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Résumé

Traitement Des Eaux Polluées Et Des Lixiviats Par Des Membranes En Céramique
Modifiées Par Des Oxydes

L’objectif assigné a ce travail est d’¢laborer des membranes en céramiques et les modifier par
des oxydes et puis les valoriser en traitant des eaux polluées. Tels que des solutions colorées,
et des eaux provenant de la station d’épuration des eaux usées d’AMMI moussa et le rejet de
I’'unité¢ de BCR wilaya de Relizane. Ainsi que le lixiviat qui provient du site d’enfouissement

technique de Sidi Abed wilaya de Tiaret.

Trois membranes ont été ¢laborées au sein de notre laboratoire (ASM, ASO1 et AS02). Les
membranes sont a base de kaolin (argile local), et la modification est faite par 1’ajout d’oxyde
d’alumine a différentes concentration, ces membranes sont ensuite caractérisées par les
différentes technique de caractérisation structurales (Drx,Atg,Dsc,Xps ..). Les membranes sont
ensuite utilisées dans le traitement des différentes solutions polluées.

Les résultats de la filtration ont conduit a une rétention complétée ou supérieurs a 95% de
certains métaux (plomb, phosphates, zinc et chrome) en utilisant la membrane améliorées
ASO02. Le taux d’abattement de la DCO varie selon le type de ’effluent traité et de la membrane
utilisée. Les membranes synthétisées sont un moyen tres efficace pour 1’élimination des nitrites
et des nitrates. On a enregistré des taux d’abattements allant de 95% a 99% en utilisant les trois
membranes pour le lixiviat ainsi que pour les eaux usées de la station d’épuration des eaux
usées.

Ces résultats nous motivent a reconsidérer les technologies membranaires avancées pour le

traitement simultané de I'eau et la production d'énergie a partir des eaux usées.



Mots-clés :Ultrafiltration ;Rétention ;DCO, membrane, céramique,

Summary
Treatment of polluted water and leachate by ceramic membranes modified by oxides

The objective assigned to this work is to develop ceramic membranes and modify them with
oxides and then enhance them by treating polluted water such as colored solutions, and water
from the wastewater treatment plant of 'AMMI foamed and the rejection of the BCR unit
wilayaof Relizane, as well as the leachate that comes from the technical landfill site of Sidi
Abed wilaya of Tiaret.

Three membranes have been developed in our laboratory (ASM, ASO1 and AS02), the
membranes are based on kaolin (local clay), and the modification is made by adding alumina
oxide at different concentrations, these membranes are then characterized by the different
structural characterization techniques (Drx, Atg, Dsc, Xps ..). The membranes are then used in
the treatment of the various polluted solutions.

The results of the filtration led to a complete or greater retention of 95% of certain metals (lead,
phosphates, zinc and chromium) using the improved membrane AS02. The COD abatement
rate depends on the membrane used and the type of effluent treated. Synthetic membranes are
a very effective way to remove nitrites and nitrates. Abatement rates ranged from 95% to 99%
using all three membranes for leachate and wastewater from the wastewater treatment plant.
These results motivate us to revisit advanced membrane technologies for the simultaneous

treatment of water and the production of energy from wastewater.

Keywords :Ultrafiltration ; Retention; COD, membrane, ceramic,
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Introduction Générale

L’eau est un élément vital, précieux et rare. Son role économique et social est treés
important [1]. La quantité d'eau est abondante sur notre planéte, elle représente 1380 millions
de km3. Elle est essentiellement constituée d'eau de mer (97.2%) et de glace (2.15%)
inutilisables directement. Sur les 0.65% d’eau douce restante, I’eau douce, facilement
disponible (lacs, fleuves, certaines eaux souterraines), ne représente que 0.07% de la ressource
totale soit environ un million de km3, mais, la répartition de cette eau est trés inégale d’un point
de vue géographique. En effet, dix pays se partagent 60% des réserves d'eau douce dont le
Brésil qui a lui seul en possede 12% et vingt-huit autres principalement en Afrique et au Moyen-
Orient sont au contraire confrontés a une pénurie chronique d'eau douce [2]. Les ressources
naturelles (conventionnelles) en eau douce sont limitées (et épuisées pour certaines régions
surtout dans les pays a climat aride et semi-aride). Elles sont inexistantes ou insuffisantes vis-
a-vis de la croissance démographique ou de la production industrielle, et le recours vers les
ressources non conventionnelles est primordial, dont la réutilisation d’eau et le dessalement de
I’eau de mer et de I’eau saumatre constituent une solution adéquate du probléme de
I’insuffisance des ressources naturelles. Le recyclage des eaux usées apparait dés a présent
comme une nécessité [3, 4]. La réutilisation des eaux usées est donc « une action volontaire et
planifiée qui permet de fournir une source supplémentaire d’eau pour différents usages
comblant les déficits hydriques tout en protégeant le milieu environnant » [5]. Dans la plupart
des pays développés, la majeure partie des eaux usées et des effluents industriels est traitée afin
de protéger la qualité du milieu récepteur.

D’autres part, la gestion des déchets est un probléme mondial, malgré la multiplication
des efforts ces derniéres années le probléme reste loin d’étre réglé. L’ Algérie génére chaque
année 10 a 12 millions de tonnes de déchets ménagers [6], dont 3000 décharges sauvages. Ces
dernieres occupent une surface totale de I’ordre de 150 000 hectares et coutent annuellement a
I’ Algérie 0,19 % du produit intérieur brut en impacts sur la santé et 0,13 % du PIB en pertes
¢conomiques (potentiel de recyclage et de valorisation non réalisés), et méme si un programme
des 3R (Réduire, Réutiliser, Recycler) est trés recommandé, 'enfouissement demeure une
nécessité dans la gestion des déchets. La raison est pour laquelle 300 centres d’enfouissement
technique et décharges controlées sont programmeé a travers le territoire national dont 90 projets
sont achevés ou en voie d’achévement.

En effet, des la phase de dépdt, les déchets sont soumis a des processus de dégradation

liés a des réactions biologiques et physico-chimiques complexes. L'eau s'y infiltre et produit
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des lixiviats et du biogaz chargés de substances organiques ou minérales qui engendrent une
pollution essentiellement de type organique et métallique, en relation avec la biodégradation
naturelle des déchets confinés et avec leurs composants anthropiques qui libérent de
nombreuses substances toxiques dans le milieu naturel, notamment dans I'atmospheére, les eaux
souterraines et les cours d'eau. L'eau ainsi contaminée, qui constitue les résidus liquides des
décharges, s'appelle " lixiviat " ou " eau de lixiviation "[7]. Si le lixiviat n'est pas en milieu
fermé, il s'écoule et risque d'aller polluer les eaux souterraines ou les eaux de surface.

De par leur charge polluante souvent importante, les lixiviats doivent subir un traitement
d’épuration avant d’étre rejetés vers le milieu naturel. Devant des réglementations de plus en plus
strictes en termes de rejet, les filieres traditionnelles, qui dérivent du traitement des eaux usées, ont
dd évoluer avec I'introduction des procédés membranaires dans la chaine de traitement tels que
des opérations de microfiltration, ultrafiltration, nanofiltration ou encore d’osmose inverse. La
principale limitation des traitements traditionnels réside dans la difficulté d’assurer face aux
variations des caractéristiques de 1’effluent brut.

Les procédés de séparation membranaires regroupent un grand nombre de techniques
permettant de réaliser des séparations en phase liquide ou en phase gazeuse sous I’action de
diverses forces de transfert (mécanique, ¢électrique ou chimique). Dans le cas de la filtration en
phase liquide réalisée au moyen de procédés baro-membranaires, c’est-a-dire utilisant un
gradient de pression comme force motrice, on distingue quatre techniques répertoriées sous les
noms de microfiltration (MF), ultrafiltration (UF), nanofiltration (NF) et osmose inverse (OI).
La micro-, I'ultra- et la nanofiltration mettent en jeu des membranes possédant une structure
poreuse tandis que les membranes d’osmose inverse sont des matériaux denses. La
microfiltration est utilisée pour séparer des especes dont la taille est de I’ordre du micromeétre
(cellule animale, levures, bactéries...), 1’ultrafiltration pour séparer des especes de taille
comprise entre ~ 2 et 100 nm (peptides, protéines, virus...) et la nanofiltration pour traiter les
especes de taille inférieure a 2 nm (sucres, colorants, sels...). Tout comme la nanofiltration,
I’osmose inverse, permet de filtrer des solutions contenant des espéces de tres faibles masses
molaires. Elle est généralement utilisée lorsqu’une rétention totale des solutés est souhaitée [8].
Le travail présenté dans ce manuscrit a pour objectifs de valoriser les membranes a base d'argile
synthétisées au niveau de notre laboratoire, en 1’utilisant dans le traitement des eaux polluées

et des lixiviats Ainsi, nous avons organisé cette thése en cing chapitres :

» Le premier chapitre est consacré a une synthése bibliographique qui rassemble des

données essentielles sur la pollution industrielle de 1’eau et du lixiviat, et quelques
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repéres sur la 1égislation Algérienne en maticre de rejets industriels et de protection de
I’environnement ainsi que I’évolution des techniques de recyclage des effluents incluant
la recherche de technologies « propres ».

» Le deuxi¢me chapitre est dédi¢ a la description de la technologie membranaire, on
donnera dans un premier temps un apercu sur les généralités sur les membranes, ensuite
les interactions et les propriétés de séparation, puis les applications et les avantages de
la filtration membranaire.

» Nous présentons dans le troisiéme chapitre les matériels et les différentes méthodes
d’élaboration des membranaires tubulaires, les couches filtrantes et 1’ensemble des
méthodes expérimentales ainsi que les différents effluents utilisés dans ce travail.

» Dans le quatrieme chapitre, Les techniques de caractérisation structurales sont
présentées
» Le dernier chapitre de notre étude concerne I’interprétation des résultats obtenus. Nous
y avons traité :
- L’¢étude de la perméabilité des membranes
- Tester I’efficacité de ces membranes dans la filtration des différents polluants liquides
Enfin, Nous terminons le manuscrit par une conclusion générale relatant les principaux résultats

de cette étude.
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I.1. Protection et gestion des ressources en eau

Les sciences de I'environnement découlent d'un principe interdisciplinaire qui aborde la maniére
dont elles sont liées les unes aux autres et le fonctionnement de la nature. Par ailleurs, il faut
comprendre que la qualité environnementale est le résultat de 1'action humaine sur l'espace et
ses aspects & un moment précis[9].

L’eau est un élément crucial de I’entretien de la vie, une fois qu’elle maintient les étres vivants,
régule le temps, faconne le terrain et dissout les déchets et les polluants dans le cadre du
recyclage hydrologique. Comme le disent[9], les étres humains sont composés a 60% d’eau, et
I’hydrosphére correspond a 71% de la surface de la terre, mais 97,4% de celle-ci se trouve sur
les océans et les lacs salés. En d'autres termes, seulement 2,6% de 1'eau correspond a de I'eau
douce.

Le fait que plus des deux tiers de la surface de notre planéte soient recouverts d'eau conduit a
la conclusion que l'eau représente souvent un écosystéme - un milieu de vie - pour de
nombreuses especes, agissant ainsi comme le berceau de la biodiversité, ce qui est
particulierement important pour la création et la préservation de la durabilité des écosystemes.
En effet, chaque espece contribue a 1'équi- libre de son écosystéme. Parfois, il semble que toutes
les autres espéces vivantes, a l'exception des humains, reconnaissent et remplissent leur role.
Seuls les étres humains semblent oublier d'ou ils viennent et ce qui est indispensable a leur
existence sur la planete Terre. Dans ce contexte, nous sommes confrontés a un probléme
croissant de pénurie d'eau potable et a la menace qu'elle représente pour les zones et les pays
naturellement riches en eau.

Au cours des 100 dernicres années, la consommation d'eau potable a été multipliée par six. Les
principales raisons proviennent de la croissance démographique et de la perte de ressources en
eau due au changement climatique. De plus, le volume des émissions toxiques rejetées dans
l'eau a augmenté et rend de nombreuses sources d'eau inutiles. [10, 11] souligne que le monde
est déja confronté a une crise de I'eau car les données révelent qu'aujourd'hui, une personne sur
sept n'a pas un acces adéquat a l'eau potable. Ainsi, l'eau potable représente le deuxi¢me
probléme majeur de ce millénaire apres le réchauffement climatique.

Aujourd'hui, on assiste a deux extrémes : d'une part, il y a le manque d'eau, dont les
conséquences se traduisent par la pauvreté, la famine et la mort. En revanche, nous observons
des quantités d'eau imprévisibles (inondations, tsunamis, etc.), qui polluent les sources d'eau

potable et provoquent par conséquent diverses maladies et la mort. [12] notent que le
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changement climatique causé par le réchauffement climatique et l'interférence humaine avec
l'environnement est la raison de ces extrémes

L’augmentation des activités génératrices de pollution et la diversification des sources de
contamination (secteur agricole, industrie, urbanisation, transports...) ont augmenté les
pressions s’exergant sur les milieux aquatiques, et accentué les problémes de disponibilité et de

qualité générale de 1’eau.

I.2. Recyclage des eaux

Utiliser I’eau, c’est accepter de la polluer [13], La question de I'eau constitue un défi permanent
pour les pays d'Afrique de I'Ouest en général et I'Algérie en particulier [14]. Selon[15], les
précipitations les plus faibles se produisent dans les pays du nord de I'Afrique ou la pluviométrie
annuelle moyenne n'est que de 71,4 mm. Cette réduction des précipitations est associée a
l'augmentation considérable de la température au cours des deux dernicres décennies influencée
par sa largeur d'espace, son intensité, et par son impact majeur sur la réduction des ressources
en eau notamment dans I'ouest de 1'Algérie [16].

Dans la plupart des pays de la région méditerranéenne, les eaux usées sont réutilisées a des
degrés divers dans le cadre de projets planifiés ou non. Dans de nombreux cas, 'application
d'eaux usées brutes ou insuffisamment traitées reste une pratique courante.

Dans d'autres cas, les stations d'épuration ne fonctionnent souvent pas ou sont surchargées et
rejettent ainsi des effluents qui ne sont pas adaptés aux applications de réutilisation. Dans
plusieurs pays, la réutilisation de 1'eau est prévue ; les eaux usées sont soumises a des systémes
de valorisation adéquats et les effluents traités sont réutilisés sans aucune preuve de risque pour
la santé humaine. La nécessité d'établir des critéres de recyclage et de réutilisation de 1'eau dans
les pays méditerranéens a été signalée il y a des années par [17]. La planification de la
réutilisation de I'eau signifie que les conditions de réutilisation, y compris non seulement les
objectifs de réutilisation des eaux usées, mais aussi les pratiques de réutilisation, les mesures
de surveillance et de contrdle, ont été définies. Ces conditions sont généralement énoncées dans
des recommandations ou des réglementations établies au niveau national ou régional. Bien que
des changements rapides soient susceptibles de se produire, jusqu'a récemment, la plupart des
pays méditerranéens (Albanie, Algérie, Bosnie-Herzégovine, Croatie, Egypte, Gréce, Liban,
Libye, Malte, Monaco, Maroc, Slovénie et Syrie) n'avaient ni réutilisation de l'eau, ni
réglements ni directives. Les pays ou la réutilisation se développe dans un cadre institutionnel
organisé ont élaboré et mis en ceuvre leurs propres réglementations ou directives. Cependant,

les normes différent considérablement d'un pays a l'autre et méme a l'intérieur d'un pays donné.
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Certains pays (France, Tunisie) et régions (Andalousie, Catalogne et Baléares en Espagne et
Sicile en Italie) ont adopté un ensemble de critéres de qualité de 1'eau basés sur les directives
de 'OMS [18]

En effet, chaque pays est enclin a conserver sa propre approche, en particulier ceux qui ont déja
adopté des réglementations strictes. Cependant, comprendre les raisons des divergences entre
les lignes directrices existantes pourrait ouvrir la voie a 1'établissement d'exigences minimales
acceptées qui garantiraient la réutilisation de I'eau salubre sur les deux rives.

Les progrés dans 1'efficacité et la fiabilité des technologies de traitement des eaux usées ont
amélioré la capacité de produire de 1'eau recyclée qui peut servir de source d'eau alternative en
plus de répondre aux exigences de protection de la qualité de I'eau et de réduction de la pollution
[19]. Dans les pays en développement, en particulier dans les régions arides du monde, des
technologies fiables et peu colteuses (a la fois pour le traitement et la réutilisation) sont
nécessaires pour acquérir de nouvelles sources d'eau et protéger les sources d'eau existantes de
la pollution. La mise en ceuvre de la réutilisation de I'eau favorise la préservation des ressources
en eau limitées en conjonction avec des programmes de conservation de I'eau et de protection
des bassins versants [19].

La réutilisation de I'eau peut avoir deux avantages importants. Le plus évident est la fourniture
d'une ressource en eau supplémentaire fiable. Le second est la réduction des impacts
environnementaux en réduisant ou en ¢éliminant 1'évacuation des eaux usées, ce qui se traduit
par la préservation de la qualité¢ de 1'eau en aval, De plus, I'utilisation d'eaux usées recyclées
pour l'irrigation peut réduire le besoin d'engrais grace aux nutriments qu'elles contiennent. Cela
peut méme supprimer l'exigence d'un traitement tertiaire des eaux usées dans les zones
sensibles.

Quelques exemples de périmétres d’irrigation projeté ou existant utilisant les eaux usées
épurées, Tlemcen : la mise en service du périmetre irrigué de Hennaya sur 912 hectares a partir
des eaux usées épurées de la station d’épuration de Ain El Hout (Tlemcen). Constantine : Le
périmetre d’irrigation partir de la STEP de Hamma Bouziane Constantine sur une superficie de
327 ha. Périmetre de Dahmouni (wilaya de Tiaret) sur une superficie de 1.214 ha. Périmétre
d’irrigation partir de la STEP de la ville de Bordj Bou Arreridj sur une superficie de 350
ha. Périmeétre d irrigation de M’leta partir de la STEP Oran sur une superficie de 8.100 ha.
Dans le secteur industriel, la réutilisation des eaux usées est une pratique courante. un systéme
de recyclage des eaux efficace peut satisfaire jusqu’a 85 % des besoins en eau. Des secteurs

comme les papeteries, les filiéres du pétrole et du charbon ou encore les industries des plastiques
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affichent les taux de réutilisation les plus élevés [20-22].

L.3. Les différents types d’eaux usées

I .3.1 Eaux usées domestiques

Les eaux usées domestiques sont une source majeure de pollution de 1’eau. Une mauvaise
planification urbaine et une population croissante ont entrainé des colonies illégales et des
bidonvilles [23]. Une meilleure connaissance dans ce domaine serait extrémement précieuse
pour étudier les méthodes de traitement et de réduction du volume / pollution des eaux usées.
Des exemples de ces études sont 1’étude des processus dans les égouts et 1’évaluation de
différentes mesures de réduction de la production d’eaux usées ménageres[24].

Les eaux usées étant transportées dans les égouts, la modification de leurs caractéristiques est
provoquée par divers processus, a savoir : atténuation des flux, dispersion des polluants,
biodégradation par la biomasse en suspension et attachée, dilution due au remplissage, dépdt et
remise en suspension de solides. Par conséquent, une connaissance détaillée des caractéristiques
des eaux usées domestiques a la source et de leur variation tout au long de la journée est un
¢lément essentiel pour étudier et isoler ’action et I’importance de ces processus. En outre, une
détermination complete des schémas et des composants du débit par temps sec fournit les

moyens de déterminer en détail leurs effets en aval.

1.3.2 Pollution agricole

En effet, les effets interactifs de plusieurs facteurs de stress sont généralement difficiles a
prévoir. L'agriculture et les stations d'épuration des eaux usées municipales (STEP) sont
souvent des sources importantes de contaminants pour les cours d'eau, mais leur importance
relative et le role des différents polluants (par exemple les nutriments ou les pesticides) sont
largement inconnus

[25]ont prouvés que La répartition par variation de la composition de la communauté a révélé
que la qualité globale de 1'eau expliquait environ 30% de la variabilité de la communauté, les
nutriments et les pesticides expliquant chacun indépendamment 10% et 2% respectivement.
L'exclusion des oligochétes (qui étaient trés abondants en aval des STEP) des analyses, a eu
pour résultat une influence relativement plus forte (3%) des pesticides sur la composition de la

communauté des macro invertébrés, alors que les nutriments n'avaient aucune influence.
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1.3.3. Pollution industrielle

Un changement réglementaire s’est dessiné pour rendre le principe mais peu respecté de « qui
pollue paie » en « qui pollue dépollue » [13]. Cette évolution réglementaire a eu pour
conséquence la mise en place de stations de traitement de plus en plus performantes dans le
secteur industriel.

Avec le développement rapide de diverses industries, une énorme quantité¢ d'eau douce est
utilisée comme matiere premicre, comme moyen de production (eau de procédé) et a des fins
de refroidissement. De nombreux types de matiéres premicres, de produits intermédiaires et de
déchets sont introduits dans I'eau lorsque 1'eau passe par le processus industriel. Donc, en fait,
les eaux usées sont un "sous-produit essentiel" de I'industrie moderne, et elles jouent un rdle
majeur en tant que sources de pollution dans la pollution de l'environnement aquatique.

Les industries métallurgiques rejettent des composés de chrome, de nickel, de zinc, de
cadmium, de plomb, de fer et de titane, parmi lesquels l'industrie de la galvanoplastie est un
important vecteur de pollution. Les ateliers de traitement de photos produisent de 1'argent, les
ateliers de nettoyage a sec et de réparation automobile générent des déchets de solvants, et les
imprimeries libérent des encres et des colorants. L'industrie des pates et papiers dépend
fortement des substances a base de chlore et, par conséquent, les effluents des usines de pates
et papiers contiennent des chlorures organiques et des dioxines, ainsi que des solides en
suspension et des déchets organiques. L'industrie pétrochimique rejette beaucoup de phénols et
d'huiles minérales. Les eaux usées des usines de transformation des aliments sont également
riches en solides en suspension et en matiéres organiques. Tout comme les différentes
caractéristiques des eaux usées industrielles, le traitement des eaux usées industrielles doit étre

congu spécifiquement pour le type particulier d'effluent produit.

