est en fonction linéaire de la concentration de 1’analyte (4 = kc, ou k est un
coefficient propre a chaque élément).

Un spectrophotometre d’absorption atomique comprend généralement une source, un
atomiseur, un monochromateur, un détecteur et un dispositif d'acquisition.

11.3. Les avantages du spectrophotométre d’absorption atomique

v La SAA est une méthode quantitative simple, rapide, sensible, trés sélective.
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v' Les solutions étalons sont faciles a préparer.
11.4. Les inconvénients du spectrophotométre d’absorption atomique
v L'aspect non qualitatif de la technique impose la connaissance des éléments a doser
afin de choisir la source adaptée.
v Nécessité d'avoir des concentrations assez faibles (afin de respecter le domaine de
linéarité de la loi de Beer-Lambert).

Figure C.10 : Spectrophotomeétre Absorption atomique (SHIMADZU AA-7000).

11.5. Les courbes d’étalonnages

Les Figures (C.11), (C.12) et (C.13) représentent les courbes d’étalonnages du zinc, du fer,

du cuivre, respectivement.
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Figure C.11 : La courbe d’étalonnage du zinc
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Figure C.12 : La courbe d’étalonnage du fer
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0,6

Absorbance
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Figure C.13 : La courbe d’étalonnage du cuivre
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ABSTRACT

The purpose of this work is the study the ability of the plant material Aloe vera to act as natural coagulant using
raw water obtained from a drinking water treatment plant (Mila, Algeria). Different solvents such as: NaCl;
NaOH and HCI were used as chemical activators to extract the active components from the Aloe vera plant,
and different coagulation-flocculation experiments were conducted in a jar test apparatus to evaluate the perfor-
mance of the extracted coagulant. Also, the effect of coagulant dose on some water parameters such as turbidity,
pH, total alkalinity and organic matter were investigated. The results showed that the use of coagulants obtained
by using different solvents increases the coagulation efficiency compared to the coagulant obtained from the raw
material, for example the maximum turbidity removal efficiency was 28.23, 78.07, 83.46 and 85.15% when using
powdered Aloe vera (raw material), AV-NaCl (0.5 M), AV-NaOH (0.05 M) and AV-HCI (0.05 M), respectively.
The results defined, that the residual turbidity obtained in this work, where the Aloe vera was used (after treat-
ment by solvents) produced a turbidity lower than the Algerian standard (5 NTU) with initial turbidity (13 NTU).
In this study, the infrared spectrum study and analysis has revealed the presence of different functional groups,
which are responsible for the coagulation process.

KEYWORDS

Actives components; coagulant; colloidal particles; infrared spectrum; solvent

1 Introduction

The colloidal particles present in natural waters cannot precipitate and form sediments because of their
small size. The operation of coagulation-flocculation aims for the growth of particles (which are essentially
colloidal) by destabilization of suspended particles and then the formation of flocs by adsorption and
aggregation [1]. The destabilization of suspended entities is achieved through adsorption phenomena [2],
explained by the double layer theory. It explains how colloids are treated by coagulation [3,4]. The
experimental realization of coagulation flocculation aims to determine the optimal concentration of
coagulant necessary for a maximum removal of water turbidity [5].

This work is licensed under a Creative Commons Attribution 4.0 International License, which
permits unrestricted use, distribution, and reproduction in any medium, provided the original
BY

work is properly cited.
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Abstract: The coagulation—flocculation-sedimentation process is widely used for removal of sus-
pended solids and water turbidity reduction. The most common coagulants used to conduct this
process are aluminum sulfate and ferric sulfate. In this paper, the use of Aloe vera as a natural-based
coagulant for drinking water treatment was tested. The bio-coagulant was used in two different
forms: powder as well as liquid; the latter was extracted with distilled water used as a solvent. The
obtained results showed that the use of the natural coagulant (Aloe vera) in both powder (AV-Powder)
and liquid (AV-H,0) forms reduced the water turbidity at natural pH by 28.23% and 87.84%, respec-
tively. Moreover, it was found that the use of the two previous forms of bio-coagulant for drinking
water treatment had no significant influence on the following three parameters: pH, alkalinity, and
hardness. The study of the effect of pH on the process performance using Aloe vera as a bio-coagulant
demonstrated that the maximum turbidity removal efficiency accounted for 53.53% and 88.23% using
AV-Powder and AV-H,O, respectively, at optimal pH 6.

