Université de Constantine 3 Salah Boubnider
Faculté de Génie des Procédés
Département de Génie de I’Environnement

Salah Boubnider

N° de série :
N° d’ordre :

TRAITEMENT DES EAUX COLOREES PAR COUPLAGE DES PROCEDES
MEMBRANAIRES AUX TECHNIQUES PHYSICO-CHIMIQUES ET/OU
ELECTROCHIMIQUES

THESE

Présentée pour 1’Obtention du Diplome de
Doctorat en Génie des Procédés
Option : Génie de I’Environnement

Par
Walid SERAGHNI

Devant le Jury Composé de :

Sihem ARRIS Présidente Professeur Université Constantine 3
Fouzia BALASKA Directrice MCA Université Constantine 3
Nadjet BOULEKROUN Examinatrice MCA Université Constantine 3
Kerroum DERBAL Examinateur Professeur ENPC- Constantine

Sihem BELAIDI Examinatrice Professeur Université Constantine 1
Zoheir NEDJAR Examinateur Professeur Université de Khenchela

Année Universitaire
2025-2026



Table de matiéres

Table de matiere

REMERCIEMENTS ... .ottt ettt et e e e et e e bt e e st e e aaesteeesseenseenneeanseesnee e v
LI Lo (N0 Lo T LTRSS i
LISTE TBS TIGUIES ...ttt b ettt b et b e e s et e bt e e et et e e %
IS (=N 0 LTSy = L0 7 T RSSO iX
LiSEE ES ADIEVIALIONS ... ....ii ittt et s e et e e e et e e e teeeat e e beeeseeesseenseesneeenneennee e X
RESUMIE ...ttt ettt h et e et e e st e e bt e e Rt e e a s e e ke e eRe e e nse e st e e st e e nteeebeeenneenteeeneeenteennean Xii
N 0] 1 Lot SRS xiii
TSP PR P S RUTOPRUPOPRPRIN Xiv
INErOAUCTION GENEIAIE .......civiiiie ettt et e e e et e e s s e e teesaeesneeenneenes 1
Chapitre I : Revue DIbHOgraphigUe.........ccuoiiiiiieie e 5
Partie A : GENEralités SUr 16S COIOTANTS...........civiiiieeiie it ae e ra e raeeneens 5
0N I 11 0o (1 T 4 o] o PSSR 5
1.A.2 Apercu général de la pollution des reSSOUICES BN BAU..........cccvveeiieeeiieeeiiieeeieeesreeesieeesree e 5
1.A.3 Impact des activités industrielles sur la qualité de 1’eau.........ccccvevviieeeeiiiiie e, 6
1.A.4 Toxicité des effluents de I'Industrie teXtile ......uuviiiiiiiieiiiiiie e 6
1.A.5 Les colorants synthétiques dans I'industrie teXtile............coceeviviiiii e 7
1.A.6 Classification des colorants teXtilES.........ccuiiiiiiiiie s 8
1.A.6.1 Classification CRIMIQUE ..........ccviiiiiei i ae e e saae e 8
1.A.6.2 Classification tINCLOIIAIE. ..........coiiiiiiiie e 9
LLA.7 TOXICItE 0ES COIOTANTS .....veivvieiie ittt ettt e e nne e 10