1.3.4. Le lixiviat

La production de déchets solides municipaux continue de croitre a la fois par habitant et en
termes généraux, La méthode de mise en décharge sanitaire pour I'élimination finale des déchets
solides continue d'étre largement acceptée et utilisée en raison de ses avantages économiques

Cependant, les rejets d'une décharge sanitaire sont principalement constitués de lixiviat qui est
devenu un sujet d'intérét récent en tant qu'eaux usées fortement polluées et de biogaz, qui est

une ressource qui peut étre utilisée pour la production d'énergie [26].
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La matiere organique (biodégradable, mais également réfractaire a la biodégradation), ou les
constituants de type humique constituent un groupe important, ainsi que 1'ammoniac-azote, les
métaux lourds, les sels organiques et inorganiques chlorés. L'élimination de la maticre
organique basée sur la demande chimique en oxygene (DCO), la demande biologique en
oxygene (DBO) et I'ammonium du lixiviat est la condition préalable habituelle avant de rejeter
les lixiviats dans les eaux naturelles.

Les analyses de toxicité réalisées ont confirmé les dangers potentiels des lixiviats de décharge
[27] et la nécessité de les traiter de manicre a respecter les normes de rejet dans les eaux
réceptrices.

Les principaux parametres influencant la composition du lixiviat sont la composition des
déchets enfouis, leur degré de décomposition, leur taux d'humidité, leur température, le taux
d'infiltration de l'eau dans les déchets, les conditions climatiques et 'dge de la décharge[28] .
Malgré sa complexité, quatre groupes de polluants caractérisent le lixiviat [13, 29, 30] :

1. La matiere organique dissoute.

2. Les composés organiques anthropiques (hydrocarbures aromatiques, phénols,

composés aliphatiques chlorés...) de concentration inférieure a 1 mg/L.

3. Les composés minéraux majeurs : Ca?", Mg?", K, Na”, NH4+, Fe?*, Mn?" .
4. Les métaux lourds (Zn, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb...) a I'état de traces.

1.4. NOTION DE POLLUTION

Il existe de tres nombreuses définitions de la pollution de I’eau. Celle proposée par Boeglin en
1997[31]«correspond a une modification de ses propriétés naturelles (physique, chimique,
biologique et microbiologique), suite entre autres au rejet de substances solubles ou insolubles
pouvant entrainer des perturbations sur 1’environnement et la santé humaine »

La DCE définit quant a elle la pollution comme « I’introduction directe ou indirecte, par suite
de I’activité humaine, de substances ou de chaleur dans 1’air, ’eau ou le sol, susceptibles de
porter atteinte a la santé humaine ou a la qualité des écosystémes aquatiques ou terrestres, qui
entrainent des détériorations aux biens matériels, une détérioration ou une entrave a I’agrément
de I’environnement ou a d’autres utilisations légitimes de ce dernier ». Dans cette méme
directive, un polluant est défini comme « toute substance artificielle produite par ’Homme et

dispersée dans I’environnement susceptible de pouvoir engendrer un impact ».
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I.5. VARIABILITE DES POLLUTIONS

La production de déchets issus des activités humaines est incontournable. Une part importante
de ces déchets finira sous forme d'eaux usées. La quantité et la qualité des eaux usées sont
déterminées par de nombreux facteurs. Tous les humains ou toutes les industries ne produisent
pas la méme quantité de déchets. La quantité et le type de déchets produits dans les ménages
sont influencés par le comportement, le mode de vie et le niveau de vie des habitants ainsi que
par le cadre technique et juridique dans lequel les gens sont entourés. Dans les ménages, la
plupart des déchets finiront par devenir des déchets solides et liquides, et il existe des
possibilités importantes de modifier les quantités et la composition des deux flux de déchets
générés. Pour l'industrie, des considérations similaires s'appliquent.

La conception du réseau d'égouts affecte considérablement la composition des eaux usées. Dans
la plupart des pays en développement, des systemes d'égouts séparés sont utilisés. Dans ces
derniers, les eaux pluviales sont transportées dans des tranchées, des canaux ou des tuyaux. Les
anciennes zones urbaines peuvent avoir des réseaux d'égouts unitaires ou différents types d'eaux
usées sont mélangés. Dans les systémes combinés, une partie (petite ou grande) des eaux usées
totales est rejetée dans les plans d'eau locaux, souvent sans aucun traitement.

Les constituants présents dans les eaux usées peuvent étre divisés en catégories principales

selon le tableau I.1.La contribution des constituants peut varier fortement.
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Tableau 1.1 Constituants présents dans les eaux usées domestiques [32]

Microorganismes

(Eufs de bactéries
pathogénes, de virus et de
vers

Risque lors de la baignade et
de la consommation de
crustacés

Matériaux organiques
biodégradables

Epuisement de I'oxygéne
dans les riviéres et les lacs

Mort des poissons, odeurs

Autres matiéres organiques

solvants, phénols, cyanure

Effet toxique, inconvénients
esthétiques, bioaccumulation
dans la chaine alimentaire

Les nutriments

Azote, phosphore,
ammonium

Eutrophisation,
appauvrissement en
oxygene, effet toxique

Les métaux

Hg, Pb, Cd, Cr, Cu, Ni

Effet toxique,
bioaccumulation

Autres matériaux
inorganiques

Acides, par exemple sulfure
d'hydrogene, bases

Corrosion, effet toxique

Effets thermiques Eau chaude Changement des conditions
de vie de la faune et de la
flore

Odeur et gout Sulfure d'hydrogéne Inconvénients esthétiques,

effet toxique

radioactivité

Effet toxique, accumulation

Les substances chimiques présentes dans les rejets peuvent se retrouver dans le milieu

aquatique sous plusieurs formes :

e Dissoutes dans I’eau ;

e Adsorbées sur les matiéres en suspension (MES) ;

e Adsorbées sur les sédiments ;
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e Accumulées dans les tissus des organismes (animaux ou végétaux). Par exemple, dans
I’environnement, les métaux peuvent se retrouver soit sous forme soluble, soit sous
forme d’hydroxyde ou complexer avec des colloides. IIs se retrouvent ainsi dans I’air,
les eaux, les sols et les sédiments, ou encore dans les organismes végétaux et animaux.
Ils peuvent alors s’accumuler dans la chaine alimentaire et peuvent ainsi devenir

toxiques pour ’homme.

1.6. Principaux polluants rencontrés dans les eaux usées

On sait que diverses substances présentes dans les effluents d'eaux usées non traités ou mal
traités sont toxiques pour les plantes et les animaux, y compris les humains, et ont des effets
négatifs sur I'environnement. Les principaux contaminants dans les effluents d'eaux usées sont
les nutriments (azote et phosphore), les métaux lourds, les hydrocarbures, la matiére organique,
les microbes et les perturbateurs endocriniens sont les principaux contaminants des eaux usées
qui entrainent des effets néfastes a la fois sur la santé humaine et I'environnement [33]. Dans
les eaux usées, la matiére organique et d'autres formes de contaminants en font un terrain fertile
pour la plupart des organismes pathogenes, tels que les bactéries, les champignons, les
protozoaires et les virus. La présence de ces organismes dans les eaux usées est généralement
responsable d'une multitude de maladies liées a 1'eau; d'ou la nécessité d'un traitement avant le
rejet dans les plans d'eau récepteurs [34]. La présence de composés azotés dans les effluents
d'eaux usées a des concentrations supérieures a la limite requise est connue pour étre
préjudiciable aux plans d'eau récepteurs. L'ammoniac, qui est généralement présent dans les
eaux usées sous la forme principale d'azote, est connu pour étre toxique pour les organismes
aquatiques en exces de concentration. L'ingestion d'eau contenant du nitrate peut entrainer une
méthémoglobinémie, également appelée syndrome des bébés bleus chez les nourrissons et
autres personnes sensibles. En outre, un certain nombre de perturbateurs endocriniens, tels que
le 17B-estradiol, l'estrone et la testostérone, ont été signalés comme provoquant une défaillance
des organes reproducteurs chez I'homme et I'animal. En outre, les métaux lourds, comme le zinc
et le mercure, conduiraient a la conformation des protéines et provoqueraient le cancer [34, 35].
En outre, une variété de micro-organismes pathogeénes sont connus pour posséder la capacité
de se développer dans les eaux usées. Lorsque de telles eaux usées polluées par des microbes
pénetrent dans les plans d'eau, elles constituent une menace sérieuse pour la santé des humains
et des animaux [36]. Les effluents d'eaux usées sont I'un des principaux contributeurs a divers
cas de pollution de 1'eau. Certains de ces problémes comprennent 1'empoisonnement aux

métaux, les irritations et les infections pathogenes des humains et des animaux. Un autre
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probléme majeur causé par les effluents d'eaux usées non traitées est I'eutrophisation, dont la
prolifération excessive de nutriments pourrait entrainer la stimulation de la croissance des
algues, ce qui peut entrainer une augmentation des cotits de purification de I'eau. Les autres
effets de I'eutrophisation sont l'appauvrissement en oxygene dissous, les modifications
physiques des plans d'eau récepteurs, la bioaccumulation et la bioamplification des
contaminants, la libération de substances toxiques et les effets d'enrichissement en nutriments
[36]. La sensibilisation de la plupart des sociétés a la prévention des maladies d'origine hydrique
a attiré une plus grande attention sur le traitement des eaux usées. En effet, le traitement des
eaux usées est un maillon important de la prévention et de la transmission des maladies d'origine
hydrique [33]. Pour éviter les effets négatifs des effluents d'eaux usées non traités et mal traités,
il est nécessaire de procéder a un traitement efficace et efficient des rejets dans les plans d'eau
récepteurs. Le traitement des eaux usées implique la capacité d'améliorer la qualité des eaux
usées. Plusieurs méthodes ont été utilisées pour éliminer les polluants des eaux usées. Ces
processus d'assainissement comprennent l'assainissement physique, I'assainissement chimique,
la phytoremédiation et l'assainissement microbien[37, 38]. Bien que ces procédés de traitement
jouent un rdle essentiel dans l'assainissement des eaux usées, ils ont leurs défauts, qui
nécessitent dans certains cas l'application d'une combinaison de procédés d'assainissement.
Cette étude visait donc a passer en revue les principaux polluants des eaux usées et leurs impacts
environnementaux et sanitaires. Les différents procédés de traitement pour le traitement des

eaux usées ont également été examinés.

I.7.Impacts des polluants dans les effluents d'eaux usées
L'une des principales menaces pour les organismes aquatiques est la présence de polluants dans
les effluents d'eaux usées. Les principaux contaminants des eaux usées sont les nutriments

(azote et phosphore), les hydrocarbures, les métaux lourds et les microbes.

1.7.1. Effets de 1'azote et du phosphore

Les deux principaux nutriments eutrophes dans les effluents d'eaux usées sont 1'azote et le
phosphore. Il est indiqué que plus de 47% et 53% des cours d'eau contiennent respectivement
des niveaux moyens a élevés de phosphore et d'azote [34]. Dans les eaux usées non traitées,
l'azote se présente principalement sous forme d'ammoniac et d'azote organique, tandis que le

phosphore peut exister sous forme d'ion orthophosphate soluble, de phosphate lié
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organiquement ou d'autres formes de phosphore / oxygéne [39]. Il a été indiqué que la présence
de proliférations d'algues dans I'eau entraine une diminution non linéaire du niveau de clarté de
l'eau. L'effet reconnaissable de 'eutrophisation est 1'apparition de proliférations d'algues, qui a
leur tour entrainent 1'épuisement de la concentration d'oxygéne dissous dans les plans d'eau
récepteurs. Une faible teneur en OD dans les plans d'eau est connue pour entrainer la mort de
la vie aquatique, des eaux boueuses et une réduction drastique de la flore et de la faune
désirables. De plus, des algues toxiques, telles que Microsystis, qui sont connues pour inhiber
fortement les gros cladocéres, peuvent également étre visibles dans les proliférations d'algues
[39]. Un autre impact de l'eutrophisation est une augmentation de la quantit¢ de chlore
nécessaire a la désinfection des plans d'eau, ce qui pourrait accroitre le risque de cancer [39].
De plus, une prolifération excessive de nutriments dans les effluents d'eaux usées peut conduire
a la stimulation de microbes nocifs comme la Pfisteria[34]. 1l est établi que la présence de
Pfisteria dans un plan d'eau provoque une irritation des yeux et des voies respiratoires, des maux
de téte et des troubles gastro-intestinaux [39, 40]. De plus, la présence d'une teneur en nitrates
remarquablement élevée au-dessus d'un niveau de contaminant maximal de 1o mg/ L dans I'eau
est connue pour entrainer une méthémoglobinémie (maladie du bébé bleu) chez les nourrissons
et autres individus sensibles. Au cours de la méthémoglobinémie chez les nourrissons, le nitrate
est réduit en nitrite dans le systeme digestif, qui attaque I'hémoglobine. Certains rapports ont
suggéré que la présence de nitrite pourrait provoquer une réaction chimique ou enzymatique

avec l'amine, qui formerait des nitrosoamines, qui sont des carinogenes[34]

1.7.2. Effets des hydrocarbures

Bien que les hydrocarbures pétroliers soient toxiques pour toutes les formes de vie, la
contamination de 1'environnement par le pétrole brut est relativement courante en raison de son
utilisation généralisée et des opérations d'élimination associées et des déversements accidentels
[41, 42]. Dans les effluents d'eaux usées est connu pour entrainer plusieurs impacts sur la santé
et l'environnement, qui sont trés préoccupants. Bien que le pétrole soit une ressource
énergétique et une maticre premiere importantes de 1'industrie chimique, lorsqu'il est en contact
avec des plans d'eau récepteurs, il peut entrainer de graves problémes, tels que des menaces
pour la péche, les habitats marins de la faune, la sant¢ humaine et la destruction de 1'équilibre

¢cologique qui peut prendre des années. Voire des décennies pour récupérer [43].
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1.7.3. Effets des métaux lourds

Les sources les plus anthropiques de métaux lourds trouvés dans les eaux usées sont la
contamination industrielle, le pétrole et I'évacuation des eaux usées [44, 45]. Bien que certains
métaux lourds, comme le zinc, le cuivre et le fer, soient décrits comme essentiels en milieu
aquatique en raison de leur réle dans plusieurs processus biochimiques, lorsqu'ils sont présents
en concentrations élevées, ils deviennent nuisibles [35]. L'incorporation de métaux lourds dans
les chaines alimentaires pourrait conduire a leur présence dans les organismes aquatiques a un
niveau qui affecte leur état physiologique. Parce que la plupart des métaux lourds sont connus
pour étre toxiques et cancérigénes, ils représentent une menace sérieuse pour la santé humaine
et la faune et la flore des plans d'eau récepteurs. Un certain nombre de métaux lourds, comme
le zinc, le cuivre, le nickel et 'arsenic, seraient connus pour leur toxicité, méme a de tres faibles
concentrations [46]. Il est indiqué que les métaux lourds ont tendance a se lier aux protéines,
modifiant ainsi leur conformation et les inactivant, ce qui entraine généralement des
complications pour la santé [34]. Certaines études ont indiqué que 1'intoxication au zinc était
une cause de crampes d'estomac, d'irritations cutanées, de vomissements, de nausées, d'anémie,
de pancréas endommagé, de métabolisme protéique perturbé, d'artériosclérose, de troubles
respiratoires et de fievre des métaux[47]. En outre, il a été démontré que la présence de zinc
pose un grand danger pour les nourrissons et les foetus, en particulier lorsque de grandes
concentrations de celui-ci sont absorbées par leur mére pendant la grossesse [48]. De plus, la
présence de zinc dans les eaux usées est indiquée pour entrainer une augmentation de 1'acidité
de l'eau, ce qui pourrait affecter la culture et le rendement des cultures. En outre, outre qu'elle
est connue comme l'une des causes de 1ésions rénales, la présence de plomb chez 'homme et
'animal se révele avoir des effets sur la synthése de 1'hémoglobine, ce qui pourrait entrainer
une anémie. Bien que certains des effets du plomb soient déclarés irréversibles, une exposition
chronique peut entrainer une diminution durable de la fonction rénale, ce qui pourrait entrainer
une insuffisance rénale. On suppose que I'un des facteurs les plus importants qui influencent la
toxicité aquatique du plomb est sa concentration ionique libre et sa disponibilité¢ pour les
organismes; il est donc peu probable qu'il affecte les plantes aquatiques a des niveaux qui
pourraient étre trouvés dans I'environnement général [49]. Dans le cas du mercure, ses formes
organiques sont connues pour étre plus toxiques aux organismes aquatiques que les formes
inorganiques. Bien que les plantes aquatiques soient affectées par le mercure dans I'eau a des

concentrations approchant 1 mg /1 pour le mercure inorganique, 1'effet est plus important méme
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a des concentrations beaucoup plus faibles de mercure organique [50]. Pour le cadmium, sa
toxicité aigué pour les organismes aquatiques est variable, méme entre des especes étroitement
apparentées. On dit que cette variation est liée a sa concentration ionique libre du métal. Le
cadmium interagirait avec le métabolisme du calcium chez les animaux. Chez les poissons, le
cadmium entrainerait un manque de calcium (hypocalcémie). Ceci est probablement di a
l'inhibition de l'absorption du calcium dans l'eau, les effets a long terme de 1'exposition au
cadmium étant la mortalité des larves et la réduction temporaire de la croissance [51]. De plus,
bien que le chrome soit nécessaire au métabolisme de 1'insuline et essentiel pour les animaux,
il est connu a des concentrations élevées pour étre toxique pour les organismes. Chez les
animaux, le chrome est connu pour provoquer une irritation cutanée et le cancer. Il est
généralement indiqué que le chrome hexavalent est plus toxique pour les organismes dans
'environnement que le chrome trivalent avec sa capacité a provoquer des irritations et des
cancers. Le chrome est également indiqué pour rendre les poissons plus sensibles aux
infections. Une concentration élevée de chrome est également connue pour causer des

dommages dans les tissus de plusieurs invertébrés, comme les escargots et les vers [49].

1.7.4. Effets des déchets organiques et des destrubteurs endocriniens

Les déchets organiques sont constitués de carbone, d'hydrogéne, d'oxygene, d'azote et d'autres
¢léments; et pourrait étre soit des glucides, des protéines ou des graisses qui sont biodégradables
La majorité¢ des mati¢res organiques présentes dans les eaux usées proviennent de plantes,
d'animaux ou de sources synthétiques. Ils pénétrent dans les eaux usées par les déchets humains,
les produits en papier, les détergents, les cosmétiques, les aliments et a partir de sources
agricoles, commerciales et industrielles. La présence de matiére organique dans 1'eau entraine
une demande en oxygene des microorganismes qui contribuent a la dégradation, épuisant ainsi
le niveau d'oxygene dissous disponible pour les autres organismes aquatiques. Une diminution
de l'oxygene dissous en dessous d'un certain point aura des effets néfastes sur la physiologie et
le métabolisme des organismes aquatiques, ce qui entrainera leur mort. La mort d'organismes
aquatiques, tels que les poissons, appauvrira la valeur récréative de ces eaux en raison du rejet
d'odeurs et de la dégradation générale de la qualité de 1'eau [33] On dit que les perturbateurs
endocriniens sont des produits chimiques ou des sous-produits naturels de I'environnement qui

imitent les hormones du corps. Ils sont également connus comme des agents exogenes qui
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interférent avec la synthese, la sécrétion, le transport, la liaison, l'action ou 1'élimination des
hormones naturelles dans le corps qui sont responsables du maintien de I'homéostasie, de la
reproduction, du développement et du comportement [52]. peuvent €tre divisées en deux classes
générales: les hormones endocrines et les imitateurs endocriniens, qui comprennent les
xénobiotiques, tels que les xénoestrogenes, les xénoandrogenes et les phytoestrogénes. Il est
indiqué que la présence de perturbateurs endocriniens dans les plans d'eau récepteurs menace
le succes de la reproduction et la survie a long terme des populations aquatiques sensibles. Le
17B-estradiol, l'estrone, la testostérone et le composé contraceptif synthétique, le 17a-
¢éthinylestradiol, sont des exemples d'hormones reproductrices couramment détectées dans les
écosysteémes affectés par les effluents. Il existe également un certain nombre d'autres produits
chimiques perturbateurs endocriniens qui partagent une similitude structurelle suffisante avec
les hormones endocrines pour interagir avec les sites des récepteurs endocriniens animaux et
déclencher des effets négatifs. Ce groupe, appelé imitateurs endocriniens, présente
généralement moins de réactivité endocrinienne, mais est essentiellement omniprésent dans les
eaux usées. Les imitateurs endocriniens sont souvent signalés a des concentrations de 3 a 5

ordres de grandeur plus élevées que les hormones endocrines [53].

1.8. Notion de norme

La finalité¢ du traitement des eaux usées est d’obtenir une eau non polluée qui satisfait aux
normes de rejets fixées par la 1égislation. La réglementation algérienne sur la pollution des eaux
repose essentiellement sur le Décret exécutif N° 06-141 du 20 Rabie El Aouel 1427
correspondant au 19 avril 2006 [6], définissant les valeurs limites des rejets d’effluents liquides
industriels. Cependant, on peut partir du principe que polluer 1’eau, c’est modifi¢ ses
caractéristiques physiques, chimiques et biologiques. Les valeurs limites des paramétres de
rejets d’effluents liquides industriels sont représentées dans le Tableau 1.2.