Keywords: Aloe vera; extract; turbidity; powder; drinking water; jar test

1. Introduction

Water treatment plants are facilities designed to correct the characteristics of influent
water to the plant and make it suitable for its final use (e.g., drinking water, productive
process water, discharged water, etc.). Different treatments are therefore needed as both
influent water and final uses vary widely [1]. In general waters to be treated are grouped
as follows: (i) municipal wastewaters that are characterized by a high organic content as
well as nutrients, and their treatment is mainly conducted with biological processes [2-5]
and other alternative methods [6]; (i) industrial wastewaters that are mainly loaded with
potential toxic elements (PTEs), and their treatment is performed with several processes,
usually chemical, but also biological such as bioremediation [7], and (iii) surface waters
and groundwater, which generally represent the main source of drinking water. However,
these sources are in most cases loaded with suspended solids and colloids. The presence
of these solids increases the water turbidity. For the removal of suspended solids and the
reduction of turbidity, several physicochemical processes can be applied [8,9]. Among
them, the coagulation—flocculation-sedimentation process is the most widely used [10,11].

Water 2021, 13, 2024. https:/ /doi.org/10.3390/w13152024
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Abstract: In this study, the use of acorn leaves as a natural coagulant to reduce raw water turbidity
and globally improve drinking water quality was investigated. The raw water was collected from a
drinking water treatment plant located in Mila (Algeria) with an initial turbidity of 13.0 £ 0.1 NTU.
To obtain acorn leaf powder as a coagulant, the acorn leaves were previously cleaned, washed with
tap water, dried, ground and then finely sieved. To improve the coagulant activity and, consequently,
the turbidity removal efficiency, the fine powder was also preliminarily treated with different solvents,
as follows, in order to extract the coagulant agent: (i) distilled water; (ii) solutions of NaCl (0.25; 0.5
and 1 M); (iii) solutions of NaOH (0.025; 0.05 and 0.1 M); and (iv) solutions of HCI (0.025; 0.05 and
0.1 M). Standard Jar Test assays were conducted to evaluate the performance of the coagulant in
the different considered operational conditions. Results of the study indicated that at low turbidity
(e.g., 13.0 & 0.1 NTU), the raw acorn leaf powder and those treated with distilled water (DW)
were able to decrease the turbidity to 3.69 £ 0.06 and 1.97 £ 0.03 NTU, respectively. The use of
sodium chloride solution (AC-NaCl) at 0.5 M resulted in a high turbidity removal efficiency (91.07%)
compared to solutions with different concentrations (0.25 and 1 M). Concerning solutions of sodium
hydroxide (AC-NaOH) and hydrogen chloride (AC-HCI), the lowest final turbidities of 1.83 & 0.13
and 0.92 £ 0.02 NTU were obtained when the concentrations of the solutions were set at 0.05 and
0.1 M, respectively. Finally, in this study, other water quality parameters, such as total alkalinity
hardness, pH, electrical conductivity and organic matters content, were measured to assess the
coagulant performance on drinking water treatment.

Keywords: acorn leaves; coagulant extraction; drinking water; natural coagulant; solvent; turbidity

1. Introduction

Water is a source of life, and in cases of shortage and pollution, it can be a reason for conflict and
a source of illness or even death [1,2]. The presence of different impurities in water requires that it be
treated to be suitable for specific uses and to improve its quality and ensure health, hygiene and comfort
prior to utilization [3-5]. Among all the suitable processes used in drinking water treatment plants,
clariflocculation (a sequence of coagulation-flocculation-sedimentation process) is the one of the most
common. This process is aimed at reducing the concentration of suspended solids (SS) and non-settling
colloidal particles, thus lowering turbidity and improving water quality [6]. The effectiveness of this
process is known to be dependent on the nature of the particles, the type and dosage of the coagulant
and the pH of the water [7,8].

Water 2019, 11, 57; d0i:10.3390 /w11010057 www.mdpi.com/journal /water



Productions scientifigues

I

") Check for updates

Water Science & Technology 8 %

© 2021 The Authors Water Science & Technology Vol 84 No 2, 393 doi: 10.2166/wst.2021.234

Optimization of active coagulant agent extraction method from Moringa Oleifera seeds
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ABSTRACT