L A.8 STUALION BN AIGEIIE .. s e s e e et e e e be e e srbe e e snbeeenaaeeans 10
Partie B : Procédés de traitement des colorants texXtileS ..........ccoovveiiiiiiiiiciiei e 12
I 300 A 101 o (U0 £ oo PSPPSR 12
1.B.2 Les procédés de traitement des colorants teXtileS ........ccccovvvviiiiiiiiii e 12
1.B.3 Les procédés phySiCO-ChIMIQUES ........ccuviiiiieiiiie ettt e e 12
1.B.3.1 Les procedés MEMDIANAITES. .......cccveeiiveeeiiee et e sie e e sieeesteeesre e e str e e e treesbeeesareeeseeesnreeenns 12
1.B.3.2 La coagulation-floCUIation.............cccoiiiiiiiii e 18
1.B.3.3 L €lectroCoagUIation ...........occuuiieiiiiiies it ettt ettt e e e e e e e 22
1.B.4 ProCEIES CRIMIQUES........eeiiiiii it cte ettt sttt e e st e e st e e e st e e e be e e sabeeesabeeenaneeans 24
1.B.4.2 La PROLOCALAIYSE .....veeiiieiiiie ettt ettt et s e e et e e e sbr e e sabe e e snaaeesnnaeens 26
1.B.5 ProCEAES DIOIOGIGUES........viiiiiee ittt s e e e st e e e str e e s abe e e staeeesnreeens 28
Chapitre IT : Matériels et MEINOUES. ..........ooiiiiiiiie s 30



Table de matiéres

2.4.4 Procédé d’électrocoagulation, peroxydation électrochimique et la nanofiltration ................ 43
2.4.5 Systéme de traitement MBR et eMBR............cocooiiiiiiiiie e 45
2.5 ANAIYSE GBS PIOLEINES ...ttt sttt b ettt et e bt et sbe e e 47
2.6 ANAIYSE AES GIUCIAES ...ttt ettt 47
2.7 Performance d’élimination des pOIUANES ...........cooviiiiiiiiiiiiiie e 48
2.8 FIUX 08 PEIMIEAL. .....euiiiiitiite ettt b et b et b e nb e e 48
2.9 Evaluation énergétique, consommation des électrodes et estimation des COUtS..........c.cocevvnne... 48
Partie A : Traitement du colorant Rouge Terasil par biocoagulation et microfiltration : étude
expérimentale et MOUEIISALION ...........oiuiiiiiiiie e 51
KBNS 1100 (1 od T o OSSPSR TS 51
3.A.2 Caractérisation de la membrane CEramiqUE ..........cooirieriiieiiiie e 51
3.A.3 Optimisation de la bIoCoAGUIALION ...........cccuiiiiiiiiiii e 52
3.A.3.1 Détermination de la dose optimale du coagulant...............ccoveiiiiiiiininene e 52
3.A.3.2 Effet du pH de la solution de colorant Synthetique ..............ccoeiveriiiiiiiieneee e 53
I N 0. T Tot (< 1571 £ (o] PSP P PP PR PR 54
3.A.5 Traitement d’une solution de colorant synthétique par microfiltration et biocoagulation-
MICTOTIIEIALION ... e et e e et e e st e e e s e e eteeesnteeenns 55
3.A.5.1 Variation de la concentration du colorant et de la turbidité par microfiltration ................ 55
3.A.5.2 Variation du fluX de PEIMEAL..........cceeiiiiiiiie st 56
3. A6 ELUAR COMPATALIVE .....eciiiiiciie ettt ettt e et e st e e st e e e sta e e snteaesbeeesnaeeans 58
3.A.6.1 Microfiltration et biocoagulation-microfiltration ..............cccccooi i, 58
3.A.6.2 Simulation et résultats eXPEriMENTAUX ...........covivreiiireeiiieeeieee e sre e aee e 59
BUALT CONCIUSTON ..ttt b e bbbt e et et esre e et e e nnee e 60
Partie B : Synthése verte d'un photocatalyseur a base de ZnO a partir d'extrait de feuilles d’acorn pour
I'élimination efficace des colorants anioniques et CatioNIQUES ........ccovveeeiieeeiiee i 62
KT8 10 111 o [0 ot o] o PSSP PR PSPPI 62
3.B.2 Etude de caractérisation de I'AL-ZNO..........cccevivivveveeeeeeeeee et 63
3.B.3 Etude de I’adsorption de I'AL-ZNO .......ccceevevevivirieieeeccceese et 68
3.B.4 Performances photocatalytiques de I'AL-ZnO pour I'élimination des colorants ...................... 69
3.B.4.1 Effet du pH sur I'efficacité de AL-ZNO .........ccooivieiiiiiiiee et 69
3.B.4.2 Effet de la quantité d'AL-ZnO sur l'efficacité d'élimination...............ccccceevieeiiine e, 72
3.B.4.3 Influence de la concentration initiale en colorant sur 1’efficacité photocatalytique de AL-
7 21 SRR 74
3.B.4.4 Spectres d'absorbance de I'efficacité d'élimination des colorants en fonction du temps,
cinétique et cycle de réutilisation dans des conditions optimales ............cccccovveeiiieciiie e, 76
3.B.4.5 Comparaison entre des photocatalyseurs contenant du ZnO synthétisé a partir d'extraits
végétaux et de I'AL-ZnO pour I'élimination des colorants anioniques et cationiques.................... 79
KIS TN 00 o 111 o o USRS 81