La variation de la teneur en polluant est également un autre critére a prendre en compte dans
les traitements a envisager. En effet, la teneur en polluant d’un effluent peut varier selon le type
de rejet et surtout selon les conditions du proces industriel (pH, salinité de 1’eau...). Enfin,
certains secteurs industriels ont peu besoin d’une eau extrémement pure, totalement dépourvue
de micro-organismes pathogenes (bactéries, virus). Dans ce cas, un traitement d’épuration ne
suffit pas, il faut également une aseptisation. Il est indispensable d’avoir une excellente qualité
d’eau. Il est a noter qu’une eau, dont les analyses chimique et microbiologique sont conformes,

n’est pas nécessairement exempte de matiéres polluantes.
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Tableau 1.2. Valeurs limites des parametres de rejets d’effluents liquide industriels

N° Parameétres unité | valeurs limites | tolérances
1 Température °C 30 30
2 pH - 6,5-8,5 6,5 - 8,5
3 MES mg/l 35 40
4 Azote Kjeldahl 30 40
5 Phosphore total " 10 15
6 DCO " 120 130
7 DBO5 " 35 40
8 Aluminium " 3 5
9 Substances toxiques bioaccumulables " 0,005 0,01
10 Cyanures " 0,1 0,15
11 Fluor et composés " 15 20
12 Indice de phénols " 0,3 0,5
13 Hydrocarbures totaux " 10 15
14 Huiles et graisses " 20 30
15 Cadmium " 0,2 0,25
16 Cuivre total " 0,5 1
17 Mercure total " 0,01 0,05
18 Plomb total " 0,5 0,75
19 Chrome Total " 0,5 0,75

20 Etain total " 2 2,5

21 Manganese " 1 1,5

22 Nickel total " 0,5 0,75

23 Zinc total " 3 5

24 Fer " 3 5

25 Composés organiques chlorés " 5 7

pH : Potentiel d’hydrogéne

DBOS5 : Demande biologique en oxygéne pour une période de cing (5) jours

DCO : Demande chimique en oxygéne

MES : Matiére en suspension
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1.9. Traitement et épuration des eaux industrielles polluées
1.9.1. Choix d’un procédé de décontamination
Le choix de la méthode a utiliser dépendra donc des caractéristiques des eaux usées [13, 54,
55]. Chaque traitement a ses propres contraintes non seulement en termes de colit, mais aussi
en termes de faisabilité, d'efficacité, de praticabilité, de fiabilité, d'impact environnemental, de
production de boues, de difficulté d'opération, d'exigences de prétraitement et de formation de
substances potentiellement toxiques par -des produits. Cependant, parmi les différents procédés
de traitement actuellement cités pour le traitement des eaux usées, seuls quelques-uns sont
couramment utilisés par le secteur industriel pour des raisons technologiques et économiques.
En général, 1'élimination des polluants des effluents se fait par des moyens physico-chimiques
et / ou biologiques, la recherche se concentrant sur des combinaisons efficaces moins cotliteuses
de systémes ou de nouvelles alternatives.
Il existe diverses sources de contamination de l'eau, par exemple les ménages, l'industrie, les
mines et l'infiltration, mais 1'une des plus importantes reste l'utilisation a grande échelle de I'eau
par l'industrie [56]. On distingue généralement quatre catégories d’eau :

e Les eaux pluviales (ruissellement des surfaces imperméables),

e Les eaux usées domestiques,

e Les eaux agricoles et

e Les caux usées industrielles [13]
Les eaux usées différent considérablement des sources d'eau potable (généralement des rivieres,
des lacs ou des réservoirs) sur un point important: les niveaux de contaminants dans la plupart
des sources d'eau potable sont assez faibles par rapport aux niveaux de contaminants dans les
eaux usées provenant d'activités de type industriel [57]. Cependant, leur toxicité dépend, bien
entendu, de leur composition, qui a son tour dépend de leur origine industrielle. En général, les
problémes rencontrés lors du traitement des eaux usées sont trés complexes car 1'effluent
contient des polluants de différents types en fonction de son origine. Il existe donc différents
types d'effluents a traiter, chacun avec ses propres caractéristiques nécessitant des procédés de

traitement spécifiques.
1.9.2. Schéma général du traitement des eaux usées

Lorsque 1'eau est polluée et que la décontamination devient nécessaire, la meilleure approche

d'épuration doit étre choisie pour atteindre les objectifs de décontamination (tels qu'établis par
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la 1égislation). Un procédé de purification comprend généralement cinq étapes successives
comme décrit sur la figure I.1et [.2:

e Traitement préliminaire ou prétraitement (physique et mécanique);

e Traitement primaire (physico-chimique et chimique);

e Traitement secondaire ou purification (chimique et biologique);

e Traitement tertiaire ou final (physique et chimique);

e Traitement des boues formées (basculement supervisé, recyclage ou incinération).

En général, les deux premicres étapes sont regroupées sous la notion de prétraitement ou étape

préliminaire, selon la situation [54, 58].

Eaux usées Effluent prétraité Effluent traité Effluent poste traité Décharge
d’eau
Méthodes Méthodes Traitement Techniques
physico- physico- biologique physiques
chimiques chimiques
M¢éthodes Méthodes
Méth : . .
mgcaggejes M}e:ho‘de physico- chimiques
q schimiques chimiques
) ) < > < - < >
Etape 1 Etape 2 Etape 3 Etape 4
Prétraitement Traitement primaire Traitement secodaire Traitement tertiaire
Sédimentation — Coagulation,ﬂoculation Coagulation,ﬂocu]atio Oxidation membrane
coagulation) ,precipitation n,precipitation filtration .........

Figure I.1 Principaux procédés de décontamination des eaux usées industrielles
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Technologies disponibles pour 1I'élimination des polluants

Processus de Méthodes
: récu,péra't ion d’élimination
Methpdes établi émergentes
conventienelles
culation extraction par solvant oxydation avancée

précipitation évaporation adsorption sur des
Biodégradation oxydation solides non
Filtration (sable) traitement ¢électrochimique conventionnels
Adsorption par AC séparation membranaire bisorption

bioréacteurs a membrane nanofiltration

¢change d'ions

incinération

Fig.1.2 Classification des technologies disponibles pour I'élimination des polluants et
exemples de techniques

1.9.3. Avantages et inconvénients des principales méthodes de traitement des eaux

En général, le traitement conventionnel des eaux usées consiste en une combinaison de
processus et d'opérations physiques, chimiques et / ou biologiques pour éliminer les solides, y
compris les colloides, la mati¢re organique, les nutriments, les contaminants solubles (métaux,
organiques, etc.) des effluents. Une multitude de techniques classées dans les méthodes
conventionnelles, les processus de récupération établis et les méthodes d'élimination
émergentes peuvent étre utilisées (Fig. 2). Le tableau 1.4 énumeére les avantages et les

inconvénients des différentes techniques individuelles [59—-61]
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Tableau 1.4 : Principaux avantages et inconvénients de plusieurs procédés de
décontamination utilisée dans le traitement des eaux industrielles polluées.

récupérer des eaux de ringage ou réduire le
volume des déchets liquides

procédé qui permet de diminuer les quantités
de réactifs et de boues utilisés dans la station
d’épuration

Procédé Principaux avantages Principaux inconvénients
technique de précipitation facile a mettre en = contrdle physico-chimique de I’effluent,
ceuvre surtout le pH
procédé efficace et peu cofiteux = salinité importante
efficace pour traiter les ETM (rendements = temps de décantation €levé

Insolubilisation épuratoires supérieurs a 90 %) = problématique des mélanges
chimique réduction significative de la DCO polymétalliques (notamment dans le cas de
composés amphoteres ou de présence de
cyanures)
= formation importante de boues (gestion,
traitement, cofit)
procédé économiquement intéressant et = utilisation de produits chimiques
simple de fixation des polluants et (coagulants, floculants) non réutilisables
séparation des produits formés = formation de boues
Coagulation / équipement simple et facile a mettre en = contrdle physico-chimique de I’effluent
Floculation ceuvre (pH, concentrations en réactifs)
efficace pour les MES, les colloides et les = technique sensible aux variations
colorants insolubles importantes de débits
réduction significative de la DCO
procédé tres efficace avec une étape de pré- = procédé non destructif
filtration et un couplage de coagulation = investissement relativement élevé
équipement simple avec peu de maintenance | ® saturation rapide et encrassement des
. excellente qualité de I’effluent traité réacteurs (nécessaire 1’installation de pré-
Adsorption sur performant vis-a-vis d’une large gamme de filtres)
charbon actif polluants (organiques et inorganiques) = choix difficile du ou des charbons(s)
surtout utilisé pour 1’élimination de la DCO = inefficace sur certains types de colorants
et des pesticides = régénération coliteuse
= ¢limination des adsorbants (incinération)
équipement simple avec peu de maintenance | ® technique non destructive qui nécessite un
large choix de résines (chélatantes, prétraitement physico-chimique
adsorbantes, sélectives) = choix difficile des résines (pré-tests
excellente qualité de 1’effluent traité indispensables) et nécessité de disposer de
procédé tres efficace pour éliminer les plusieurs types de résines
l:'lchange d’ions métaux si couplé a une étape d’adsorption = saturation rapide et encrassement des
sur charbon réacteurs (nécessaire 1’installation de pré-
technique a large gamme de polluants : sels, filtres) - €limination des résines
métaux, fluor... = contrdle physico-chimique de I’effluent
cinétiques relativement rapides (pH, risque de gel)
= régénération coliteuse
procédé simple et flexible de transferts d’un = cofiit d’investissement élevé
ou plusieurs constituants d’un effluent = choix a faire entre les différents appareils
Extraction liquide- efficacité quelque soit la viscosité des (mélangeurs-décanteurs, extracteurs-
liquide liquides colonnes, etc.)
= sensibilité du pilotage pour les procédés
fonctionnant par étage
procédé par combustion thermique utilisé = coiit de fonctionnement €levé
Tilneation pour les effluents concentrés et les boues = formation de dioxines
excellente efficacité de traitement = transport et stockage des effluents
élimine tous types de colorants
choix simple entre deux grandes techniques = coiit énergétique
(pompe a chaleur ou compression = prétraitement nécessaire des effluents
mécanique de vapeur) =  débit des effluents : facteur limitatif
faible encombrement ( pompe a chaleur) = ¢limination des concentrats
efficace pour traiter ou recycler des bains = différentes problématiques : moussage,
Evaporation particuliers (DCO, nitrate, ammoniaque), entartrage, cristallisation, codistillation,

corrosion
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Procédé Principaux avantages Principaux inconvénients
= procédé simple et économiquement attractif | = procédé lent qui nécessite un prétraitement
utilisant des cultures biologiques physico-chimique
= plusieurs procédés possibles = emprise au sol importante et variation
= technique écologique et acceptable par le saisonniere de la qualité de I’eau en sortie
public (cas du lagunage)
= faibles cofits d’exploitation et de = gestion et maintenance de micro-organismes
fonctionnement = nuisances possibles en cas de défaut de
Dégradation = ¢limine efficacement la matiere conception et/ou d’exploitation
biologique biodégradable, NH3, NH,, Fe... = problématiques des pollutions ponctuelles,
* bonne élimination de 1’azote et du des variations de pollutions et des composés
phosphore réfractaires peu ou pas biodégradables
= excellente élimination de la pollution = inefficace en présence de substances
microbiologique toxiques
* bonne réduction de la couleur de 1’effluent = curages contraignant des bassins avec des
difficultés d’extraction des boues
= produits de dégradation inconnus
= technique de séparation, simple, rapide et = procédé non destructif et spécifique qui
efficace méme a fortes concentrations nécessite un prétraitement (pour éliminer
= plusieurs méthodes possibles selon la taille matiéres biologiques, fer, manganese,
des solutés huiles, graisses)
. > = ¢élimine tous types de colorants, sels et = cofits d’investissement et énergétique €levé
Filtration dérivés minéraux * choix difficile des membranes
membranaire = efficace sur les pesticides * encrassement rapide des membranes
= pas de produits chimiques = ¢limination des concentrés
= rendements épuratoires élevés = altération des rendements si fluctuation des
concentrations en amont
= volume de déchets produit élevé
= procédé simple et efficace utilisant un = investissement cofiteux
oxydant puissant (O3, Cl,, H,O0,, KMnO,...) | = besoin important en énergie
= génération d’ozone sur site (pas de risque de | ® production, transport et gestion des
Oxydation stockage) oxydants (autre que I’ozone)
chimique = destruction effective des polluants = prétraitement indispensable
= augmentation de la biodégradabilité = formation de composés intermédiaires
= qualité du rejet (inconnus)
= désinfection (bactéries, virus) = production de boues
= procédé émergent et efficace avec = procédé encore a 1’échelle laboratoire qui
production in situ de radicaux réactifs nécessite un personnel qualifié (précautions
= large choix de techniques destructives ou spécifiques a mettre en ceuvre, contraintes
semi-destructives techniques)
= pas ou peu de produits chimiques = coiits de fonctionnement et d’investissement
= dégradation rapide élevés - économiquement infaisable pour les
Oxydation avancée | " possibilité de traiter des débits importants PME/PMI
(UVv) = rendement épuratoire fonction de la nature
= rendements épuratoires généralement treés et des concentrations du ou des polluant(s) a
élevés traiter, et de la présence de MES, d’huiles et
= dégradation totale dans certains cas d’hydrocarbures
= pas de production de boues = possible formation de sous-produits pouvant
étre plus toxiques que le produit de départ
= procédés d’électrolyse (€lectrocoagulation, = utilisation de produits chimiques
électrofloculation) adaptés a différents (coagulants, floculants, sels)
charges de polluants = formation de boues (problémes de
floctrochtinie = efficace pour éliminer les métaux, le fluor et filtrabilité, difficultés pour les récupérer)
la couleur = sensibilité au moussage
= augmentation de la biodégradabilité = cofits d’exploitation (électrocoagulation)
= boues facilement déshydratables
(électrocoagulation)
[62]
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1.9.4. Techniques émergentes de finition

La filtration membranaire ou procédé membranaire s’est fortement développée ces
derniéres années et constitue une avancée majeure, surtout dans le domaine des eaux de
potabilisation et des eaux de surface. La séparation des polluants est essentiellement fondée sur
leur affinité pour la membrane, sur la taille et/ou sur la charge électrique des molécules ou ions
a séparer [63]. Les procédés membranaires sont des séparations physiques sans aucune réaction
chimique. Parmi ces procédés, on distingue la microfiltration (MF), I'ultrafiltration (UF), la
nanofiltration (NF) et ’osmose inverse (OI), distinction qui se fait essentiellement sur le seuil
de coupure de la membrane c’est-a-dire la capacité a pouvoir retenir des particules de tailles

différentes.

Originellement dédiées a la production d’eau potable, les procédés membranaires conquicrent
progressivement le terrain des effluents industriels dans le sillon du développement du
recyclage et de la réutilisation. L’OIl commence notamment a se développer pour traiter des
eaux industrielles de TS [64]. Les avantages des procédés membranaires sont multiples :
séparation nécessitant peu ou pas de produits chimiques, conception modulaire de 1’installation,
procédés automatisables, dureté de 1’eau plus faible par rapport a d’autres procédés, sélectivité
importante ou encore meilleure qualité chimique et microbiologique de 1’eau. L’inconvénient

majeur de la filtration sur membrane est son cotit [63].

Les traitements par voie physique (filtration membranaire...) et physico-chimiques (échange
d’ions...) transferent le ou les polluant(s) de I’effluent a traiter vers un compartiment récepteur
qui devra étre, a son tour, régénéré ou détruit. Les procédés de destruction reposent sur des

techniques chimiques basés sur des réactions d’oxydation. Il en existe trois grands types :

les traitements d’oxydation classique : oxydation chimique, oxydation catalytique ;

I’oxydation par voie électrochimique : ¢électrolyse ;

et les techniques d’oxydation avancée: oxydation photochimique, photolyse, photocatalyse.
L’oxydation est une réaction chimique basée sur un échange d’électrons entre le polluant et
I’oxydant. Elle a pour but de modifier 1’état des polluants réfractaires a la biodégradation, de
les rendre insoluble et des les éliminer par précipitation ou encore de les transformer en
nouveaux produits solubles mais peu ou pas toxiques. Le traitement par oxydation peut étre

physique (utilisation de I’air ou de I’oxygene) ou chimique (utilisation d’un oxydant gazeux ou
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liquide). Les oxydants utilisables sont le chlore, 1’0ozone, I’hypochlorite de sodium, le
permanganate de potassium ou encore 1’eau oxygénée, en présence ou non de catalyseur. Ces

oxydants permettent d’oxyder principalement la matic¢re organique et les polluants.

Les procédés d’oxydation sont techniquement simples et efficaces mais présentent plusieurs
inconvénients. Outre leur colt et leur besoin important en énergie, il y a un risque de formation
de composés intermédiaires inconnus. En effet, il a ét¢ démontré, que dans certains cas, la
décomposition de molécules organiques est partielle, et que les nouveaux composés obtenus
peuvent étre plus toxiques que les molécules méres [65]. Ces techniques d’oxydation sont
concurrencées par les procédés €lectrochimiques. Ces méthodes électrolytiques utilisent des
réactions d’électrolyse et/ou de migration de composés ioniques sous 1’influence d’un champ
électrique. L’¢électrolyse (simple ou avec séparation) implique des réactions d’oxydation-
réduction qui modifient le degré d’oxydation des espéces dissoutes dans 1’eau. Les techniques
¢lectrochimiques comme 1’¢lectrocoagulation ou 1’¢électrofloculation et les méthodes
¢lectromembranaires comme 1’¢lectrodialyse sont actuellement en plein essor bien que le cofit

des infrastructures soit élevé [66—68].
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I1.1. Introduction

La population mondiale a augmenté au cours du siecle dernier et elle augmentera
d’environ 45% au cours des 50 prochaines années. La croissance démographique, associée a
l'urbanisation et a l'industrialisation, a entrainé une demande de plus en plus forte en eau douce.
L'industrialisation rapide dans ou a proximité des centres urbains a entrainé une trés forte
pression sur la capacité de charge de l'environnement a des endroits spécifiques. A ces endroits,
les plans d'eau, tels que les rivieres, les lacs et les eaux coti¢res, ont été gravement perturbés.
L'eau douce est une ressource naturelle vitale, véritablement au cceur du développement
durable, qui est inextricablement liée au changement climatique, a 1'agriculture, a la sécurité
alimentaire, a la santé, a I'égalité, au genre et a I'éducation. Il existe déja un accord international
sur le fait que 1'eau et I'assainissement sont essentiels a la réalisation de nombreux objectifs de
développement durable [69]. Certaines activités industrielles produisent un flux d'eaux usées
qui doit étre géré. Les eaux usées industrielles sont des effluents produits par les activités
humaines qui sont associés au traitement et a la fabrication des matiéres premieres. Ces courants
résultent du lavage, de la cuisson, du refroidissement, du chauffage, de 1'extraction, des sous-
produits de réaction, de la séparation et du transport [70]. Des flux d'eaux usées non gérés ont
provoqué la pollution de certaines ressources d'eau douce existantes. On s'attend a ce que les
problémes liés a I'eau s'aggravent dans les décennies a venir, la pénurie d'eau se produisant a
1'échelle mondiale, méme dans les régions actuellement considérées comme riches en eau. Par
conséquent, de nombreux chercheurs se sont concentrés sur des systémes appropriés pour
obtenir de l'eau douce en purifiant et en réutilisant 1'eau polluée. La purification de l'eau est le
processus d'élimination des agents désagréables, tels que les produits chimiques, les
contaminants organiques et biologiques, de l'eau. Dans le traitement de 1'eau et des eaux usées,
la technologie des membranes a été reconnue comme la technologie clé pour la séparation des
contaminants des sources polluées [71]. Les membranes sont des barriéres sélectives qui
séparent deux phases différentes, permettant le passage de certains composants et la rétention
d'autres. La force motrice pour le transport dans les processus membranaires peut €tre un
gradient de pression et un potentiel chimique ou électrique a travers la membrane. Les procédés
membranaires dépendent d'une séparation physique, généralement sans changement de phase
et sans ajout de produits chimiques dans le flux d'alimentation, se distinguent donc comme une
technique de traitement des eaux usées alternative aux procédés conventionnels (c.-a-d.

Distillation, précipitation, coagulation / floculation, adsorption par charbon actif, échange
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d'ions, traitement biologique, etc.) [71, 72]. La faible consommation d'énergie, la réduction du
nombre d'étapes de traitement, une plus grande efficacité de séparation et une meilleure qualité
du produit final sont les principaux attraits de ces processus [71-73]. Cependant, une résistance
limitée des membranes en termes chimiques, mécaniques et thermiques limite leur application.
De larges efforts ont ét¢ mis en ceuvre pour améliorer a la fois le flux et la sélectivité des
membranes. En outre, certains chercheurs se sont concentrés sur la réduction de 1'encrassement
des membranes comme probléme le plus important dans l'application des membranes dans le
traitement des eaux usées. En conséquence, les performances et les marchés commerciaux des
membranes se sont considérablement accrus ces derniéres années. Dans I'ensemble, le marché
des membranes et des systémes membranaires est passé de 4,4 milliards de dollars en 2000 a
plus de 10 milliards de dollars en 2010, et les ventes d'équipements a membranes pour le
traitement de I'eau ont dépassé 10,4 milliards de dollars en 2014 [74]. A I'avenir, de nouvelles
améliorations et innovations sont nécessaires, en particulier dans la conception chimique et
morphologique des matériaux membranaires, la conception des éléments et modules des
systétmes membranaires, des membranes antisalissure pour le traitement des eaux usées, etc.
[71]. Ce chapitre donne un aper¢u des procédés a membrane pour la réutilisation de 1'eau et le

contrOle environnemental dans le traitement des eaux usées.