An enhanced and different method for the active coagulant agent extraction from Moringa Oleifera seeds powder (MOSP) was established
and compared to the conventional extraction method in distillate water. In the improved method, MOSP were extracted using sodium chlor-
ide as solvent at different concentrations to extract more coagulant agent from Moringa Oleifera and enhance coagulation activity. In this
study, MOSP were initially processed and oil content was removed to minimize coagulant concentration usage (MOSP-EQ). Moringa Oleifera
seeds powder was characterized by both X-ray and FTIR analysis. Ultrasound treatment as well was considered as an additional treatment for
MOSP-EQ to investigate its effect on coagulant agent extraction process improvement. Coagulation/flocculation experiments were conducted
to assess coagulant extraction performance realized through various conditions. The effect of coagulant dosage, solvent concentration and
ultrasound exposition duration were investigated for a real effluent of municipal wastewater treatment. Among the three studied NaCl con-
centrations, 1.0 M was found to be the best solvent concentration for high turbidity removal of more than 97% using 140 mg/L of MOSP-EO
compared to extraction in distillate water 88% using 170 mg/L of the same coagulant. NaCl 1.0 M demonstrated the best performance in
biochemical oxygen demand (BODs) removal as well, where more than 98% of municipal wastewater initial BODs was eliminated. Mixing
MOSP-EO assisted with ultrasound waves at different treatment periods did decrease the active coagulant agent extraction and thus
showed its inconvenient for Moringa Oleifera coagulation activity usage.

Key words: coagulant agent extraction, coagulation activity, Moringa Oleifera, municipal wastewater, sodium chloride, turbidity

HIGHLIGHTS

® Application of different methods to extract active coagulant agent from Moringa Oleifera seeds.
® Biodegradable natural coagulant for municipal wastewater treatment.

® Use of physicochemical treatment process instead of biological treatment system.

® High performance of Moringa Oleifera seeds in municipal wastewater treatment.

This is an Open Access article distributed under the terms of the Creative Commons Attribution Licence (CC BY 4.0), which permits copying, adaptation and
redistribution, provided the original work is properly cited (http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/).
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Abstract: Currently, the dye industry is increasing its production as a consequence of the growing need
for their products in different manufacturing sectors, such as textiles, plastics, food, paper, etc... Thereafter,
these industries generate very large volumes of effluents contaminated by these dyes, which require
proper removal treatment before final discharge of the effluents into the environment. In this study,
artichoke leaves were used as an economical and eco-friendly bio-adsorbent for Bengal Rose (BR) dye
removal. Bio-adsorbent obtained from artichoke leaves was ground to powder size. The resulting
powder was characterized by different methods, such as Brunauer-Emmett-Teller (BET) surface area
analysis, scanning electron microscopy(SEM), X-ray Diffraction (XRD), Fourier transfer infrared
(FTIR), pH at point of zero charge (pHpzc), equilibrium pH, iodine number, methylene blue number,
phenol number, density, Energy dispersive X-ray spectroscopy (EDX) and Thermo-gravimetric
analysis (TGA). Thereafter, the bio-adsorbent was used to study its capability for removing BR dye
by testing contact time, initial concentration of dye and temperature. The results show that the
saturation of bio-sorbent was reached after 40 min and the removal rate of BR dye by artichoke
leaves powder (ALP) was 4.07 mg/g, which corresponds to a removal efficiency of 80.1%. A design
of experiences (DOE) based on a two-level full factorial design (2%) was used to study the effects
of different parameters, such as pH, temperature and bio-adsorbent dosage on BR dye removal
efficiency. The obtained results show that the highest removal efficiency was 86.5% for the optimized
values of pH (4), temperature (80 °C) and bio-adsorbent dosage (8 g/L). Furthermore, a satisfying
accordance between experimental and predicted data was observed. The kinetic and isotherm studies
show that the pseudo-second order model simulated adequately the obtained data and it was found
that Langmuir and Temkin isotherm models are liable and suitable for evaluating the adsorption
process performance. Free energy change of adsorption (AG®), enthalpy change (AH®) and entropy
change (AS°) were furthermore calculated to predict the nature of the adsorption process.

Keywords: Bengal Rose; adsorption; artichoke leaves; water treatment; full factors design

1. Introduction

A large quantity and variety of dyes are used in different industries, such as printing,
food, textile, leather, cosmetic, dying, pharmaceuticals and petroleum [1,2]. Therefore, the
effluents from these industries are loaded with dyes at varying concentrations [3,4]. Such
wastewaters are generally discharged into the environment with an incomplete treatment
or without any treatment at all, thus causing detrimental effects to the environment and
aquatic life [5,6] as well as to human health [4,7] due to the presence of dyes [8].