Table de matiéres

Partie C : Elimination photocatalytique des colorants a ’aide de nanoparticules de ZnO synthétisées &

PATtr A’ EXITATE A@ CACLUS ... vvviiriieitiie sttt ettt ettt e st e n e e s e e s e e nmn e e e nn e e e e e e s e e e nnns 83
K N 30 A {11 7T 11T 1 o o SRRSO 83
3.C.2 Caractérisation des nanoparticules de ZNO ...........ccooiiiiiiiiiiiiie e 83

3.C.2.1 ANalySes MEB €L EDX......cccuciiiiiieiie ettt te et e e naeennes 83

3.C.2.2 Analyse du POLENTIAl ZELA ..........coviiiieiieiii ettt 84
3.C.3 Effet du pH de la solution sur I’activité photocatalytique des ZnO-NPS ............ccccoevveniinnnnne 85
3.C.4 Effet de la concentration de ZnO-NPs sur la performance photocatalytique .................c......... 87
3.C.5 Influence de la concentration initiale du colorant sur I’efficacité photocatalytique des ZnO-NPs
...................................................................................................................................................... 88
3.C.6 Réutilisation des NP de ZnO dans différents types de colorants............ccoccevveviiieniiieinnnns 89
3.C.7 Comparaison des études de dégradation photo-catalytique utilisant différents matériaux ZnO90
K O3 = @0 o [ 1] o o PSPPSRSO 92

Partie D : Traitement du colorant Vert Cibacron par électrocoagulation a I’aide de chute d’aluminium

COMIME BIECITOUES ....vvveiiereeectie et e cte ettt e ettt e e et e e et e e e sabe e e sabe e e ebeeesabeeesbbeeabeeessbseesateseasreeanbeeesnreeanns 94
K B 20 111 oo (U ed £ To o HA RSP PTROOPPPRRRPP 94
3.D.2 ELUOR PATAMELIIGUE......cv.vveeeevieeceeeetee sttt s et s et en s 94

3.D.2.1 Effet de I’INtenSité d€ COUTANL....uuuuuuruuirrrirriiirrrrirrrseaeearaeeraeerraarararaaaaaaraare e aaaaaaaaaaaannan 94
3.D.2.2 Effet de la conductivité de la SOIULION..........cccuviiiiiiiiii e 96
3.D.2.3 Effet de la concentration initiale du COlOrant.............cccoviiiiiiiiiieee e 97
3.D.2.4 Effet de la distance iNter-EleCtrodesS ..........cuviiiiiiiiiieiie e 98
3.D.2.5 Effet la surface immergée des EleCtrOUeS .........cvvevvvieiiee i 100
3.D.2.6 Effet du pH initial de 1a SOIULION..........ccviiiiee e 101
3.D.3 Etude de caractérisation des €leCtrOdES. ..........ccvvevevevevevevirieeeecceeeeeee e, 102
3.D.4 Etude de caractérisation du COIOTANT.............cceveveveverererieeeeeeeeeceeeeeeie et 104
3.D.5 Etude de la consommation ENErgétiqUe .............cooveveviveveverererieeeesesesiseseeeeessssesssesesssnenans 105
3.D.5.1 Effet de I’Intensité du COUTANT .........eeeiieiiiiiiiiiiiieeee e e e et e e e e e s e e e e e e e e sabbrreeeeeeeens 106
3.D.5.2 Effet de la conductivité de la SOIULION..........ccveiiiiiiiiiiie e 106
3.D.5.3 Effet de la concentration initiale du COlOrant............ccccovviiiiiiiinie e 107
3.D.5.4 Effet de la distance inter-EleCtroUes ..........uvivieiieiiiiiere e 108
3.D.5.5 Effet du pH initial de 1a SOIULION..........coeiiiii e 109
3.D.6 CONCIUSION ...ttt et e s e et e s neeasaeenbeeaneenneeas 110