I1.2. Théorie des membranes

Les procédés de séparation membranaire sont caractérisés par une rétention instantanée des
especes et un écoulement de produit a travers la membrane semi-perméable. Les performances
de la membrane sont basées sur son flux de perméat et sa sélectivité élevés, une bonne stabilité
mécanique, chimique et thermique des matériaux de la membrane, un encrassement minimal

pendant le fonctionnement et une bonne compatibilité avec I'environnement de fonctionnement.

I1.2.1 Définition et structure de la membrane

Il existe un certain nombre de significations du mot « membrane », en fonction de 'objet du
processus. Une membrane est définie comme une barriére permsélective entre deux phases
homogenes. Pour de nombreux procédés de traitement des eaux usées, la membrane agit pour
rejeter les polluants, qui peuvent étre suspendus ou dissous, et laisse passer 1'eau « purifiée ».
Les membranes polymeres synthétiques sont utilisées principalement dans le cas du traitement
des eaux usées car il est possible de sélectionner un polymere approprié pour le probléme de

séparation spécifique parmi les énormes catégories de polymeéres existantes. En outre, les
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membranes polyméres sont souvent moins cheéres que les autres membranes. Les
caractéristiques structurelles des polymeéres utilisés, telles que la stabilité thermique, chimique
et mécanique, sont importantes. Les membranes peuvent étre caractérisées comme poreuses et
non poreuses, sur la base du mécanisme par lequel la séparation est effectivement réalisée. La
séparation par membranes non poreuses repose quelque peu sur les interactions physico-
chimiques entre les composants de perméation et son matériau, ce qui conduit a la sélectivité la
plus élevée. Les membranes poreuses, au contraire, se séparent mécaniquement par exclusion
de taille, comme un tamis moléculaire. Ainsi, le matériau rejeté par la membrane poreuse peut
étre soit dissous, soit mis en suspension selon sa taille par rapport a celle du pore[75].

Les membranes sont divisées en deux grandes catégories symétriques ou asymétriques, en
fonction de leur structure. Les membranes symétriques ont une structure presque homogene sur
toute 1'épaisseur de la membrane, tandis que les membranes asymétriques sont constituées d'au
moins deux couches. La couche active sur le dessus de la membrane détermine son
comportement de séparation et la couche poreuse en dessous sert de couche supérieure. La
couche de support assure la stabilit¢ mécanique de la membrane avec une faible résistance a
I'écoulement de perméat.

Garder la couche active de la membrane aussi fine que possible permet de minimiser sa
résistance pendant le processus de filtration. En conséquence, les membranes de diffusion-
solution présentent des débits 50 a 100 fois plus élevés que les membranes symétriques
comparables[76]. L'inversion de phase ou la polymérisation interfaciale (IP) fabrique
généralement les membranes asymétriques. Celles qui sont fabriquées par procédé IP sont
appelées membranes composites a couche mince. La couche active et la couche de support des
membranes composite a couche mince sont constituées de matériaux différents, de sorte que les
deux couches peuvent étre optimisées séparément. Dans le processus d'inversion de phase, les

couches sélectives et de support des membranes sont constituées du méme matériau.

I1.2.2 Principes de la membrane

Les procédés membranaires sont des opérations en régime permanent continus constitués de
trois flux : flux d'alimentation, de rétentat et de perméat (produit). La membrane qu’est une
barriere semi-perméable permet sélectivement le passage de certains composants mais pas
d'autres, et permet a certains composants de passer plus rapidement que d'autres.

En principe, deux modes de fonctionnement de filtration tangentielle et frontale. Dans le mode

d'écoulement tangentiel, I'alimentation est pompée parall¢lement a la surface de la membrane,
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tandis qu'en fonctionnement frontal, la membrane est alimentée perpendiculairement a la

membrane [77].

11.2.2.1 Transport membranaire

Dans les procédés membranaires, le débit relatif des milieux et les taux de transport des solutés
a travers la membrane controlent la qualité du produit. La perméabilité de la membrane et la
force motrice du processus déterminent les propriétés de transport des solutés a travers la
membrane. La force motrice provoque un passage préférentiel de certaines substances a travers
des membranes semi-perméables. La force motrice est généralement la différence de pression,
la différence de concentration ou le potentiel électrique entre les deux cotés de la membrane.
La membrane contrdle le transfert de masse entre les flux d'alimentation et de perméat. Si la
différence de potentiel a travers la membrane devient nulle et qu'aucune force externe n'est
appliquée, le systeme atteindra 1'équilibre. Le flux de perméat (J) mesure la vitesse de passage
du matériau a travers une unité de surface de membrane par unité de temps. Sur la base des
modeles théoriques existants, il existe une relation linéaire entre le flux ou 1'écoulement de
perméat et la force motrice a travers la membrane. Plusieurs mod¢les, dont les lois de Fick et
de Hagen-Poisseuille, décrivent le transport de masse a travers la membrane. La relation de

transport des processus membranaires opérés par gradient de pression est la suivante [74] ;

j=k (II-1)
ou J est le flux de perméat,
AP est la différence de pression a travers la membrane,
K est la constante de perméabilité de la membrane
t est 1'épaisseur de la membrane.
La combinaison du flux et de la surface totale de la membrane détermine la récupération ou la
conversion du procédé, I'un des indicateurs clés de performance dans les séparations de liquides.
Le pourcentage de récupération est la quantité du flux d'alimentation qui est convertie en flux

de produit. La récupération est calculée comme suit:

débit du perméat

R(%) =

X100  (I-2)

débit dralimentation
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11.2.2.2. Sélectivité d’une membrane

La nature chimique et physique du matériau de la membrane gére sa séparation. Les
différences de taille et de forme, les propriétés chimiques ou la charge ¢électrique provoquent la
séparation des substances. La propriété permsélective de la membrane est normalement
quantifiée comme le rejet. Le taux d’abattement est un indicateur pour déterminer la capacité

de séparation d'un processus membranaire :

9= X100  (II-3)

Taux d'abattement(%) = o

Ou Ca et Cp. Sont respectivement la concentration de soluté d'alimentation et de perméat. Pour
une membrane idéale, le rejet est de 100%.

Pour certains procédés, 'accumulation de particules de soluté sur la surface de la membrane en
raison de la polarisation de concentration (CP) ou de la formation d'une couche de gel affecte
le transport du soluté a travers la membrane. Le coefficient de rétention est une meilleure

mesure de la sélectivité, comme suit :

cm

—P ¥100 (I1-4)

Taux d'abattement(%) = e

Ou Cm est la concentration de soluté a la surface de la membrane. Un compromis entre la
sélectivité de la membrane et la productivité de la membrane détermine la performance de la
membrane. Le rapport de perméabilité des composants a travers la membrane définit sa
sélectivité¢ (o = A / B). Ainsi, dans le cas du traitement de 1'eau et des eaux usées, A est le

coefficient de perméabilité a l'eau et B est le coefficient de perméabilité aux polluants.

11.2.2.3 Mécanisme de séparation membranaire
Dans les processus de séparation, la propriété des membranes est leur capacité a contrdler la
perméation de différentes especes. Sur la base des types de mécanisme de séparation

membranaire, la plupart des membranes appartiennent a I'une des deux catégories générales :

36



Chapitre 11 Les Membranes dans le traitement des eaux usées

1. Les membranes microporeuses se séparent sur la base de la filtration moléculaire (tamis
moléculaire),
2. les membranes denses se séparent par des différences de solubilité et de mobilité des
especes dans la membrane (diffusion en solution).
Dans les membranes de tamisage moléculaire, les composants d'alimentation sont séparés
par un écoulement sous pression a travers de petits pores avec une position ou une taille
fixe. La séparation des différents composants se produit en raison de la différence entre
leurs tailles. En revanche, dans les membranes a diffusion de solution, le matériau de la
membrane est une couche polymere dense et ne contient pas de pores. Les comosants se
dissolvent dans le matériau de la membrane puis diffusent a travers la membrane en raison
du gradient de concentration. Différents composants sont séparés en fonction de leurs
différences de solubilité dans le matériau de la membrane et de leur vitesse de diffusion a
travers la membrane. La différence entre le tamis moléculaire et les mécanismes de
diffusion de la solution réside dans la taille relative et la durée de vie des pores de la

membrane.

11.2.2.4 Polarisation de concentration
CP est le terme pour expliquer I'accumulation de soluté et de particules a la surface de la

membrane dans une couche limite concentrée ou un film liquide (figure II.1).

du perméat

J convection

Jdiffusion

Flux de solution Cb? :
: : Couche
: De
Gel
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Figure II.1Schéma du mod¢le de concentration / polarisation sur gel.

Ces solutés et particules sont transférés a la surface de la membrane avec le solvant par
convection et créent une concentration ¢levée a la surface de la membrane par rapport a la
solution en vrac. Les solutés retenus qui sont entrés dans la couche limite par convection sont
¢liminés par une diffusion arriére généralement plus lente vers la solution en vrac. L'équilibre
entre la convection vers la membrane et le retour de la membrane en raison du gradient de

concentration peut déterminer le niveau de CP.

I1.2.2.5. Flux critique

Le flux critique est défini comme le flux le plus élevé d'un processus membranaire sous lequel
aucun ou peu d'encrassement est observé [78]. Le flux de perméat au-dessus du flux critique
provoque un encrassement. La pression hydraulique appliquée affecte directement le flux d'eau
pure de la membrane dans les processus a pression. Lorsque le flux de perméat est tracé en
fonction de la pression transmembranaire, il est possible d'observer un écart par rapport a la
linéarité a une pression appliquée plus élevée, attribué¢ a l'encrassement de la membrane. Le
flux a la transition entre le flux linéairement dépendant de la pression et le début de
l'encrassement a été appelé « flux critique secondaire » [79]. Le flux critique est défini comme
le flux limite en dessous duquel une baisse de flux dans le temps ne se produit pas [78]. Par
conséquent, les systémes membranaires doivent fonctionner dans la région de «flux critique»
afin de réduire la formation de couche de gel sur la surface de la membrane. Le flux critique
augmente avec une vitesse d'écoulement croisé plus ¢levée (nombre de Reynolds plus élevé) et

une concentration de soluté plus faible

I1.2.2.6. Encrassement de la membrane
L'encrassement est I'un des phénomenes inévitables des processus membranaires dans lesquels
le type d'eau d'alimentation détermine sa gravité. Le tableau II.1 montre les matériaux qui

encrassent les membranes :

38



Chapitre 11 Les Membranes dans le traitement des eaux usées

Tableau II.1. Les matériaux peuvent causer un encrassement de la membrane.

Matériel Intensité et mécanisme

sels minéraux Mise a 'échelle dans des conditions de

solubilité dépassées

Hydroxydes métalliques (Fe, Mn, Al) Encrassement de Sever
Colloides Encrassement chargé électriquement
Protéines et polyélectrolytes Encrassement par interactions hydrophobes

et de charge

Microbiologique Formation d'une couche de gel de biofilm
Acides organiques Encrassement de Sever

Huile et graisse Encrassement hydrophobe de la membrane
Matieres solides en suspension Causer un encrassement dans les

applications RO / NF (plus de 0,5 ppm)

L'encrassement peut entrainer un colt de fonctionnement plus élevé en raison de la perte de
flux d'eau et de pureté, ce qui réduit 'efficacité du processus, la perte de temps de service et le
remplacement précoce de la membrane. En outre, une surface de membrane efficace réduite en
raison de l'encrassement entraine des cofits d'investissement plus €élevés. Ainsi, la prévention et
la réduction du taux d'encrassement et de CP doivent étre prises en compte dans la conception
et le fonctionnement des systémes a membranes. Le flux de perméat d'eau pure a travers une

membrane est généralement li¢ a la pression appliquée mais pour un courant d'effluent, le débit
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de perméat peut étre aussi bas que 20% de celui de l'eau pure en raison du CP et / ou de
l'encrassement. Dans ce cas, le flux de perméat se stabilise aprés une baisse rapide initiale. Le
flux en régime permanent est fonction de l'alimentation et des conditions de fonctionnement
telles que le taux de cisaillement du fluide a la surface de la membrane et la pression
transmembranaire. En général, une baisse rapide du flux implique la présence de salissures dans
le flux d'alimentation. Les raisons de l'encrassement varient en fonction de la nature des
interactions soluté et soluté-membrane. L'encrassement est réguliérement le résultat d'une forte
interaction entre la membrane et les composants du flux d'alimentation. En régle générale, le
CP entraine une baisse de flux réversible, tandis qu'une réduction irréversible de flux est due a
un encrassement. La plupart des matériaux d'encrassement sont hydrophobes et portent une
charge de surface[80-82]. Les protéines en tant que matériaux hydrophobes sont plus
facilement adsorbées a la surface des membranes hydrophobes en raison des interactions
hydrophobes par rapport aux solutés hydrophiles. La couche adsorbée est plus difficile a
¢liminer d'une membrane hydrophobe par rapport & une membrane hydrophile. De plus,
l'encrassement biologique des membranes est un probléme grave ; la charge légérement
négative des bactéries et I'hydrophobicité cellulaire se traduisent par la formation d'une couche
de gel de biofilm[83]. La formation de biofilm a la surface de la membrane est le résultat de
l'adhésion et de la croissance de micro-organismes a la surface de la membrane. L'encrassement
biologique entraine une réduction des performances de la membrane en diminuant le débit

spécifique de la membrane [84].

I1.3. Techniques de séparation membranaire dans l'industrie

Les technologies membranaires sont devenues 1'un des principaux contributeurs a la résolution
des problémes liés a I'eau au cours des deux derniéres décennies. La rareté croissante de 1'eau,
suivie de réglementations séveres dans les pays industrialisés, ont encouragé l'utilisation de
membranes pour le traitement de l'eau et des eaux usées. Les compagnies d'eau, les
municipalités et les industries traitent désormais environ 60 millions de m3 / jour a l'aide de
milliers d'usines & membranes [85]. Du point de vue du traitement des eaux usées, la
microfiltration (MF), l'ultrafiltration (UF), la nanofiltration (NF) et 'osmose inverse (OI) sont
les techniques de séparation par membrane les plus courantes appliquées dans les industries. La
principale différence dans ces processus est la taille des pores des membranes. Le tableau I1.2
résume les technologies reconnues de séparation membranaire dans le traitement de 1'eau et des

eaux usées. La section actuelle décrit brievement chacun de ces domaines de la technologie des
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membranes. En outre, des avancées récentes dans les techniques de séparation membranaire

Les Membranes dans le traitement des eaux usées

pour le traitement des eaux usées, telles que I'osmose directe (OD), sont introduites.

Tableau I1.2 Résumé des technologies reconnues de séparation des membranes.(Adapté

de [86, 87])

Processus MF UF NF RO

Force motrice 0,1-3bar0,5a |0,5a10 bar 2-40 bar 7 a 75 bar
10b

Mécanisme de Tamis Tamis Solution - Solution -

séparation moléculaire moléculaire diffusion diffusion

Matériel Matiéres solides | Macromolécules, | Micropolluants, | Sels dissous

conserve en suspension, colloides sel, glucose,
les bactéries lactose

Matériel adopté | Eau, solutés Eau, sels dissous | Eau, sels L'eau
dissous monovalents

Type de Membranes Composite Polymere Membrane

membrane symétriques en | polymere asymétrique ou | composite a

polymeére ou en

céramique

asymétrique ou
membrane

céramique

membrane
composite a

couche mince

couche mince

En comparaison avec les procédés de traitement des eaux usées conventionnels, la technologie

des membranes offre I'avantage d'éliminer sélectivement les contaminants en fonction de leur
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taille. Les membranes avec différentes tailles de pores et propriétés physiques ¢liminent un
large éventail de polluants. Etant donné que les membranes MF ont la plus grande taille de
pores parmi les autres technologies membranaires, elles rejettent les grosses particules et divers
micro-organismes ainsi que les bactéries. Les membranes UF ont des pores de plus petite taille
que les membranes MF, elles peuvent donc rejeter les virus et les macromolécules 1égérement
solubles telles que les protéines. Alors que les membranes RO sont effectivement non poreuses
et, par conséquent, retiennent les particules et méme certaines especes de faible masse molaire
telles que les ions sel. Les membranes NF sont relativement poreuses et leurs performances se
situent entre celles des membranes RO et UF, ce qui peut étre utile dans certaines applications.
Par exemple, 1'utilisation de membranes NF pour la production d'eau potable peut réduire le
colt de post-traitement tel que la déminéralisation, en raison de la limitation du rejet de sel. En
fonction de la qualité¢ du flux d'alimentation et de la finalité du produit (eau de process, eau
potable, eaux usées, eau recyclée), chacune des membranes ou une combinaison de ces
processus peut tre utilisée. Un prétraitement et un post-traitement individuels de la membrane
peuvent ¢galement minimiser les effets d'encrassement et atteindre la qualité d'eau requise pour

chaque usage.

I1.3.1. Systémes d'ultrafiltration et de microfiltration

Les membranes d'ultrafiltration (UF) ont des tailles de pores allant jusqu'a environ 0,1 um de
diamétre, tandis que les membranes avec des diamétres de pores compris entre 0,1 et 10 pm
sont considérées comme des membranes de microfiltration (MF). Le mécanisme de séparation
est normalement le tamis moléculaire, dans lequel les particules dont les tailles sont plus petites
que la taille des pores de la membrane s'écoulent librement a travers le pore, tandis que les plus
grosses particules sont retenues. Cependant, dans de nombreux cas, les particules a séparer sont
adsorbées sur la surface du pore, provoquant une diminution importante de la taille des pores.
Par conséquent, les particules rejetées par la membrane sont souvent beaucoup plus petites que
la taille des pores. Les membranes UF et MF sont de nature poreuse et sont divisées en deux
catégories générales : les membranes filtrantes et les membranes filtrantes en profondeur [86].
Les filtres a tamis ont toujours une asymétrie avec une couche de peau beaucoup plus dense et
de petits pores de surface (environ 5 a 50 nm de diametre) sur une sous-structure plus ouverte,
et sont généralement appliqués dans les applications UF. La plus petite taille des pores et la
moindre porosité de surface dans la peau de la membrane produisent une résistance

hydrodynamique plus élevée. Le matériau retenu s'accumule sur la surface de la membrane. Ces
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membranes ont des pores de surface identiques et il existe une coupure nette entre le matériau
complétement retenu et le matériau pénétrant dans la membrane.

Alors que les filtres & membrane en profondeur ont des tailles de pores beaucoup plus larges
(environ 1 a 10 um de diamétre) et sont couramment utilisés dans les applications MF, bien que
de nombreuses restrictions plus petites se produisent dans la membrane. Ces membranes
retiennent de trés grosses particules a leur surface. Au contraire, des particules plus petites
péneétrent dans la membrane et s'y emprisonnent. Les particules accumulées sur la surface de la
membrane forment généralement une couche de filtre secondaire en forme de gateau connue
sous le nom d'encrassement réversible, tandis que les particules piégées internes sont souvent
irréversibles. Ces membranes sont caractérisées par leur seuil de poids moléculaire. Le seuil de
poids moléculaire est typiquement décrit comme le poids moléculaire du soluté auquel la
membrane rejette plus de 95%. La loi de Darcy de 1'écoulement a travers les matériaux poreux
définit le flux d'eau pure a travers une membrane UF / MF comme suit :

J = A(AP) (1I-5)

La valeur A est fonction de I'épaisseur de la membrane, de la porosité et de la taille des pores.

Les systemes UF fonctionnent généralement a une pression d'environ 1 a 5 bars (20 a 75 psi).

Comme l'effet de pression osmotique n'est pas significatif dans les systémes UF, la pression
n'est pas nécessaire pour produire un flux de perméat élevé. L'encrassement de surface est
l'inconvénient le plus important li¢ aux membranes UF et MF, contr6lé par I'action de balayage
de la solution d'alimentation. La composition de la solution d'alimentation et les conditions de
fonctionnement du procéd¢ affectent fortement le flux des membranes UF en raison de
l'encrassement de la membrane. Dans le cas de I'¢limination des traces de particules, la solution
d'alimentation est déja propre et un flux de perméat élevé est obtenu. Alors que dans le cas des
flux de transformation des aliments, des eaux usées industrielles ou des déchets de peinture
¢lectrolytique, un flux de perméat beaucoup plus faible peut étre obtenu grace a des solutions
plus concentrées et contaminées. Le flux circulant de solution élimine en continu le film formé
sur la surface de la membrane. Par conséquent, le flux de circulation diminue 1'épaisseur de la
couche d'encrassement sur la surface de la membrane et entraine un flux de perméat plus élevé
a travers la membrane. Cependant, toutes les couches de matériau déposées ne peuvent pas étre
¢liminées, ce qui entraine une diminution du flux de perméat a travers la membrane avec le

temps. Afin de restaurer le flux presque a sa valeur d'origine,
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les modules membranaires UF sont lavés périodiquement par une solution de nettoyage.
Malheureusement, le lavage ne peut pas ramener complétement le flux a sa valeur de départ
lorsqu'un encrassement sévere se produit, appelé encrassement irréversible.

L'une des grandes applications des membranes UF est dans l'industrie alimentaire pour
récupérer les protéines du lait et pour éliminer le lactose et les sels, ainsi que dans l'industrie de
la finition des métaux pour concentrer les émulsions d'huile. Traditionnellement, les membranes
UF ont été appliquées pour éliminer les composés organiques a haut poids moléculaire tels que
les protéines, les colloides et les huiles [80, 87]. Par conséquent, certaines usines MF / UF sont
utilisées pour traiter les flux d'eaux usées industrielles. Ces processus sont généralement
intégrés au processus NF / RO, de sorte que les usines MF / UF fournissent un excellent

prétraitement pour les systemes NF / RO pour réduire efficacement I'encrassement.

I1.3.2. Systémes d'osmose inverse et de nanofiltration

L'osmose inverse, un procédé a membrane a haute pression, est une technique de dessalement
de solutions d'eau salée. La membrane permet de préférence aux molécules d'eau de passer et
rejette les composants dissous du courant d'alimentation sans changement de phase.