Water 2022, 14, 2251. https:/ /doi.org/10.3390 /w14142251
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Résumé

Ce travail de recherche concerne la valorisation des bio-coagulants a base des feuilles des plantes
(Acorn et Aloe Vera) dans le procédé traitement des eaux par coagulation floculation. Plusieurs paramétres de
I’eau ont été évaluées et améliorer apres le traitement par les bio-coagulants a savoir la turbidité, les MES, la
DCO, la matié¢re organique oxydable, le zinc, le cuivre, le fer, le chrome (VI), les coliformes totaux,...etc. Les
résultats obtenus ont été trés importants. L utilisation des solvants comme 1’eau distillé, HCI, NaCl et NaOH
ont un effet remarquable et variable sur le rendement de la coagulation, les résultats obtenus aprés le traitement
par les coagulants AV-H,O,AC-H,0, AV-HCI, AC-HCI, AV-NaOH, AC-NaOH, AV-NaCl et AC-NaCl
montrent bien que la turbidité, le pH, l'alcalinité totale, la dureté totale, la conductivité et la salinité répond aux
normes de qualité des eaux potables selon la réglementation algérienne.

Concernant I’optimisation et la modélisation du procédé de coagulation, le pH, le temps de décantation
et la dose du coagulant ont été considérés comme facteurs influengant le pourcentage d’élimination en turbidité.
Les valeurs de R? (98,45% et 98,24%) et R? ajusté (95,67% et 95,09%) pour I'Aloe vera et de I’Acorn,
respectivement montrent que les modéles sont d’excellentes qualités. Lors de 1’application des résultats
d’optimisation sur le pilote de coagulation floculation décantation, le pourcentage de réduction en turbidité
était de 93,26 et 88,59% en utilisant Aloe vera et Acorn, respectivement. Ainsi que touts les paramétres évalués
(pH, turbidité, alcalinité totale, dureté totale, matiére organique, MES et salinité) sont conformes aux normes
algériennes pour les eaux potables aprés utilisation du jar test et le pilote de coagulation floculation.

De méme pour les eaux usées industrielles de Sonatrach, Les résultats obtenus aprés le traitement par
la poudre d’Aloe vera et d’ Acorn ont été trés importants. Les efficacités maximales de réduction obtenues avec
I'Acorn étaient de 90,60%, 89,68% et 99,22%, pour la turbidité, les MES et la DCO, respectivement, tandis
qu'avec 1’Aloe vera, elles étaient de 93,64%, 87,61% et 94,31%, respectivement pour les mémes parametres.

La qualité des eaux potables et des eaux usées industrielles de Sontrach ont également été évaluées
avant et aprés traitement avec des protéines de 1’ Aloe vera et de I’ Acorn, et plusieurs paramétres de l'eau ont
été mesurés, dans ce cas les concentrations maximales en protéines extraites étaient appliquées pour le
traitement des eaux. Les turbidités résiduelles des eaux potables et des eaux huileuses industrielles étaient de
4,82 ;5,85; 4,25 et 9,40 NTU lors de I’utilisation des protéines de I’ Acorn et de I’Aloe vera, respectivement.
Ainsi que la réduction maximale en DCO, en MES et en matiére organique étaient de 97,39%, 96,39%, 99,27%,
89, 86%, 40% et 46,28% pour 1’ Aloe vera er 1’ Acorn, respectivement.

Dans le but d’identification des différents agents coagulants, ainsi que d’optimisation et modélisation
du processus d’extraction des agents coagulants (protéines, sucres totaux et polyphénols), quatre parametres

influencant le processus d’extraction ont été considérés, qui sont le pH, la température, le temps d’agitation et




le temps de macération. Les coefficients de détermination (R? > 97%) et les courbes de résidus révélent que les
modeles développés sont validés. Les conditions optimales d’extraction des protéines, des polyphénols et des
sucres totaux ont été appliquées pour améliorer la qualité des eaux potables d’Oued El Athmania. Les résultats
obtenus montrent que tous les paramétres mesurés (turbidité, pH, MES, matiére organique et I’alcalinité totale)
correspondent les normes algériennes, ainsi que les agents coagulants (protéines, sucres totaux et polyphénols)
éliminent les coliformes totaux avec des pourcentages trés importants entre 96,42% et 100%.Par la suite, un
traitement par bio-coagulation a été réalisé sur une eau synthétique pour éliminer des métaux lourds en utilisant
le plan de composite centré (PCC). Les résultats obtenus montrent que la dose du coagulant et concentration
initiale du métal ont été influencés sur le pourcentage d’élimination en métaux lourds, ainsi que les valeurs des
R? obtenus confirment la validité de touts les modéles mathématiques, dans cette étude, le pourcentage de
réduction maximale en zinc, en cuivre, en fer et en chrome (V1) était respectivement de 83,80%; 99,98%;
98,58% et 99,97% pour Aloe vera et 99,80%; 98,96%; 98,98% et 99,96% pour Acorn.

Dans cette étude, la caractérisation des bio-coagulants (DRX, FTIR et MEB,..etc) ont prouvé la
présence des substances actifs responsables la coagulation & savoir les acides carboxyliques, les protéines, les

amines et les amides.
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