Partie E : Traitement d’une usée textile par électrocoagulation, peroxydation électrochimique et
procédé hybride peroxydation électrochimique-nanofiltration : Simulation du procédé électrochimique

........................................................................................................................................................ 113
BLE L INErOOUCTION ...t 113
3.E.2 Optimisation du procédé d’électrocoagulation .............cccovoviiiiieiiiie i 114

3.E.2.1 Effet de 1a densité de COUMANT..........ccooveiiieieeeee e 114



Table de matiéres

3.E.2.2 Effet du pH de 12 SOIULION ......cc.viiiieiic e 116
3.E.3 Optimisation du procédé de peroxydation électrochimique ............ccooeriiiiiiieiinieniie 119
3.E.3.1 Effet du pH de 12 SOIULION ......co.viiiieiiii e 119
3.E.3.2 Effet de la concentration €N HaOz ......coouviiiiieiiiieiic e 122
3.E.3.3 Analyse par microscope électronique a balayage (MEB) et par rayons X a dispersion
A'ENEIGIE (EDX) ..ttt bbbttt bbbt bbbttt neeneeneas 124
3.E.4 Optimisation du systeme hybride peroxydation électrochimique-nanofiltration.................... 127
3.E.5 EtUdE d8 SIMUIALION. .......cvvveeee ettt en sttt 128
3.E.6 Evaluation économique de la peroxydation électrochimique et de la nanofiltration .............. 131
I8 A 03 Tod [0 [ o USSR 133
Partie F : Traitement d’une eau usée textile par membrane-bioréacteur et électro-membrane-bioréacteur
........................................................................................................................................................ 134
I8 N 14T [0 Tod o USRS 134
3.E.2 Optimisation du procédé bioréacteur a membrane (MBR)..........cccccvvieiiiniiiienenieneee e 134
3.F.2.1 Variation temporelle du flux du permeéat..............ccooceviiiiiiniiieieee e 134
3.F.2.2 Efficacité d’élimination des colorants et la demande chimique en oxygéne (DCO)........ 136
3.F.2.3 Etude de la variation du PH...........ccoveruevieieeieseecee e 138
3.F.2.4 Etude de la variation de la CONAUCEIVIE .............ccovevevrieieeeeeeeee s 139
3.F.2.5 Suivi de la variation des EPS et SIMP ........c.coooiiiiiiiiiiciie e 140
3.F.3 Optimisation du procédé électro-bioréacteur a membrane (EMBR) .........cccceevveiiiiiiieeenen, 142
3.F.3.1 Variation du flux du perméat en fonction du temps .........cccceevve e 142
3.F.3.2 Efficacité d’élimination des colorants et la demande chimique en oxygéne (DCO)........ 144
3.F.3.3 Etude de 1a variation du PH............cccceeviviriiiiieeeceees ettt 147
3.F.3.4 Etude de la variation de 1a CONAUCTIVILE .............cccovevevrecccceeee e 148
3.F.3.5 Suivi de la variation des EPS et SIMP ........ccccooiiiiiiiiiiieiie e 150
I o od 11 LY o] PSP U PR PPPRPRN 153
CONCIUSTON GBNBIAIE ... i e e et e e st e e e s b e e e saaeesbaeesareens 155
] (=] 7 =L PP UP PRSP 154



ffj Nom et prénom : Walid SERAGHNI
/ M‘:‘\ Titre : Traitement des eaux colorées par couplage des procédés membranaires aux