Dans un processus d'osmose normal, une membrane semi-perméable entre l'eau pure et la
solution saline permet le passage de I'eau mais ne permet pas au sel de passer. Ainsi, une petite
différence de concentration d'eau (solution saline) entraine un écoulement d'eau dans le coté sel
de la membrane et produit une différence de pression osmotique. Ce flux continuera jusqu'a ce
qu'un équilibre osmotique se produise entre 1'eau et la solution saline. Dans les systémes Ol,
une pression appliquée du c6té de la solution saline inverse le débit d'eau osmotique, de sorte
que l'eau se déplace de la solution saline vers le coté eau pure de la membrane. La pression
appliquée doit étre supérieure a la différence de pression osmotique.

La diffusion de la solution est le mécanisme de transport dominant a travers les membranes OI
[88-90], y compris la dissolution préférentielle du solvant ainsi que la diffusion a travers la
membrane. Basé sur le mécanisme, le transport de I'eau se produit en trois étapes distinctes :
l'absorption dans la surface de la membrane, la diffusion a travers la membrane et la désorption

du c6té du perméat [91, 92].

I1.3.2.1. Encrassement dans les processus NF et Ol
L'encrassement de la membrane nuit au potentiel NF et OI dans le traitement de I'eau et des

eaux usées. Par conséquent, les interactions possibles entre la solution d'alimentation et la
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membrane, provoquant un encrassement organique, un entartrage, un encrassement biologique
ou un encrassement particulaire, doivent étre systématiquement envisagées [93]. Dans les
procédés NF et OI, I'encrassement est généralement causé par le dépot de particules colloidales
(particules en suspension telles que la silice), organiques (matiéres organiques naturelles telles
que l'acide humique) ou de composés inorganiques (précipitations salines telles que les
hydroxydes et carbonates métalliques) et de substances microbiennes (telles que sous forme de
bactéries et de champignons) a la surface de la membrane [94]. Des niveaux élevés de composés
inorganiques, tels que le calcium, la silice, le phosphate et le carbonate, provoquent un
entartrage dans les procédés membranaires, entrainant une réduction de la productivité et une
détérioration de la qualité du perméat. La mise a I'échelle peut étre controlée par injection d'anti-

tartre, abaissant le pH et réduisant le taux de récupération.

I1.3.3. Systémes d'osmose directe

L’osmose directe est définie par le passage de I'eau d'une solution saline ou d'une solution
polluée (alimentation) a travers une membrane semi-perméable a une solution contenant des
maticres dissoutes de pression osmotique plus élevée (solution de prélévement)[95]. Le
processus utilise la différence de pression osmotique comme force motrice du transport de I'eau.
Ensuite, il est nécessaire de régénérer le soluté de tirage et de récupérer l'eau transférée par
I’osmose directe en tant que produit du processus.

En tant que procédé de membrane alternatif, 1’osmose direct a également le potentiel de traiter

les eaux usées, produisant une eau de haute qualité

I1.4 Opérations membranaires dans La gestion des eaux usées

Au cours des derniéres décennies, les technologies membranaires se sont développées comme
des contributeurs prometteurs pour résoudre la pénurie d'eau en dessalant l'eau de mer /
saumatre et en traitant et réutilisant les eaux usées. En plus de leurs caractéristiques
intrinséques, le succeés des opérations membranaires dans le traitement des eaux usées est
attribué¢ a la compatibilité entre les différentes opérations membranaires dans les systémes
intégrés. Fondamentalement, les systémes de traitement membranaire sont divisés en deux
catégories : les processus membranaires autonomes et les systémes membranaires hybrides /
intégrés. Un processus de membrane autonome traite I'eau en utilisant uniquement un processus
de membrane tel que UF, NF et OI. Alors que le terme systéme membranaire hybride ou intégré

se réfere a deux ou plusieurs procédés de traitement avec ou sans opérations conventionnelles,
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remplissant de meilleures fonctions a la suite de la combinaison [96, 97]. Grace aux avantages
de l'intégration de la qualité du produit, la compacité de l'installation, 1'impact environnemental
et la consommation d'énergie peuvent étre améliorés [72, 81, 98]. La synergie résultant de cette
intégration est la spécificité des systémes hybrides, améliorant 'efficacité du procédé pour un
scénario particulier de traitement des eaux usées. De nos jours, le traitement des eaux usées par
des systeémes intégrés suggere de réduire les effets nocifs pour I'environnement, de diminuer la
consommation des eaux souterraines et les besoins énergétiques, et de récupérer des composés

précieux comme sous-produits.

I1.4.1 Systémes membranaires intégrés (SMI)

Etant donné qu'un seul processus de traitement ne peut pas atteindre tous les objectifs de
traitement, un systeme SMI est fréquemment utilisé pour le recyclage des eaux usées afin
d'atteindre de multiples objectifs de traitement. De nos jours, un certain nombre d'IMS ont été
développés pour réduire l'encrassement des membranes, en particulier lorsque I'eau
d'alimentation contient de fortes concentrations de matiére organique [99]. En régle générale,
dans I'SMI, un prétraitement sera appliqué avant I'unité de filtration & membrane. Ce processus
de prétraitement peut impliquer des unités conventionnelles telles que la coagulation, la

floculation, la sédimentation ou une méthode de prétraitement membranaire [100].

11.4.1.1 Intégration du procédé membranaire avec le traitement conventionnel des eaux
usées

Parfois, un ou plusieurs procédés membranaires sont couplés a d'autres procédés de traitement
conventionnels tels que la coagulation, la floculation, l'adsorption et I'échange d'ions [101, 102].
Les prétraitements conventionnels peuvent produire de 1'eau d'alimentation d'un systéme NF /
RO avec une qualité acceptable. Par exemple, en intégrant un processus de coagulation avec
une unité a membrane dans le traitement des eaux usées, le probléme d'encrassement pourrait
étre considérablement réduit. Sans un prétraitement adapté, les contaminants tels que les solides
en suspension et dissous bloqueront les membranes NF / OI et réduiront leurs performances en

termes de flux de perméat et de rejet [103].
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En méme temps, la combinaison a amélioré le flux de perméat NF en raison d'un probléme
d'encrassement moindre. Néanmoins, la coagulation ou la NF seule ne pouvait pas éliminer
efficacement ces contaminants. Cependant, quelques défauts subsistent, entrainant la
détérioration des systémes membranaires suivants. Par exemple, le systéme de prétraitement
conventionnel n'a pas réussi a éliminer les principaux paramétres contributifs de I'encrassement
biologique de sorte que les étapes de prétraitement n'ont jamais réussi a réduire de manicre

significative le nombre de microbes [104]

11.4.1.2. MF / UF comme prétraitement NF / OI

L'intégration de systémes de membranes entrainées par pression (tels que MF, UF, NF et RO)
fournit des informations intéressantes pour ¢éliminer une grande variété de composants de
différentes eaux usées, allant des solides en suspension aux petits composés organiques et ions
[100]. La demande de systémes MF / UF comme prétraitement a NF / OI est accentuée par la
rareté croissante des sources d'eau d'alimentation a faible encrassement et la demande de traiter
des charges plus difficiles telles que les eaux usées industrielles. Comme les procédés NF et
RO sont tres sensibles a I'encrassement lorsqu'ils sont utilisés pour le traitement des eaux usées,
des procédés de prétraitement avancés tels que 1'UF et la MF sont nécessaires pour augmenter
la productivité des systémes. Les membranes UF ont été testées dans l'usine pilote OI a
Singapour, et les résultats ont montré certains avantages du systeme de prétraitement de
membrane par rapport a un systeme de prétraitement conventionnel [105, 106]. La qualité
constamment ¢élevée du filtrat MF / UF en termes de turbidité et de SDI permettra un flux de
conception plus élevé pour 'Ol en aval. Un flux de conception typique pour les systémes de
traitement des eaux usées par Ol avec un prétraitement MF / UF peut étre considéré comme 50
a 60% plus élevé que les systémes avec prétraitement conventionnel. Un taux de flux amélioré
a entrainé¢ des colits d'investissement inférieurs pour les éléments OI, les récipients sous
pression et la tuyauterie associée, ainsi qu'une meilleure qualité du perméat OI avec 30 a 50%
de moins de passage de sel [107]. Bohdziewicz et coll. [108] ont évalué trois systémes hybrides
différents dans le traitement du lixiviat de décharge provenant d'une décharge municipale.
Parmi eux, l'intégration du traitement biologique avec la membrane UF comme prétraitement
du procédé OI a été la plus utile. Dans ce systéme, le procédé UF a éliminé la suspension du
courant traité biologique pour protéger les membranes Ol suivantes contre l'encrassement. Le
procédé OI a éliminé les composés organiques et les sels inorganiques laissés dans le courant

traité a 'UF. Ainsi, le lixiviat purifié peut étre rejeté dans les eaux naturelles. L'introduction de
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NF en tant que processus de prétraitement a I'OI peut améliorer le flux et la fiabilité en raison
de la réduction de certains agents d'encrassement, notamment la turbidité, les micro-organismes
et la dureté. Selon le type de membrane, le procédé NF élimine la plupart des ions multivalents
et 10 a 50% des especes monovalentes du flux d'effluent pour étre acheminé vers le systéme
RO suivant. En conséquence, la pression osmotique dans le systéme OI est réduite, ce qui
permet au procédé de fonctionner a des facteurs de récupération plus élevés [109]. En fait, en
couplant NF et OI, le processus intégré est plus respectueux de l'environnement, car moins
d'additifs sont nécessaires pour réduire l'encrassement [110].

Une autre application intéressante comme alternative valable aux méthodes conventionnelles
est le traitement des eaux usées des industries des pates et papiers contenant divers solutés de
natures chimiques différentes. Etant donné que les procédés conventionnels ne peuvent pas

répondre aux exigences de la qualité d'eau.

I1.5. Application des procédés membranaires dans le traitement des eaux

Cette section donne un bref apercu des procédés membranaires pour la réutilisation de
l'eau et le contrdle environnemental dans le traitement des eaux usées industrielles. Applications
impliquant 'utilisation d'opérations membranaires entrainées par pression.
Les eaux usées industrielles sont souvent produites de maniere discontinue et les cours d'eau
peuvent varier considérablement dans leur composition. Ainsi, dans cette situation, une large
latitude de traitement est nécessaire pour tenir compte de la variabilité¢ inhérente.
Les procédés membranaires sont largement utilisés pour le traitement des eaux usées
industrielles en raison de 'augmentation des cofts de 1'eau traitée ainsi que du rejet des eaux
usées. La raison la plus courante de réduire les rejets d'eau provient probablement des lois
environnementales qui ont conduit les industries a utiliser un traitement avancé des eaux usées
tel que la filtration membranaire. Ces procédés de traitement peuvent étre organisés en aval ou
intégrés dans le processus de production. Sur le plan économique, les applications les plus
intéressantes pour les procédés membranaires sont celles ou les membranes sont appliquées
pour récupérer des matieres premicres précieuses a partir des flux d'effluents [90]. Les objectifs
typiques de 1'application de la technologie des membranes dans le traitement des eaux usées

industrielles comprennent :
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¢ Une récupération directe des matériaux, sous-produits et solvants réutilisables ;
e Une recirculation des écoulements partiels
e La prévention des grands flux d'eaux usées fortement polluées ;

e La réutilisation des flux de concentrés comme matieére premicre ou rejet a faible coft.

Les sous-sections suivantes présentent l'utilisation de différents procédés membranaires dans
divers traitements des eaux usées, qui ont été construits a 1'échelle industrielle ou sont en cours

de planification.

I1.5.1. Industries alimentaires

Les industries alimentaires comprennent un grand nombre de branches telles que les industries
de transformation du poisson, des produits laitiers, de la viande, des 1égumes et des boissons.
Par conséquent, les eaux usées des différentes branches varient dans leur composition. Toutes
les eaux usées de ces industries contiennent généralement des charges organiques élevées. De
plus, ces eaux usées contiennent des composés a haute valeur ajoutée (c.-a-d. Phénols,
caroténoides, pectine, lactose, protéines) qui peuvent étre récupérés. A cette fin, les procédés
de filtration membranaire suggerent des perspectives intéressantes et des avantages clés par

rapport aux technologies conventionnelles dans le traitement des eaux usées.

I1.5.2. Industries des pates et papiers

Les procédés de l'industrie des pates et papiers sont basés sur l'utilisation d'eau et une énorme
quantité d'eaux usées peut étre produite. Ainsi, des membranes hautement perméables sont
nécessaires pour assurer un flux élevé et stable, avec des interruptions de fonctionnement
minimales. La filtration sur membrane permet d'améliorer 1'efficacité de I'usine de traitement

des eaux usées existante dans l'industrie des pates et papiers

I1.5.3. Industrie de textile
L'industrie de textile est I'un des principaux consommateurs d'eau et de produits chimiques pour
le traitement par voie humide des textiles [111]. Ainsi, a cet égard, le controle de la pollution

de I'eau est une question importante.
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Cette classe d'eaux usées est la plus défavorable d'un point de vue écologique, car les effluents
produits dans les industries textiles sont fortement colorés, contiennent des concentrations
¢levées de sel et présentent des valeurs élevées de DBO et de DCO [112].

Les traitements traditionnels des eaux usées textiles basés sur le procédé membranaire
impliquent l'utilisation de membranes UF, NF et RO dans lesquelles le choix des technologies
membranaires repose sur des colits construits sur 1'équilibre entre le flux d'eau et la rétention

des solutés.

I1.5.4. Industries de la blanchisserie

Les eaux usées des blanchisseries peuvent étre chargées de matiéres dangereuses et de
polluants. Les blanchisseries rejettent généralement leurs eaux usées avec ou sans traitement
préalable dans les stations d'épuration municipales. Cependant, il existe encore quelques

blanchisseries qui déversent les eaux usées dans les eaux réceptrices sans aucun traitement.

I1.5.5 Les lixiviats des sites d'enfouissement techniques

Le lixiviat des décharges est I'une des principales émissions des décharges pour les
déchets municipaux. En général, il est fortement pollué par des matiéres organiques et
inorganiques, et la charge de pollution peut changer considérablement au cours de la durée de
vie de la décharge. Divers procédés et combinaisons de procédés ont été envisagés pour le
traitement des lixiviats de décharge a rejeter sans limitation. Cependant, dans de nombreux cas,
un seul processus ne suffit pas pour obtenir le résultat souhaité. Le procédé membranaire a été
utilisé dans le domaine du traitement des lixiviats des décharges.
Le systeme de filtration OI en deux étapes est détenu et exploité depuis 1995 par Pall
Corporation pour le traitement des lixiviats. Les deux étages sont équipés de modules dits DT
(modules de tube a disque). Les membranes utilisées sont en TFC avec une couche active en
polyamide. Un filtre a gravier pour la séparation des mati¢res grossicres et un filtre a cartouche
sont disposés en amont comme prétraitement des étages Ol. Le systéme de traitement contient
60 modules avec une surface totale de membrane d'environ 460 m? ; 44 d'entre eux sont utilisés
dans 1'étape de lixiviat, 13 dans la premicre étape de concentré et 3 dans la deuxieéme étape de
concentré. Les premier et deuxiéme étage fonctionnent respectivement a 120 et 150 bars. Le
systéme traite 5 m® de lixiviat par heure et la récupération du systéme est d'environ 94%. Le

flux imprégné est transféré a l'usine de traitement des eaux usées et la saumure est rejetée. Le
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nettoyage des membranes se fait une a deux fois par semaine ; une longue période de

remplacement est atteinte.

I1.6 Développement industriel de modules membranaires

Les membranes sont caractérisées par deux formes ; membranes tubulaires et
membranes a feuilles plates, selon le processus de fabrication. Le module est une unité
technique qui arrange les membranes. Le module a une position décisive dans l'efficacité de
|'étage de membrane, autant que la membrane elle-méme. En général, le processus de membrane
détermine le type de module appropri¢ pour le probleme de séparation. Les modules
membranaires ont une géométrie et une orientation de membrane particulieres liées au courant
d'eau.

Les procédés membranaires sont congus sur la base de la modularisation pour fournir des
¢conomies d'échelle limitées en ce qui concerne les colits de membrane, liés a la surface de la
membrane qui s'associe directement au courant[113]. D'autre part, la turbulence entraine une
augmentation significative de la consommation d'énergie et est affectée négativement par des
densités de garnissage €levées (surface de membrane par unité de volume). Afin de réduire
l'encrassement, une densité de tassement plus faible est préférée car elle favorise la turbulence.
Cependant, des densités de garnissage inférieures peuvent entrainer un colt unitaire de

membrane plus élevé.

11.6.1. Modules 2 membrane conventionnels
Quatre types principaux de modules membranaires sont couramment appliqués a I'échelle
industrielle :

e Fibre creuse

e Tubulaire

e En spirale

e Plaque plane
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Tableau I1.3 Caractérisation des différents types de modules de membrane.

Caractéristiques | Fibre creuse Tubulaire Enroulé en Plaque plane
spirale

Densité Elevé (50045 | Faible a Elevé (500- Modéré (200-

d'emballage 000) modérée (70 a 1000) 500)

(m2 / m3) 100)

Consommation | Faible Haute Modérée Faible a

d'énergie (laminaire) (turbulent) modérée

Potentiel Tres haut Faible Haut Modéré

d'encrassement

Nettoyage Rétrolvage Nettoyage Difficile Modéré
physique

Technologie de | Modéré Facile Complexe Facile

fabrication

Cotit de Faible Haut Modéré haut

fabrication
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Le tableau I1.3 résume les caractéristiques des modules membranaires. La fibre creuse, la plaque
plane ainsi que les modules tubulaires conviennent aux technologies membranaire grace a un
nettoyage efficace. Les modules enroulés en spirale et a fibres creuses sont généralement
utilisés dans les technologies NF et RO, en raison de leurs densités de remplissage élevées et

de leurs petits pores.

Les modules a fibres creuses a flux tangentiel sont généralement utilisés dans le traitement des
eaux usées industrielles [80, 114]. Ces modules sont la configuration la plus courante pour les
membranes MF et UF. Le changement de direction du courant de perméat provoque un lavage
a contre-courant du systeme de sorte qu'il évacue la couche de gateau formée sur la surface de
la membrane pendant le cycle de filtration.

C'est la capacité la plus importante des membranes a fibres creuses dans les applications de
traitement des eaux usées, car aucun prétraitement important n'est nécessaire. La densité
d'emballage dans les modules a fibres creuses est ¢levée, de I'ordre de 500 a 5 000 m2 / m3
[115]. Par conséquent, ces modules sont plutét bon marché en raison de leur densité de
tassement élevée

Les modules a membrane tubulaire ont un diamétre de 1,5 a 3 cm avec la plus petite surface par
rapport aux autres modules. Ils sont relativement peu coliteux et ont une longue durée de vie.
Dans le cas des applications d'eaux usées industrielles a haute teneur en solides, les modules
tubulaires sont généralement préférés aux membranes a fibres creuses, en raison d'une moindre
exposition a un encrassement sévere, car ils fonctionnent dans des conditions d'écoulement
turbulent (Re> 3000) [74]. Cependant, les systémes a membrane avec modules tubulaires
consomment 50% plus d'énergie que les systemes a membrane basés sur des modules a fibres
creuses ou a enroulement en spirale.

Au lieu de cela, les modules enroulés en spirale offrent des champs d'écoulement plus 1égers
sur la surface de la membrane. Les modules & membrane enroulée en spirale ne sont pas
largement utilisés dans les systemes MF et UF pour le traitement des eaux usées car le lavage
a contre-courant n'est pas possible et donc un prétraitement important est nécessaire.
Cependant, il existe certaines applications dans les systémes NF et Ol pour les étapes finales de

traitement des eaux usées ou le fonctionnement & membrane intégrée est utilisé.
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L'assemblage du module en spirale commence avec deux feuilles de membrane placées dos a
dos avec un support de perméat en maille entre elles. Le support transfére le flux de perméat
vers le collecteur. Ces feuilles de membrane et de support de perméat sont collées sur 3 cotés
de sorte que le perméat ne peut sortir du support que d'un seul c6té. Cet ensemble de membranes
et de support s'appelle une feuille. Les feuilles sont généralement attribuées ensemble avec un
espaceur de maille en polypropyléne de 28 mils d'épaisseur pour fournir le canal de flux
d'alimentation pour les membranes. En outre, les espaceurs de maille utilisés dans les modules
enroulés en spirale stimulent une turbulence localisée sur la surface de la membrane. Ces
modules ont un colt par unité de surface de membrane modérément bas, mais les modules eux-
mémes sont relativement chers en raison de la complexité et de l'ingénierie impliquées. Le
processus de nettoyage des modules enroulés en spirale peut étre difficile car il y a des espaces
morts dans le module.

Les modules a plaque plane sont constitués de feuilles plates de membrane qui sont modulées
en plaques. Chaque plaque contient généralement deux membranes placées dos a dos. Les
plaques sont empilées dans un cadre de support. Les matériaux d'espacement a motifs
empéchent les membranes de coller les unes aux autres et fournissent des canaux ouverts pour
les flux d'alimentation et de perméat. Leur application est dans le cas de conditions de solides
en suspension élevées car ils sont relativement faciles a nettoyer. Le processus de nettoyage de
membrane comprend le retrait des plaques du cadre et le lavage a la main de chaque feuille
plate individuelle de membrane. Ces modules présentent une faible densité de remplissage
inférieure a environ 150-500 m2 / m3 pour les modules a plaques et cadres [115]. Cependant,
ces modules de membrane sont coliteux par unité de surface de membrane en raison du grand

nombre de matériel utilisé pour une surface de membrane relativement petite.

I1.7. Conclusion

La pénurie mondiale d'eau augmente rapidement dans de nombreuses régions du monde
en raison des besoins humains, agricoles et industriels croissants. Les activités industrielles
produisent des flux d'eaux usées qui doivent étre gérés. Par conséquent, le traitement et la
réutilisation des eaux usées seront essentiels pour résoudre le probléme. A cet égard, les
technologies assistées par membrane sont un élément essentiel des systémes de traitement et de
réutilisation des eaux usées de haute qualité. Les études de cas se référant au traitement des
eaux usées abordent les principaux avantages des procédés membranaires par rapport aux

systémes conventionnels. Indépendamment des nombreux avantages des procédés
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membranaires, l'encrassement représente aujourd'hui la plus grande difficulté a leur application
plus large. Les systtmes membranaires hybrides ou intégrés représentent des approches
précieuses pour surmonter le probléme d'encrassement. La synergie résultant de cette
intégration suggere également d'améliorer la qualité du produit, la compacité de 1'usine, I'impact
environnemental et la consommation d'énergie, ainsi que la récupération de composés précieux.
De plus, la nanotechnologie offre une alternative prometteuse dans ce sens, notamment le
développement de membranes antifouling et autonettoyantes. L'avenir ménera d'autres activités
de recherche pour évaluer les limites existantes liées aux procédés de traitement membranaire;
améliorer leur efficacité, développer et proposer des stratégies innovantes afin de minimiser le

cott de I'eau et augmenter la qualité des produits.
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I1.1. Procédés et techniques appliquée pour I’élaboration des membranes.

La croissante rareté de 1’eau, suivi de réglementation de plus en plus séveére presque partout
dans le monde sont des facteur qui ont encouragé 1’utilisation des membranes pour le traitement
des eaux usées polluées. Le succes de la filtration membranaire pour le traitement des eaux
usées est attribué a la compatibilité de cette derniére avec beaucoup de systeme de dépollution.
Elle peut étre utilisée seule, ou intégrée dans un systeme de couplage avec d’autre techniques
de dépollution des eaux usées. Si les résultats obtenus sont aussi spectaculaire le cout des
membranes est un vrai obstacle a affronter avant de pouvoir utiliser de tels technique, d’autre
part les centre d’enfouissement techniques installées en force ces derniéres année partout dans
le monde comme solution de stockage de déchet présente une vraie menace pour les nappes
phréatiques a travers les lixiviats dégagées par ces derniers. Un systéme efficace de traitement
doit étre mise en place afin d’éviter que ces lixiviats endommagent les nappes phréatiques.
Notre travail consiste a valoriser une argile locale, et I’utiliser dans 1’¢laboration des supports
membranaire qui seront utilisée par la suite dans le traitement des eaux usées et des lixiviats, et
analyser les perméats obtenus apres filtration pour voir les performances de cette dernicre. Les
membranes ¢élaborées sont de type tubulaire, dans cette partie nous présentons la maticre
premicre utilisée ainsi que les techniques et procédés utilisées lors de la préparation des
membranes. Nous avons préparé des supports tubulaires a partir de kaolin qui présentent des
qualités de porosité et de résistances mécaniques satisfaisantes et nous nous proposons
d’améliorer les supports argileux par I’ajout d’alumine qui a subi un traitement thermique a
différentes température 1050°C et 1150°C est de I’appliquer dans la filtration des effluents

liquides industriels.

I11.1.1. Composition de la matiere premiere argileuse.

La fabrication des céramiques fait appel a toute une gamme de matiére premiere pour satisfaire
aux exigences techniques excrément variées , les produits en céramique présentent une grande
résistance mécanique, et une résistance a 1’usure, elles sont surtout non toxique , et parfois
présente une porosité¢ spécifique, des poudres inorganiques, des additifs organiques et des
dissolvants sont les composantes principales utilisées lors de 1’¢laboration des supports
céramique utilisées dans ce travail.

La poudre inorganique est choisie selon : la dimension particulaire, la distribution et la forme

des particules. Ces propriétés exercent un effet sur la distribution de la porosité, de la taille du

57



Chapitre 111

pore et la grandeur du produit fini[116]. Des propriétés tels que la granularité, la porosité,
peuvent étre controlée au cours des procédés de fabrication on rajoutant des additifs organique.
Tels que des plastifiants, des lubrifiants, des défloculants, des agents de rétention de I'eau. Pour
donner au support les propriétés requises. La qualité¢ d’adjuvants organiques joue un rdle
primordial sur les propriétés des supports argileux, ce qui affecte méme la méthode de
fabrication de ce dernier(extrusion, coulage, ...etc.) et les propriétés du produit fini [117, 118].
Pour cette étude nous avons utilisé une argile type kaolin comme matiére premicre pour la
synthése du support tubulaire amélioré par 1’ajout d’oxyde d’allumine a 50% en poids.

Le kaolin utilis¢é dans notre travail est fourni par I’entreprise de céramique de Ghazaouet
(Tlemcen), sous forme de poudre finement broyée. C’est un produit naturel de couleur blanche

disponible comporte trés peu d’impuretés. Sa composition chimique et minéralogique sont

regroupées dans les tableaux II1.1 et I11.2.

Tableau III.1. Composition minéralogique du kaolin.

Matériels et méthodes

Matériaux Minéral Valeur Unité
Kaolinite 83 %
Muscovite 8 %
Quartz 5 %
Divers 4 %
Tableau III.2. Composition chimique du kaolin.

Composant Valeur Unité
SiO 49.4 %
ALOs 35.5 %
Fe2Os 0.9 %
TiO> <0.3 %
K>O 1.55 %
Na;O <0.1 %
CaO <0.1 %
MgO <0.4 %
pF 11.8 %

%

Les étapes de préparation des supports modifié sont les suivantes :
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I11.1.2. Préparation de la barbotine

La préparation de la barbotine est la premiére étape pour 1’¢laboration de supports argileux.
Elle doit étre préparée soigneusement avec des fractions bien précise d’argile et d’eau et
d’adjuvant. On peut la décrire par étapes

a) Mélange de poudre (kaolint% d’oxyde d’alumine) avec une quantit¢ d’eau
convenable pour le gichage, on cite que I’ajout des oxydes permet de modifier les
caractéristiques du produit fini cité auparavant.

b) Un agent défloculants (Na>SiO3) est ajoutée afin de faciliter la dispersion des
particules au seins de la phase liquide. La viscosité de la barbotine est diminuée et le coulage
demeure possible et méme facile (une viscosité non convenable est une contrainte majeure pour
le coulage de la barbotine qui est I’étape suivante). Pour ce faire il faut donc, il faut mesurer la
viscosité optimale trouvée apres plusieurs essais de malaxage de la barbotine, et la noter pour

I’utiliser dans les préparations suivante.

I11.1.3 Mesure de la viscosité de la barbotine

La viscosité caractérise 1’écoulement de la barbotine et elle est souvent déterminée en utilisant
un viscosimetre a écoulement (type Lehmann) et un viscosimeétre de torsion (type Gallenkamp).
Celle-ci doit permettre une fluidité suffisante de la barbotine pour assurer un remplissage

correct des moules. La viscosité de la barbotine est calculée par la formule suivante :

Avec :

n : viscosité en poiseuille(Pa.s) ;

t : temps d’écoulement(s) ;

p : densité en (kg/m?) ;

k : constant de ’appareil(N.m/kg).

La valeur de la viscosité trouvée est : n=1.56 cPo (centipoise).

I11.1.4 Moulage par coulage

Aprées préparation de la barbotine qui est une suspension stable dans 1’eau obtenue par ajout
d’eau et de dispersant [119, 120]. Et afin d’améliorer la dispersion des céramique dans 1’eau,
on coule la barbotine on versant la suspension dans un module poreux en platre ce qui draine le
liquide grace au forces capillaires, le support (couche en poudre compact) est formé sur la
surface du moule. On rappelle que cette opération dépend essentiellement de la concentration

de la suspension et de sa viscosité. Pour cela I’optimisation de ces deux facteurs est nécessaire
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pour réussir le moulage et avoir un remplissage parfait du moule et un retrait minime apres
¢limination de I’eau dans le moule en platre.

On procede au démoulage et on retire le support soigneusement pour éviter toutes sort de
fissures, on seéche ce dernier avant de le traiter thermiquement dans le four, avec une vitesse de

montée de 5°C/min.

I1.1.5. Séchage
Le séchage sert uniquement a 1’élimination de 1’eau qui conduit a la consolidation de la picce
crue. On seche le support a température ambiante. En effet, tous les additifs organiques présents

dans la pate céramique ont une température d’évaporation ou de carbonisation supérieure a

100°C.

I11.1.6. Cuisson

Le traitement thermique confére au produit en céramique leur taille et forme finales ainsi que
leur résistance et leurs propriétés mécaniques exigées. Le traitement thermique régulier actuel
qui est établi aux échantillons, en prenant en considération la température de déplacement des
additifs provisoires, et la consolidation des supports. Le diagramme illustré dans la figure I1I-
1, montre une augmentation réguliére de la température jusqu'au 200°C suivi d'un palier de
deux heures correspondant a I'élimination compléte des matieres organiques et de I’eau restante
apres le séchage. Un palier a 573°C est nécessaire a la transformation de quartz o en quartz 3.
Induisant des transformations liées au changement de volume et de poids. L'eau structurale est
dégagée a [IDintervalle de température entre 400-700°C avec la formation de la
métakaolinite[121, 122] . La métakaolinite se décompose entre 900 et 950°C, et la mullite
commence a se former a partir de 970 °C. Un dernier palier de température est maintenu a
1150°C, 1100°C et 1050°C pendant sept heures suivies d'un refroidissement lent pour éviter les
fissures dans le support. Durant ce palier, la transformation de la variét¢ monoclinique
d’allumine en variété quadratique se réalise ainsi qu'une bonne consolidation du support est le
produit fini composé seulement de la mullite, de la cristobalite et de la phase vitreuse. Ces
constatations sont confirmées par les analyses thermiques (ATG/DSC), par diffraction des

rayons X et par les photos MEB.
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Figure III-1. Diagramme de traitement thermique des supports membranaires.

La figure I1I-2 montre les différentes configurations des tubes élaborés et traités

thermiquement.

Figure III-2. Configuration des supports membranaires
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I11.1.7. Etude du retrait et d’adsorption

Les études du taux de retrait et le taux d’adsorption donnée par la littérature [123], montrée que
le taux de retrait diminue avec I’augmentation de la teneur en oxyde d’allumine. Ceci peut étre
expliqué comme suit :

L’allumine présente une évolution cristallographique en fonction de sa température, entre
1000°C et 1100°C, la phase monocliniquedevient quadratique. Ce changement
cristallographique s'accompagne d'une diminution en volume de 4.5% comme il a été rapporté
par la littérature [124] . La variation du volume influe sur la porosité des supports, donc le
matériau devient trés compact par I’élimination de la porosité, due au phénoméne de
renforcement par transformation de phase[125, 126].De méme le taux d’absorption varie de
facon décroissante avec 1’augmentation de la teneur en oxyde ajouté, ce qui implique une

diminution de la porosité.

I11.1.8. Amélioration et activation du support

Les supports considérer comme des membranes a structure asymétrique possédant plusieurs
couches ¢laborées a partir de matériaux de différents natures chimiques. Les différentes couches
constituant une membrane possedent toutes une fonction bien définie. On distingue (voir figure
II-3) :

la couche support : elle est macroporeuse et relativement épaisse, elle représente en général au
moins 99% de I’épaisseur totale de la membrane, son role est d’assurer la résistance mécanique
de la membrane tout en ne contribuant que trés faiblement a sa résistance hydraulique.

La couche active : on parle également de couche filtrante ou de peau, elle peut étre poreuse et
représente la partie sensible de la membrane, il s’agit d’une couche trés mince dont I’épaisseur
varie de quelques centaines de nanometre a quelques micromeétres.

La couche intermédiaire : il s’agit d’une couche de faible épaisseur et trés perméable dont le

role est de permettre le dépot de la couche active.
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Couche active (peau) et Rogir la séloctivité

Permettre le dépit de . .
la conche active @ Couche(s) intermédiaire(s)

Support macroporeux

Assurer la résistance mécanique de la membrane

Figure III-3. Fonctions des différentes couches d’une membrane

I11.1.8.1. Préparation des couches activées

Préparation de la couche en 3-Mercaptopropyl trimethyoxysilane85%. On mélange dans
un bécher un rapport équi-volumique d’eau et d’acide chlorhydrique. Cette solution est ajoutée
sur un volume d’alcoxyde (3-Mercaptopropyl trimethyoxysilane85%) par péptization.
L’agitation du mélange est maintenue constante pendant 3 heures a température ambiante dans

le but d’empécher la sédimentation.

Préparation de la couche a partir TEOS (Tetraethylorthosilicate 98%). La préparation de
la phase solide des silicates a partir d’alcoxyde a fait I’objet de nos investigations a pH acide
(1.5 a 3). La couche mince est préparée en mélangeant deux volumes de deux solutions. La
premicre est composée de : acide nitrique HNO3 (1N) et eau distillée dans un rapport HNO3 /
H20 = 1.37 et la deuxi¢me solution est composée de: TEOS et éthanol dans un rapport de
TEOS / Ethanol = 1.

L’agitation du mélange est maintenue constante pendant 3 heures a une température de 80°C
dans le but d’empécher la sédimentation.

I11.1.8.2. Amélioration du support

Nous avons mis au point quatre types différents de supports; il s’agit d’un support monocouche
de barbotine engobé par une couche de kaolin et 3% en poids de AlLO; symbolisé
respectivement selon la température de cuisson 1150°C par ASO1, d’un support a tri couche
symbolis¢é par AS02, c’est le support ASOl activé par ’engobage d’une couche de
tetraéthylorthosilicate 98%.
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Le but des modifications est de diminuer la taille des pores et d’améliorer les performances de
la surface des supports. Les supports activés par 1’ajout des couches minces sont traités a

différentes températures. Ces derniéres sont choisies apres plusieurs essais.

II1.2. Mesure des paramétres globaux
Les échantillons prélevés a partir des différents sites cités au paravent ainsi que les perméat

obtenues apres filtration sont soumis aux analyses suivantes :

II1.2.1. Mesure de pH

Le potentiel hydrogene (pH) mesure la concentration en ions H dans la solution. Ce paramétre
caractérise un grand nombre d'équilibres physico-chimiques et dépend de facteurs multiples.
Des mesures du pH sont effectuées en utilisant un pH-métre model PHSJ-3F. L’¢étalonnage est
effectué a 1’aide d’une solution tampons pH (6-10) a 20°C. La précision sur la mesure donnée

par le constructeur est de+ 0, lunitépH.

I11.2.2. Spectrophotométrie UV-visible

« La spectrophotométrie UV-visible est utilisée pour doser les molécules présentes en solution
lorsque celles-ci sont capables d'absorber des photons dans la gamme de longueurs d'onde
200nm - 800nm. Cette technique sera utilisée pour déterminer les concentrations des nitrates et
nitrites dans les lixiviats. Le spectrophotométre utilisé au cours de ce travail est I’Optizen
2120UV. Ce sont des spectrophotomeétres a double faisceaux : une source de lumicre blanche
émet un rayon lumineux ; celui-ci passe dans un monochromateur permettant de sélectionner
une longueur d'onde, puis séparé en deux faisceaux. L'un est dirigé vers la cuve de référence
contenant seulement du solvant, l'autre traverse l'échantillon a analyser. Deux photorécepteurs
permettent de mesurer 1'intensité lumineuse de chaque faisceau.

L'absorbance A de la solution est ensuite calculée a partir de I’équation (I1I-1).

) e, (II-1)

Avec :

10 : est l'intensité du faisceau de référence ; et [ : l'intensité transmise du faisceau traversant
I'échantillon.

La concentration en colorant est déduite de 1'absorbance a 1'aide de la loi de Beer- Lambert

A=6 LCoooroeeoeeeeeeeee . (111-2)
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Avec :

g: le coefficient d'extinction molaire, propre a chaque élément en (L.mol!.cm™) ;

[ :(cm) la longueur de flamme traversée en (cm); La quantité e./est déterminée par un
¢talonnage aux longueurs d'onde A sélectionnées avant chaque série de mesure.

Les détecteurs de spectrophotomeétre utilisé sont saturés pour une absorbance supérieure a
certaines valeurs : il est donc nécessaire de diluer les échantillons les plus concentrés avant leur

dosage »[127].

I11.2.3.Demande Chimique en Oxygene (DCO)[128]

« Principe

La Demande Chimique en Oxygeéne (DCO) exprime la quantité d'oxygeéne nécessaire pour
oxyder la matiere organique (biodégradable ou non) d'une eau. Ce parametre offre une
représentation plus ou moins compléte des matieres oxydables présentes dans 1'échantillon
(certains hydrocarbures ne sont, par exemple, pas oxydés dans ces conditions).

Les matieres seront oxydées par un exces de bichromate de potassium (K>Cr0O7), en milieu
acide (H2SO4), et a ébullition, en présence de sulfate d’argent (Ag2SO4 catalyseur pour faciliter
I’oxydation de certains composés aliphatiques) et de sulfate de mercure (HgSO4) (agent
complexant des chlorures empéchant leur oxydation en Cl, gazeux par le bichromate).

Un dosage de I’excés de bichromate de potassium par une solution titrée de sulfate de fer et
d’ammonium (FeSO4 (NH4)2S04.7H20) sachant que la concentration de la solution de Fe(II)
n'étant pas stable (oxydation a I’air), il est indispensable de déterminer le titre de la solution
avant chaque dosage. La mesure de la DCO doit étre faite simultanément sur les échantillons et
sur 1’eau pure qui est utilisée pour faire les différentes dilutions. Cette mesure constitue ce que
I’on appelle un ‘blanc’.

Un essai a blanc sera réaliser ou I’eau a analyser sera remplacer par de I’eau distillée.

Mode opératoire

5 ml de la solution de bichromate de potassium (0,24 N) sont additionnés a 1’échantillon. Le
mélange est homogénéisé soigneusement puis mélangé a 15 ml d’acide sulfurique/sulfate
d’argent en refroidissant avec précaution sous ’eau courante pour éviter toute perte de
substances organiques volatiles. Puis la solution est soumise a une ébullition avec reflux
pendant 2 heures sur une plaque chauffante. Apres refroidissement, le volume de 1’échantillon
est complété a 75 ml avec de 1’eau distillée en suite titrée avec sulfate de fer (II) et d’ammonium
en présence d’une ou deux gouttes de la solution ferroine indicateur. La fin du dosage est

détectée par le virement de la couleur verte au rouge violacé.
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Equations mises en jeu :
Réaction (1) Oxydation des matiéres organiques par le dichromate de potassium

K>Cr207 K>0 + Cr,O5+3/2-6—>

Réactions (2) d’oxydoréduction pour le dosage des ions CrO7> qui n’ont pas réagit lors de la

réaction (1) par les ions Fe?*

Fe?* Fe’' +e — >
CrnO*+14H" +6¢ 2Cr++7H-0— »
Cro07% + 14 H" + 6Fe*" 2 Cri=+7 Hsp) + 6Fe’"

L’équivalence de cette réaction s’observe lorsque la coloration de la solution passe du vert ou
rouge violacé,[128].

Résultats et interprétations

Pour I’essai a blanc on trouve une équivalence généralement en sel de MOHR de 9,6 a 9,8 ml
Pour I’échantillon a analyser on a un volume équivalent

Selon I’équation (1) n Cr207* =2/31n O

Selon I’équation (2) n Cr207* = 1/6 n Fe**

Donc 2/3 n 0= 1/6 n Fe**

Donc 4 nO; = n Fe?*

Donc 4 m/MmO:; = [Fe?"] V

Donc si on exprime m en mg alors 4m/1000¥*MmO> = [Fe*'] V

Or V Fe*" qui a réagit avec les ions Cr207* excés = Vo — V)

Donc mOz = (MmO,* 1000 / 4)* [Fe**]* (Vo — Vi) avec MmO, = 32 mol.g"!

Si on divise le tout par le volume de la prise d’essai V alors on a la DCO s’exprime selon la

_ 8000*C*(V, V)

formule suivante : DCO
0

V> est le volume en ml de sel de MOHR versé pour I’échantillon.

V1 est le volume en ml de sels de MOHR pour I’essai a blanc.

Vo le volume de la prise d’essai.

C le titre du sel de MOHR.

Note : La DCO d’une eau a analyser doit étre inférieur a 750 mg/l d’Oo,
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I11.2.4.Dosage des nitrites — méthode de ZAMBELLI [128]

L’acide sulfanilique en milieu chlorhydrique, en présence d’ion ammonium et de phénol
(réactif de ZAMBELLI), forme avec les ions nitrites un complexe coloré jaune dont I’intensité
est proportionnel a la concentration en nitrites.

Mode opératoire

Le complexe coloré jaune absorbe a la longueur d’onde 435 nm, alors l’intensité qui est
proportionnelle a la concentration des nitrites peut étre évaluée par une méthode
spectrophotométrique. On réalise alors une gamme étalon a partir d’une solution étalon de
nitrite a 0,0023 g/l

Réactifs

Ammoniaque pur.

Réactifs de ZAMBELLI :

Acide chlorhydrique (d=1,19) 260 ml

Acide sulfanilique 5¢g
Phénol cristallisé 75¢g
Chlorure d’ammonium 135 g
Eau distillée 625 ml

Introduire dans une fiole de 1 litre 1’acide HCI plus 1’eau distillée puis y dissoudre 1’acide
sulfanilique et le phénol en chauffant 1égérement dans un bain marie.

Apreés la dissolution compléete, ajouter les chlorures d’ammonium et agiter jusqu'a la
dissolution. Apres refroidissement, compléter avec 1’eau distillée.