&

£ et} techniques physico-chimiques et/ou électrochimiques

_5 |F Thése en vue de 1I’Obtention du Diplome de Doctorat en Génie des Procédés, Option :
B Génie de I’Environnement

Salah Boubnider

Résumé

Cette thése s’est consacrée a 1’étude et a 1’évaluation de procédés physico-chimiques et avancés
pour 1’élimination des colorants synthétiques, largement utilisés dans I’industrie textile et difficile a traiter
par les méthodes conventionnelles. Différentes approches unitaires et hybrides ont été explorées, incluant les
procédés membranaires, la bio-coagulation, la photocatalyse, 1’électrocoagulation, la peroxydation
électrochimique, ainsi que les bioréacteurs & membrane et électro-bioréacteurs (MBR et eMBR).

Les résultats obtenus ont confirmé 1’intérét des combinaisons hybrides. Ainsi, la microfiltration associée a
une bio-coagulation basée sur des extraits de feuilles de chéne (Acorn leaves) a montré une efficacité
remarquable pour 1’élimination du colorant Rouge Terasil, avec des performances confirmées par
modélisation numérique. La photocatalyse a, quant a elle, mit en évidence le potentiel des nanoparticules de
ZnO obtenues par synthése verte a partir de deux sources végétales renouvelables : les feuilles de chéne
(Acorn leaves) et le cactus. Ces catalyseurs écologiques ont permis d’atteindre des taux de dégradation
supérieurs a 90 % pour différents colorants modeles, anioniques (Rouge réactif 180, Remazol Brilliant Bleu
R) et cationiques (Rohdamine B, Rouge basique), tout en conservant une bonne stabilité aprés plusieurs
cycles d’utilisation, ouvrant ainsi la voie a des applications durables. L’électrocoagulation utilisant chutes de
menuiseries d’aluminium comme électrodes a également révélé un rendement élevé pour I’élimination du
Vert Cibacron, tout en maintenant une consommation énergétique acceptable, renforcant ainsi la faisabilité
du procédé a I’échelle industrielle.

Contrairement a ces traitements réalisés sur solutions synthétiques, certains procédés ont été évalués
directement sur des effluents textiles réels. La peroxydation électrochimique, seule ou couplée a la
nanofiltration, a permis d’obtenir une décoloration quasi totale et une réduction significative de la charge
organique (prés de 90 % de la DCO), des résultats validés par simulation numérique sous COMSOL
Multiphysics. De méme, la comparaison entre le bioréacteur a membrane classique (MBR) et sa version
électrifiée (eMBR) a mis en évidence la supériorité du couplage électrochimie-biologie. L’eMBR s’est
distingué par des temps de traitement plus courts et une meilleure réduction de la charge organique,
confirmant I’intérét de cette intégration pour le traitement d’effluents complexes.

Dans I’ensemble, ces travaux mettent en lumiére le potentiel considérable des procédés avances et hybrides
pour répondre aux défis environnementaux liés aux effluents textiles. L originalité de cette recherche réside
notamment dans 1’intégration de coagulants et de catalyseurs d’origine naturelle, ainsi que dans 1’évaluation
de procédés innovants sur des rejets réels. Ces résultats ouvrent des perspectives prometteuses pour le
développement de solutions a la fois efficaces, durables et respectueuses de l’environnement dans le
traitement des eaux usées industrielles.

Mots clés : Rejet textile, filtration membranaire, biocoagulation, électrocoagulation, peroxydation
électrochimique, photocatalyse, bioréacteur, simulation
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