Solution meére étalon de NO2™ a 0,23 g/l

Nitrites de sodium 0,345 g/l
Eau distillée 10001
Solution fille 0,0023 g/l
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Courbe d’étalonnage

Dans 6 fioles introduire les différentes solutions filles étalon

Matériels et méthodes

Ne T I 11 I v A%

Solution fille étalon (ml) | 0 1 5 10 15 20

Eau distillée 50 49 45 40 35 30

Réactif de Zambelli (ml) |2 2 2 2 2 2

Attendre 10 minutes

Ammoniaque pure (ml) 2 2 2 2 2 2
[ NO,] (mg/1) 0

II1.2.5. Dosage des nitrites[128]

Mode opératoire

On préleve 50 ml d’échantillon a analyser. On ajoute 2 ml de réactif de ZAMBELLI puis on

laisse le mélange se reposer pendant 10 minutes ensuite 2 ml d’ammoniaque pur sont introduit.

II1.3.5. Dosage des nitrates- Méthode de salicylate de sodium

En présence du salicylate de sodium, les nitrates réagissent et donnent du paranitrosalicylate

de sodium susceptible d’un dosage colorimétrique.

Réactifs

Solution de salicylate a 0,5% a renouveler chaque 24 heures.

Acide sulfurique (d=1,84)

Solution d’hydroxyde de sodium et de tartrate de sodium et potassium

Hydroxyde de sodium 400 g

Tartrate de sodium et potassium 60 g

Eau distillée 1000 ml
Faire dissoudre les sels et laisser refroidir

Solution meére étalon a 0,1 g/1

Nitrate de potassium 0,722 g

Eau distillée 1000 g.s.p

Solution fille étalon a 0,005 g/1

Evaporer la solution a sec dans un bain marie porté a 75-80 °C, humidifier la mati¢re séche

avec 2 ml d’acide sulfurique, laisser reposer pendant 10 min, puis ajouter 15 ml de 1’eau
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distillée et 15 ml de la solution d’hydroxyde de sodium et de tartrate de sodium et potassium
qui développe une coloration jaune. Effectuer la lecture a 415 nm.

Mode opératoire

Introduire 10 ml de I’échantillon & analyser, ajouter 1 ml de salicylate de sodium, puis
poursuivre le méme dosage que celui de la courbe d’étalonnage

Préparer un témoin avec 10 ml de I’eau distillée.

Pour une prise de 10 ml, la courbe d’étalonnage donne directement la teneur en azote nitrique
exprimé en (mg/1). Pour obtenir la concentration des nitrates, multiplier par 4,43. [128]
Courbe d’étalonnage

Dans 5 fioles, introduire les différentes solutions filles étalons,

Ne T I I 11 v
Solution fille étalon (ml) 0 1 2 5 10
Eau distillée 10 9 8 5 0
[NOs] (mg/l) 0,0

Salicylate de sodium (ml) | 1 1 1 1 1

I11.2.6. Spectrométrie d'absorption atomique

La spectrométrie d'absorption atomique est utilisée pour détecter et quantifier la présence
d'¢léments dans des solutions. Cette technique repose sur la capacité des atomes a absorber la
lumiére a certaines longueurs d'onde A; ces longueurs d'onde dépendent des positions des
niveaux d'énergie des différents ¢léments et leur sont donc spécifiques.

La mesure est effectuée en faisant traverser par un faisceau lumineux de longueur d'onde donnée
une flamme contenant 1'é1ément a doser sous forme ionisée. Le rapport entre les intensités
lumineuses avant et apres la traversée de la flamme permet de calculer la concentration C de
1'é1ément considéré a I'aide de la loi de Beer-Lambert (équation 7). Les mesures sont effectuées
a l'aide d’un appareil Aurora Al 1200.[127]

Les principaux métaux lourds étudiés sont : le nickel, le plomb, le cadmium, le fer et le zinc,

ces derniers étant les plus fréquemment retrouvés dans les lixiviats d’ordures ménageres.
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I11.3. Application des membranes dans le traitement de lixiviat

La complexité des lixiviats de centres de stockage nécessite de mettre en place des procédés de
traitement adaptables et de hautes performances épuratoires. Cette étude montre 1’intérét des
procédés membranaires dans le traitement de ces effluents trés chargés. Actuellement, le
procédé le plus employé est I’osmose inverse car il permet de filtrer directement le lixiviat brut
tout en respectant les normes de rejet les plus strictes. Un élément qui est également a prendre
a compte dans une filiére de traitement des lixiviats par procédé membranaire est la prise en
charge et le devenir des concentrat, qui représentent de faibles volumes mais qui sont tres
chargés. Des améliorations technologiques permettent de favoriser la productivité¢ de ces
procédés et de limiter les phénoménes de colmatage.

Dans ce travail, nous testons 1’efficacité des différentes membranes sur la diminution de la
quantité de la matiére organique, la teneur en nitrite et en nitrate ainsi que les métaux lourds
contenus dans le lixiviat.

Dans cette partie expérimentale, nous précisons :

1. Origine et composition des lixiviats

2. Récupération et conservation des échantillons

3. les méthodes expérimentales employées pour la caractérisation des lixiviats.

4. le matériel utilisé en filtration membranaire.

5. les méthodes de suivi de I’évolution des lixiviats

I11.3.1 Prélevement de I’échantillon

Les lixiviats étudiés proviennent du centre d’enfouissement technique de sidi Abed (EPIC TITA-
PRO) a environ 10 km du siége de la wilaya de Tiaret. Ce centre qui a ouvert ces portes en
janvier 2009 en remplace la décharge publique, avec une capacité de réception de 230 T/j et un
casier de 90000 m? il concerne 09 communes. Sachant qu’il a regue plus 42000 tonnes de déchet
durant ’année 2009 (sa premiére année de mise en marche) avec une moyenne journaliére de
0.42 kg /habitant pour la commune de Tiaret. Les déchets autorisés sont compris dans la
dénomination de déchets solides urbains, bien que la qualité¢ des déchets enfouis influes sur la
qualité du lixiviat d’autres parametres ont leur réle dans la formation du lixiviat comme la nature

du drainage et la pluviométrie et pour cette raison la nous avons prélevé les lixiviats durant trois
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périodes différentes de I’année (Février, Avril, Mai). Les lixiviats sont récupérés a la sortie des
casiers dont la quantité¢ destinée au traitement était environ 30L par contre, le lixiviat destiné

vers 1’analyse est conservé dans des flacons en polyéthyléne tenus au frais pendant le transport.

I11.3.2 Conservation des échantillons

Ces lixiviats sont ensuite stockés au réfrigérateur a 4°C de manicére a limiter toute activité
biologique. Les analyses des paramétres globaux sont réalisées dés la réception des lixiviats.
L’étude de la matiere organique (MO) est effectuée le plus rapidement possible de maniére
a limiter une éventuelle évolution des effluents. En effet, le lixiviat provient d’un milieu
anaérobie mais n’est ni conservé ni traité dans ces conditions, il n’est donc pas exclu que
de légeres transformations de la matiere organique se produisent durant la phase de transport
ou de stockage. Or, bien que la mati¢re organique du lixiviat soit constituée de composés
considérés comme réfractaires a 1’oxydation. LAGIER [129] a montré qu’apres 15 jours de

stockage au contact de I’air, le carbone organique dissous (COD) pouvait diminuer de 9%.
I11.3.3. Test de filtration de lixiviat par les membranes en céramique

I11.3.3.1. Membranes céramiques

Les composantes principales utilisées pour la fabrication des membranes en céramique sont des
poudres inorganiques, des additifs organiques et des dissolvants. Les facteurs importants du
choix de la poudre inorganique sont la dimension particulaire, la distribution et la forme des
particules. Ils exercent un effet sur la distribution de la porosité, de la taille du pore et la
grandeur du produit fini[116].

La figure I1I-1 montre les différentes configurations des tubes élaborés et traités thermiquement.
Nous avons utilisé cinq différents types de membranes ; il s’agit d’'une membrane de barbotine
de kaolin locale symbolisé par AMS. D’une membrane d’un mélange de barbotine de kaolin
locale et alumine (7% en poids) symbolis¢ par ASO1, et d’une membrane a double couche activé
par I’engobage de deuxiéme couche composée d’un mélange de kaolin et d’alumine (50% en

poids) symbolis¢ par AS02.

I11.3.3.2. Etude de la perméabilité des membranes en céramique

La perméabilité caractérise la quantité d’eau par unité de surface et de temps qui traverse la
membrane a une pression et température données. La perméabilité est une propriété tres
importante des membranes que nous avons synthétisées, et améliorées car elle conditionne

I’intérét que peut présenter leur utilisation dans le traitement des Lixiviats.
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Les tests de perméabilité sont réalisés sur les membranes modifiées par 1’ajout de d’Alumine
(A 7%) précédemment cités et dont les caractéristiques sont déterminées : (longueur=300mm ;
diamétre intérieur/extérieur= 13/16mm). La boucle de circulation du pilote utilisé est
représentée par la figurelll-4. La filtration est de type tangentiel et la pression appliquée est de
5 bars. La solution d’alimentation est une eau de robinet. Le volume d’eau récupéré est mesuré
durant 2 heures, a des intervalles de temps (5, 10, 20, 30, 40, 50, 60,90et 120min).

Le flux de perméat est donné par la relation suivante :

Jp = (I1-4)

Avec :

Jp: le flux de perméat (L/hm?) ;
Op: le débit de perméat (L/h) ;
S : la section (m?) ; [127]

I11.3.3.3 Abattement
L’abattement Abt est une grandeur globale, dépendante du facteur de réduction volumique, qui
caractérise 1’efficacité d’un procédé en concentration initiale Cinitiale dans le fluide filtré et la

concentration dans le perméat C,, :

ABE(%) = [1 = —Z—] %100 .oveoveeeeeeeeeeenen, (11-10)

initiale

I11.4. Pilote de filtration

Le pilote de filtration est constitué¢ d’un bac d’alimentation (1) d’une capacité de 20 litres et
d’une pompe (2) d’aspiration et de refoulement. La solution d’alimentation passe a travers la
membrane tubulaire (3) avec un débit d’entrée d’environ 500 L/h. Pour régler le débit
d’alimentation, on place en aval une vanne (5) permettant de modifier la pression appliquée a
la membrane. Le manométre (4) indique la valeur de la pression appliquée. Le perméat (6)
récupéré est soumis aux différentes analyses tels que la spectrophotométrie UV-visible et
I’absorption atomique. La solution est ensuite recyclée dans le bac d’alimentation. Ce pilote est
le fruit de plusieurs essais son élaboration et son calibrage ont été faite au sein de notre
laboratoire, son bon fonctionnement assure d’voire des résultats fiable et tels que le gradient
de pression conforme a la bibliographie, la tuyauterie est faite de matériaux tels que 1’inox
afin d’éviter toute impureté pouvant perturber les résultats des analyses effectuées sur les
perméat ,un rincage complet est effectué¢ apres chaque test de filtration, la température est

maintenue constante tout au long du temps de filtration grace a un échangeur de chaleur ,ce qui
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permet de travailler avec une viscosité stabilisé de 1’effluent, ainsi qua la pression est controlée

avant et apres le passage de ce dernier dans le module de filtration membranaire .

Bac
d'alimentation
N i
e 9 ‘ Vanne
N/
Membrane I
g -
Pompe 3
Perméat récupéré

Figure III-5. Pilote de filtration [130]

1. Bac d'alimentation ; 2. Pompe; 3. Membrane ; 4. Manometre ; 5. ; 6. Perméat récuperé
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Figure III-6. Pilote de filtration
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Caractérisation structurales des membranes.
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IV.1. Caractérisation structurale

IV.1.1. Analyse thermique (TG-DTA)

La Figure I'V-1 présente les courbes de thermogravimétrie (TG) et d'analyse thermique
différentielle (DTA) de la membrane AS02. Les changements de la courbe TG montrent deux
pertes de poids significatives. Du début jusqu'a environ 270 °C, une perte de poids d'environ
1,02% correspond a 1'élimination de I'eau d'hydratation. Elle peut également étre attribuée a
'abondance relativement élevée de cations bivalents dans la structure minérale de l'argile, ainsi
qu'a la décomposition des matiéres organiques (polymeére), qui se propage entre 250 et 270 °C
comme le montre la courbe DTA avec un maximum de 260 °C [131]. La deuxiéme étape de la
perte de poids majeure s'est produite a des températures comprises entre 270 et 800 °C, ou la
courbe TG affiche une perte de poids de 10,94%, ce qui représente la perte d'eau structurelle de
l'argile (groupes OH attachés a Al et Si). La courbe DTA révele des tendances similaires de
l'effet endothermique de la dihydroxylation de la kaolinite et de l'illite a la température

maximale de 500 °C [132].
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Figure IV-1. Analyse thermique (TG-DTA) du support AS02.
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IV.1.2. Analyse thermique (ATG-DSC)

Le chauffage d’une maticre argileuse entraine 1'élimination des matiéres organiques, le départ
de I'eau de constitution de certaines espéces minérales comme la kaolinite, la décomposition
des carbonates,...etc. Il est donc possible de suivre l'influence de la température sur les pertes
de masse de la matiére étudice.

L’analyse thermogravimétrique (TG) couplée a une analyse calorimétrique différentielle (DSC)
permet de suivre 1’évolution de la masse d’un échantillon en fonction de la température ou en
fonction du temps au cours d’expériences isothermes. Cette technique détecte des phénoménes
tels que les déshydratations, et autres. Elle aide a ’interprétation des thermogrammes de DSC.
Cette dernicre permet de suivre en temps réel 1’état thermodynamique des échantillons pendant
un traitement thermique en comparant 1’écoulement de la chaleur dans 1’échantillon a analyser
a celle de I’échantillon de référence. Ce dernier est employé pour mettre en évidence I'énergie
libérée ou absorbée par l'intermédiaire des réactions chimiques pendant le processus de
chauffage.

La figurel V-3 présente les courbes d’analyse thermique gravimétrique (ATG) et de calorimétrie

différentielle a balayage (DSC) de la membrane ASO1.

TG /% DSC /(mW/mg)
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100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Temperature /°C
Figure IV-2. Analyse thermique gravimétrique (ATG) et calorimétrie différentielle a
balayage (DSC) du support ASO1.
Les courbes montrent que le support subit une premicre perte de masse endothermique environ
0.5% entre 25°C et 250°C, probablement associée a I’évaporation de 1’eau physiosorbée. L’eau
liée chimiquement (eau de constitution) est éliminée entre 200-400°C. Entre 400°C et 600°C,

le support subit une importante perte endothermique progressive de 2%. Cette perte de masse
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correspond probablement au départ de la matiére organique associée avec 1’élimination de I’eau
structurale. Il s’agit de la réaction au cours de laquelle les hydroxyles structuraux sont éliminés
de la kaolinite en formant une phase appelée métakaolinite [133, 134]. La réaction globale de
déshydroxylation peut se schématiser comme suit :

AlLS1,05(0OH)s— ALO3 28102 + 2H20

IV.1.3. Diffraction des rayons X
La diffraction des rayons X (DRX) est une technique classique utilisée pour 1’identification des
phases cristallines en apportant des informations sur les espéces minérales présentes dans le
matériau. La DRX des composés en poudre (dite "diffraction X sur poudre") est utilisée
couramment pour la caractérisation des solides [135, 136].
La méthode consiste a soumettre le composé en poudre & un faisceau de rayons X
monochromatique et a recueillir le spectre de diffraction qu'il émet. La condition de diffraction
d’un rayonnement X par une famille de plans réticulaires est définie par la loi de BRAGG :
nA= 2dnk sin 0
Ou:

n : nombre entier désignant I’ordre de la réflexion

A : longueur d’onde du rayonnement X
dnki: distance entre les plans réticulaires d’'une méme famille désignée conventionnellement
par les indices de Miller h, k, 1

0 : I’angle de diffraction.
L’enregistrement des données est effectué dans un domaine compris entre 2° - 70°(20) , avec
un pas de 0,02° (20). La radiation utilisée est CuKal (A=1,54056A). La figure IV-
3.présente le diagramme de diffraction d’un mélange brut de kaolin et allumine (5% en poids).
Les pics caractéristiques de la kaolinite (12,3°, 24,8°) sont principalement observés. En plus de
ces principaux pics attribués a la kaolinite, les pics caractéristiques de la muscovite (8,9°, 17,8°)
et du quartz (26,5°), les pics caractéristiques de I’allumine sont observés vers (25°, 42°ET 54°).
Le diffractogramme de poudre des supports en kaolin mélangé avec 5% AlLO; traités a 1050°C

et 1150°C sont représentés par la figure IV-3 et [V-4
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Figure 1V-4. Diffractogramme des rayons X : mélange kaolin et 5% AlOs traité a 1150°C.

IV.1.4. Microscopie Electronique a Balayage (MEB)

Le principe de la microscopie électronique a balayage(MEB) consiste a utiliser les électrons

émis par la surface d’un solide lorsqu’elle est bombardée par un faisceau d’électrons dont

I’énergie est de 1’ordre de quelques KeV. Le faisceau d’électrons émis par un filament de

tungstene est d’abord accéléré puis concentré. Un dispositif intermédiaire permet au faisceau

de balayer la surface a examiner. Au point d’impact, plusieurs rayonnements sont émis, mais

seuls les électrons secondaires et rétrodiffusés contribuent a la formation de 1’image de la

topographie de 1’échantillon. Cette technique apporte des informations sur la morphologie du

support. Les morphologies observées au microscope €lectronique a balayage des supports ASM

et AS02 sont représentées respectivement sur la figure I[V-5, IV-6 et IV-7.
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Chapitre IV Caractérisation structurales des membranes

L'image MEB (figure 1V-7.a) de la surface du support révele une structure hétérogene, avec
I’apparition des pores a différentes tailles. On observe aussi des grains distincts de tailles
variables correspondant probablement a la présence de la mullite, et d’une masse
vraisemblablement amorphe.

Dans le cas de la photo en profil du support (figure IV-7.b), on observe une porosité plus
importante due aux canaux apparents sur la micrographie, et a la porosité liée a la formation

de nouvelles phases cristallines (phases intermédiaires telles que la mullite primaire...).

04/04/2018 004064

(a) (b)
Figure I'V-7. Micrographie MEB (a) surface du support ASM; (b) profil du support ASM
(kaolin et 5% Al>O3).

La Figure IV-8 présente des images MEB du support AS02 a différentes échelle de (1, 10 et
100 pm). La surface de la membrane montre qu'il n'y a pas de séparation de phase entre les
materiaux utilisés, c'est-a-dire la phase organique (polymeére) et la phase inorganique (Argile)
dans le support, ce qui indique une bonne interpénétration, la structure de surface a montré que
'Argile avait été efficacement immobilisé. Les particules d’argile est de forme irréguliére et
certaines particules atteignent des dimensions supérieures a environ 50 pum, le résultat est en
accord avec la littérature [137, 138]. Sous un grossissement plus élevé, les agglomérats se sont
avéres étre composés de particules d'argile boules purifiées broyées avec la forme de morceaux
floconneux de tailles inférieures. Nous concluons de ce résultat, que la morphologie de la
surface de la membrane est compacte et moins lisse. La surface est uniforme, incrusté dans la
matrice avec quelque agrégation d'argile, ces particules d'argile sont relativement bien

dispersées [139].
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Figure IV-8. Images MEB du support AS02.
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Chapitre IV Caractérisation structurales des membranes

IV.1.5. Distribution de tailles de pores

La technique de porosimétrie au mercure est utilisée pour accéder a la distribution poreuse. Le
mercure étant un liquide non mouillant, il faut exercer une pression pour le faire pénétrer dans
les pores d’un matériau initialement sous vide. Plus la pression est élevée, plus faible est la
dimension des pores remplis par le mercure.

La relation de Washburn [140] permet de relier la pression d’intrusion du mercure avec la taille

de pore correspondante (Equation I-5), et d’ainsi déterminer la distribution de taille de pores.

Prrg=— 2ycos@

Ip

P He' pression d’intrusion du mercure (MPa)

v: la tension de surface du mercure (0,485 N.m-l)
0: angle de contact entre le ménisque de mercure et la surface des pores (rad)

r :rayon du pore (m)
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Figure I'V-9.distribution de taille des pores du support ADLS

IV.1.6.spectrométrie photoélectronique X (XPS)
La composition chimique et la coordination entre la phase organique et inorganique ont

¢été identifiées par spectrométrie photoélectronique X.Comme le montre la Figure I'V-10.
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Figure I'V-10. spectrométrie photoélectronique X (XPS) Du support AS02

les spectres confirment la présence des ¢léments Si, Al, O, C, K, Na, Ca et Mg dans
I’échantillon AS02. Correspond aux pics de photoélectrons Sizp, Mgis, Alp, Cazp, Ois, Cop et
K2p. Comme le montre la Figure I'V-10, la présence de carbone est le résultat de la présence
de la phase organique (polymere) ainsi que les interactions surface-atmosphére ou précurseurs
résiduels [141], tandis que celle de I'oxygene est due a 1'oxygeéne élémentaire, aux oxydes, a
l'oxygeéne dans l'eau et oxydes métalliques associés aux ¢éléments, tandis que le Sipp a été
déconvolué en cinq composants pour I’échantillon membranaire en fonction de la géométrie
des bandes.Al,, montre un accord de liaison avec les Ois.Les largeurs de ligne observées
pourraient provenir de variations de l'environnement chimique de 1'oxygene puisqu'elles
proviennent de la coordination de I'oxygéne avec le ou les cation(s) présent dans ’argile (A",

K* Mg**et Ca?").Le décalage de I'énergie de liaison pour les photoélectrons Ois peut étre
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expliqué par une légeére augmentation de la densité électronique autour des atomes d'oxygeéne
par des changements de surface (probablement interaction avec le polymeére), tandis que
I'¢largissement de la largeur totale a la moiti¢ du maximum indique une plus grande distribution
des sites d'oxygéne [142, 143]. L'analyse quantitative XPS a révélé que la teneur des éléments
d’argile est élevée, c’est la raison que les pics des ¢léments Si, Al et Mg, qui devraient apparaitre
respectivement a 104eV, 75eV et 52eV, n'apparaissent pas pour 1’échantillon membranaire.
Cependant, la présence du carbone (C) et d’oxygene provient de la phase organique, ce qui
suggere la présence de particules d’argile dans la surface membranaire.Cela implique

¢galement que la membrane a été physiquement mélangée.

Tableau IV-1 Présentation des énergies de liaison caractéristiques des composants des atomes

de carbone déterminées par déconvolution de l'analyse spectrale XPS [144, 145].

Positionnement du carbone | Composantes Energie de liaison (eV)
Ci C-Cet C-H 284-285
C2 C-0, C-OH, HC-CHj; et C-O- | 285,9-287
C
G C=0 et O-C-O 287-288
Cq 0-C=0 et COOH 288,7-289,5

IV.I.7. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) de la membrane
composite

Pour analyser la chimie de surface de la membrane préparée, une analyse IRTF a été réalisée
dans la plage de 490 a 4000 cm™!.Le spectre infrarouge de la membrane composite est présenté
sur la Figure I'V-11.Comme on peut le voir, il présente un spectre typique d’'une membrane
céramique comme indiqué dans des études antérieures[ 146—148]. Les bandes localisées a 794,
754 et 538 cm ™! correspondent aux vibrations des groupements Al-O-Si[147]. Les pics attribués
aux vibrations des groupements Si—O apparaissent aux alentours de 1069 cm 'tandis que Si-

O-Si est présent au pic autour de 696 cm™!

, cela est attribué a la phase amorphe de SiOzapres la
calcination [148]. Les pics a 3620, 3653 et 3696¢cm™! sont attribués aux vibrations d'étirement
et de flexion du groupe hydroxyle —OH, qui ne peuvent plus étre observées apres le traitement
thermique, indiquant que la calcination était suffisante pour convertir le kaolin en métakaolin
[149]. Les autres bandes a environ 3448 et 913cm™! correspondent au —OH absorbé a la surface

de l'argile des groupes silice et alumine [150]. Il est noté que 1’étape detraitement thermique est
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une étape importante pour la fabrication de la membrane car I'élimination de 1'eau absorbée

empécherait la poudre d'argile moins hydroxylée de s'agréger pendant la préparation de la

suspension.
8
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Figure IV-11. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier de de la membrane

composite.

IV.1.8. UV-Visible a reflectance diffuse (UV — Vis) DR de la membrane composite

La figurelV-14 présentes les spectres UV-visible DR de la membrane composite. La
spectroscopie  UV-visible DR est une des techniques couramment utilisées pour la
caractérisation des coordinations. Les unités structurelles de base SiO4 des couches de silicate
tétraédrique dans le réseau d'argile n'absorbent pas la lumicre dans la plage de 200 a 800 nm
sauf lorsque les ions de métal de transition sont échangés dans les couches intermédiaires ou
présents dans la structure de silicate [151]. Dans le cas présent, 1I’échantillon ne contient aucun
métal, donc le spectre UV-Vis DR del’échantillon membrane composite montre deux bandes
d'absorption caractéristique des argiles, localisé¢ dans la région 205 a 300 nm résultant du
transfert de charge Si—O et Al—O de quatre atomes de silicium et d'aluminium coordonnés

[152].
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Figure IV-14.Spectres UV-visible DR de la membrane composite
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CHAPITRE V Test de Filtration

V.1. Parametres de filtration

La filtration est de type tangentiel sous une pression qui varie entre 0.5 et Sbars. Les solutions
d’alimentation sont une eau de robinet, les colorants et les rejets liquides (eaux usées provenant
de la station d’épuration d’Ammi moussa. Ainsi que les eaux usées de 1’unité de BCR Oued
Rhiou wilaya de Relizane et le lixiviat provenant du CET Sidi Abed wilaya de Tiaret). Le
volume du perméat récupéré mesuré est soumis a des analyses d’investigation durant des
intervalles de temps de 10 minutes durant une heure et trente minutes.

Le flux de perméat est donné par la relation suivante :  Jp =Qp/ S (V-1)

Avec :

Jp: le flux de perméat (L/hm?).

Qp: le débit de perméat (L/h).

S: la section (m?).

V.1.1. Flux en fonction de la pression
Afin d’évaluer I’efficacité de la membrane ASM vis-a-vis des effluents liquides différents tests
de filtration ont été établie. Parmi ces tests, 1’évolution de flux de 1’eau de robinet en fonction

de la pression a travers la membrane a T=25°C (figure V.1).

700 -

600 ¢ AS02

500 AS01

2400 ASM
=
=300
=]
=200

100

0 T T T T T T
2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 5,5 6,0
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Figure V.1.Evolution du flux de I’eau de robinet en fonction de la variation de pression pour

les différentes membranes utilisées
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Les résultats de la mesure du volume du perméat récupéré par la filtration de I’eau du robinet
et par la suite le calcul du flux en augmentant la pression graduellement, montre que le flux est
proportionnel a la pression transmembranaire appliquée. La relation entre ces deux parameétres
est pratiquement linéaire, et cela pour les trois différentes membranes. La figure (V.1) montre
que la membrane ASM donne un flux supérieur par rapport a celui enregistré en utilisant les
membranes améliorées, et cela peut étre considéré comme un indicateur pertinent de la
réduction de la taille des pores a travers 1’amélioration de ces dernicres. Les valeurs du flux
pour la membrane ASM varient entre 205 et 630 1/hm?, pour une pression transmembranaire
appliquée entre 2 et 6 bars. Pour la membrane ASO1 les flux du perméat de 1’eau du robinet
sont de ’ordre de 180 1/hm? a 2bar et de 550 1/hm? a 6 bars, et enfin la membrane améliorée
ASO02 donne des flux variant de 50 I/hm? a 2 bars jusqu’a 1701/hm? a 6 bars.

Ces résultats indiquent que le rayon du pore et/ou le rapport porosité épaisseur est plus grand
pour les membranes ASM et ASO1 que pour la membraneAS02. Les supports qui avait la plus
faible porosité, était les moins sensible a la compression, les autres supports avaient une réponse
similaire mais plus prononcée. La pression accrue surmonte également la résistance de la
membrane qui entraine le passage de plus d'eau a travers les pores de la membrane[153]. On
note que la relation entre le gradient de pression et le flux n’est linéaires que pour certaines
solutions propres relativement. Pour les cas des effluents polluées ou chargés cette expérience
s’avere délicate et cela est di a la difficulté d’imposer une valeur de pression précise par le
régulateur d’une part et de I’apparition du colmatage qui perturbe la pression d’autre part.

Le type de représentation du flux en fonction de la pression permet de visualiser de facon
compact la filtration mais lorsque la perméabilité change ce type de comparaison n’est pas aisé

d’une expérience a I’autre [154].

V.1.2. Flux en fonction du temps :

Le transport des solutés a travers une membrane peut étre décrit par une loi thermodynamique
irréversible, ou la membrane est traitée comme une boite noire. Pour les processus
membranaires entrainés par pression comme [’ultrafiltration, le flux de soluté a travers la
membrane peut étre décrit comme la somme d'un flux convectif et d'un flux diffusif. Le
transport du soluté par convection a lieu en raison d'un gradient de pression appliqué a travers
la membrane. Une différence de concentration des deux cotés de la membrane provoque un

transport diffusif. L'évolution de flux du perméat de 1'eau de robinet en fonction du temps pour
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les membranes ASM et AS02 en appliquant des pressions variant de 2 jusqu’a Sbar est

représentée par les figures V.2 et V.3.
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Figure V.2.Evolution du flux de I’eau de robinet en fonction du tempspour le support ASM.
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Figure V.3. Evolution du flux de ’eau de robinet en fonction du temps pour le support AS02.

Les figures montrent que le flux diminue durant les dix premicéres minutes
considérablement par rapport au temps complet de I’expérience, ainsi méme si 1’allure du flux
semble la méme pour toutes les pressions appliquées sur les deux membranes. La chute de flux

en utilisant la membrane ASM est plus importante par rapport a celle enregistrée pour la
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membrane AS02. Bien que le flux obtenu a partir de la filtration de I’eau du robinet est
pratiquement similaire au cas de 1'élimination des traces de particules, la solution d'alimentation
est déja propre et un flux de permeat élevé est obtenu. Alors que dans le cas des flux de
transformation des aliments, des eaux usées industrielles ou des déchets de peinture
¢lectrolytique, un flux de perméat beaucoup plus faible peut étre obtenu grace a des solutions
plus concentrées et contaminées.

Ces membranes retiennent de trés grosses particules a leur surface. Au contraire, des particules
plus petites pénétrent dans la membrane et s'y emprisonnent. Les particules accumulées sur la
surface de la membrane forment généralement une couche de filtre secondaire en forme de
gateau connue sous le nom d'encrassement réversible, tandis que les particules piégées internes
sont souvent irréversibles [85, 155]. Ce qui peut expliquer que la diminution du flux du perméat
en fonction du temps de filtration pour la membranes ASM est plus importante par rapport a
celle de la membrane AS02 car le piégeage des fines particules est réduit car la taille des pores
dans cette dernicre est plus petite par rapport a la membrane ASM. Il est vrai que ces particules
qui forme la deuxiéme couche filtrante réduit considérablement le flux notamment dans le cas
de la filtration des effluents chargés en substance soluble et ce phénomene est défini par I’effet
de colmatage.En contrepartie cette méme couche peut servir a la filtration et peut argumenter

le taux d’abattement ou de rétention des particules et des substances trouvées dans le concentrat.

V.2. Etudes des colorants

Des essais de filtration sur des solutions colorées tels que le rouge Congo, le jaune supranol et
le rouge neutre ont été¢ étudiées sur des membranaires synthétisés a partir d’une maticre
premicre locale. Les tests de filtration sont réalisés sur les membranes dont les caractéristiques
sont déterminées : (longueur=200mm ; diameétre intérieur/extérieur=15/19mm). La filtration est
de type tangentiel et la pression appliquée est de 3,5 bars.

Le taux de rétention des différents échantillons est donné par la relation : R(%)=1-C,/C, ou
R(%) est la rétention, C, la concentration de la solution initiale et C, la concentration dans le
filtrat. Le taux de rétention de la solution colorée est mesuré par spectrophotométrie dans le
visible.

Les colorants étudies sont le rouge Congo et jaune supranol et rouge nature dont les

caractéristiques suivantes :
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YV V V VYV VY

Rouge Congo :

Structure du rouge Congo

Formule brute : C32H22N6Na206S2.
Masse molaire : 696.663g/mol

Test de Filtration

Solubilité : 25 g-L-1 dans I'eau a 20 °C et tres soluble dans I'alcool

Absorption maximal 500nm.

Modg¢le de structure : anionique

Jaune supranol :

Structure de jaune supranol

>

YV V V VY

Formule brute: C16H10N207S2N>
La masse molaire 452g/mol
Absorption maximal 405nm.

Modele de structure : anionique

Solubilité : 120 g /1 a 90°C

Rouge neutre :

Structure de rouge neutre

» Formule : C15H17CIN4
» Masse molaire : 288,78 g/mol
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» Absorption maximal 544nm

» Modéle de structure : neutre

V.2.1 Taux de rétention des solutions de colorants.

La solution d’alimentation de 10*M du colorant a été préparée dans 5 L d’eau distillée. Ces
tests ont été réalisés avec des supports et des membranes. La circulation est en boucle fermée.
La solution est aspirée du bac d’alimentation par une pompe et refoulée a travers le support
sous une pression connue. Le perméat récupéré, au cours des intervalles du temps durant trois
heures, soumis a des analyses par spectrophotométrie. La concentration du colorant traité de
chaque échantillon a été déterminée par spectrophotométrie a une longueur d’onde donnée en
utilisant une courbe d’étalonnage. Les variations du taux de rétention en fonction du temps des

différentes membranes a la pression de 4 bar a été étudices.

V.2.1.1- Rouge Congo

La courbe d’étalonnage (Figure V.4) de la solution du Rouge Congo a été réalisée a partir d’une

solution mére de 10*M a une longueur d’onde donnée Amax = 500nm.

0,5

0,45
y =0,0387x
0,4

' R =0,9991 P
0,35

0,25
0,2
0,15
0,1

0,05

Abs

.
o
ot

o
'
o’
.
o
o
'
ot

0 2 4 6 8 10 12 14
C (ppm)

Figure V .4. Droite d’étalonnage du rouge Congo (A max= 500nm)

Le taux de rétention de la solution du Rouge Congo a travers la membrane est donné par la

Figure V.5.
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Figure V.5. Variation du taux de rétention de rouge Congo en fonction du temps en utilisant
le support ASM.

La figure V.6 donne la variation de taux de rétention de rouge Congo en fonction du temps.
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Figure V.6.Variation de taux de rétention de rouge Congo en fonction du temps.utilisant le

support AS02.

La filtration des différentes solutions en utilisant la membrane ASM donne un taux de rétention
du rouge Congo de I’ordre de 97% pour les concentrations 10 M et 10> M. Par contre, pour
une concentration de 10~ M, le taux de rétention et d’environ 90%. Cela est dii au phénoméne
de la répulsion électrostatique entre la membrane chargée et les anions de rouge Congo.

L’utilisation de la membrane améliorée AS02 donne un taux de rétention du rouge Congo

supérieur a 99% durant les 10 premicres minutes de traitement et puis ce taux diminue jusqu'a
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98,88%, et il atteint de nouveau 99%, et il se stabilise jusqu’a la fin de I’expérience pour les
trois concentrations. On remarque que, le taux de rétention de du rouge du Congo de la
concentration 10-M est plus important que les concentrations 10*M et 10°M. Cela est dii au
phénomene de la répulsion électrostatique entre la membrane chargée négativement et les

anions de rouge Congo. Aussi I’amélioration de la membrane augmente le taux de rétention,

V.2.1.2. Jaune Supranol.
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Figure V.7. Droite d’étalonnage jaune supranol (A max= 405nm)

Les résultats de taux de rétention du jaune supranol en fonction du temps est donné par les

figure V.8.et V.9
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Figure V.8. Variation de taux de rétention de jaune supranol en fonction du temps en utilisant

le support ASM.
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Figure V.9.Variation de taux de rétention de jaune supranol en fonction du tempsen utilisant

le support AS02.
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On note que, la rétention du jaune supranol par la membrane ASM est presque 100% en utilisant
des solutions de concentrations 10-4 M, 10-5M. Tandis que pour le traitement des solutions
plus concentrées (10-3M) de jaune supranol, le taux d’élimination est aux alentours de 97%.
Ceci est dii au potentiel d’écoulement au niveau de la surface du pore de la membrane. Plus la
concentration de la solution colorée est ¢levée plus I’effet de charge est moins important.

En utilisant la membrane améliorée AS02 La rétention de jaune Supranolla rétention de ce
dernier est supérieur a 98% pour toutes les concentration cette rétention est plus importante au
début du traitement puis diminue 1’égerment dans les 20 premiéres minutes ainsi qu’elle se
stabilise pour le temps restant de I’expérience. Cela est di au phénomene de la répulsion

¢lectrostatique entre la membrane chargée négativement et les anions du jaune Supranol.

V.2.1.3- Rouge Neutre
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Figure V.10. Droite d’étalonnage rouge neutre (A max= 544nm)
Le traitement d’une solution colorée neutre rouge neutre en fonction du temps a donné les

résultats représentés par la figure V.11 et V.12
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Figure V.11. Variation de la rétention de rouge neutre en fonction du tempsen

utilisant le support ASM.
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Figure V.12 Variation de taux de rétention de rouge neutre en fonction du tempsen utilisant le

support AS02.

Le taux de rétention du rouge neutre observé en utilisant la membrane ASM est supérieur a
97,9% pour toutes les concentrations. On remarque aussi que la rétention diminue relativement
en augmentant la concentration initiale de la solution colorée. On observe que le taux
d’élimination de rouge neutre diminue durant les premicres 15 minutes puis il se stabilise

jusqu’a fin I’expérience pour les trois concentrations. Cela est dii a I’effet stérique du rouge
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neutre. Le taux de rétention est plus important pour le rouge Congo par rapport au jaune
Supranol.
L’utilisation de la membrane AS02 améliore nettement la rétention du jaune Supranol le taux

de cette derniere est supérieur a 99% pour les trois concentrations,
v.2.2. Etudes pH des colorants

V.2.2.1-pH du Rouge Congo

L’étude du pH des solutions colorées au rouge congoa été effectuée au cours des essais de
filtration. Les résultats de la variation du pH des perméats en fonction du temps sont consignés

dans les figure V.13 et V.14.
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Figure V.13.Variation du pH de la solution du rouge Congo en fonction du temps en

utilisant La membrane AMS
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Figure V.14.Variation du pH de la solution du rouge Congo en fonction du temps en

utilisant La membrane AS02

Le pH du perméat se rapproche toujours vers le pH neutre quel que soit sa valeur initiale car le
ph temps zéro et celui de la solution initiale, et cela est synonyme de purification. Les résultats
montrent une diminution du pH pour les concentrations 10 M et 10* M durant les Spremiéres
minutes et apres a une stabilité durant la filtration. Le pH restera stable pour la concentration
10> M. Ceci confirme les interactions électrostatiques a la surface de la membrane. On peut

dire que la membrane fixe des protons hydrogene et libére les ions hydroxydes OH".

V.2.2.2. pH du jaune Supranol

La variation du pH des perméats en fonction du temps est représentée par la figure V.15 et

V.16
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Figure V.15.variation dupH du jaune Supranol en fonction du temps
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Figure V.16. Variation de pH jaune Supranol en fonction du temps

Pour la membrane ASM une augmentation du pH au début de traitement est observée pour les

concentrations 10* M et10° M. Cela est due aux interactions électrostatique membrane-

solution. Pour la concentration 10 M le pH est stable durant I’expérience.

Pour la membrane AS02, le pH des perméats obtenus par filtration initiales dont les
concentrations initiales sont de 10> M et 10* M du jaune Supranol augmente durant les
premiéres cing minutes puis il demeure constant. Par contre, pour la concentration 10° M, le
pH reste constant. Ce qui est remarquable que 1’augmentation du pH est plus prononcé en

utilisant cette derniere membrane ce qui confirme les interaction électrostatiques membrane-

solution [127].
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V.2.2.3-pH du Rouge neutre

La variation du pH des perméats en fonction du temps est représentée par la figure [V.17 et

V8.
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Figure V.17.Variation du pH des colorants en fonction du temps
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Figure V.18. Variation de pH des colorants en fonction du temps
On remarque une augmentation du pH au début de filtration en utilisant la membrane ASM
pour les concentrations 103 M, 10°> M qui atteint une valeur d’environ 5,9 puis il diminue
jusqu'a 5,35. Par contre, pour une concentration 104 M le pH reste stable.
L’utilisation de la membrane AS02, montre clairement que le pH a presque la méme allure pour
les concentrations 10 M, 10*M et 10-°M il augmente durant les premiéres cinq minutes puis
il demeure stable. Ces valeurs de pH sont en coordination parfaite avec le taux de rétention

enregistré auparavant.
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V.2.3. Etude de la conductivité

V.2.3.1- Conductivité du Rouge Congo
L’évolution de la conductivité des colorants est donnée par la figure V.19 et V.20.
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Figure V.19.Variation de Conductivité¢ du Rouge Congo en fonction du temps
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Figure V.20. Variation de Conductivité du Rouge Congo en fonction du temps
La variation de la conductivité est similaire pour le Rouge Congo, en effet la variation des

concentrations initiales n’influe pas trop sur le comportement général de la conductivité. Elle

est presque stable durant I’expérience pour les trois concentrations 10 M, 104 M et 10 M.
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V.2.3.2- Conductivité Jaune Supranol

L’évolution de la conductivité des colorants est donnée par la figureV.21 et V.22
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Figure V.21. Variation de Conductivité des colorants en fonction du temps
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Figure V.22. Variation de la conductivité du Jaune Supranol en fonction du temps

On note qu’on a le méme comportement du colorant pour les trois différentes concentrations,
la conductivité est stable pour les concentrations 10% M et 10° M. Tandis que, pour la
concentration 10 M, on a une diminution dans les premiéres 5 min puis elle se stabilise et cela
en utilisant la membrane ASM. Pour la membrane AS02, la conductivité pour la concentration

103 M diminue dans les dix premiéres minutes puis elle augmente jusqu’a une valeur ou elle se

104



CHAPITRE V Test de Filtration

stabilise. Par

contre, pour les concentrations 10# M et 10 M, la conductivité est constante

durant tout I’expérience.

V.2.3.3- Conductivité du Rouge Neutre
La variance de la conductivité des colorants est donnée par la figure V.23 et V.24
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Figure V.23. Variation de Conductivité des colorants en fonction du temps

On remarque

, que la conductivité du colorant a des concentrations de 10 M et 10* M diminue

dans les premicres 10 min puis elle se stabilise jusqu’a la fin d’expérience. Tandis que, pour la

concentration 10> M une augmentation est observé durant la période de la filtration.
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Figure V.24. Variation de Conductivité du Rouge Neutre en fonction du temps

On note que la variation de la conductivité est similaire pour les trois concentrations du colorant.

En effet la variation de la concentration initiale n’influe pas trop sur le comportement général

105



CHAPITRE V Test de Filtration

de la conductivité. Les valeurs de cette derniére restent pratiquement jusqu’a la fin de
I’expérience pour les concentrations 10 M et 10~ M. Par contre, pour la concentration 103 M,

il y a une diminution durant les 5 min et apres elle se stabilise.

4.Rapport Flux taux d’abattement des colorants pour les deux membranes ASM et AS02

Le rapport entre le flux du perméat et le taux de rétention du rouge Congo est donnée par la
figure V.25
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Figure V.25.Variation du flux et du taux de rétention du rouge Congo a travers les deux
membranes ASM et AS02
La figure montre que le taux de rétention du colorant a faible concentration est pratiquement le
méme pour les deux membranes. La différence de la performance des deux membranes
commence a apparaitre en augmentant la concentration du colorant. Malheureusement cette
amélioration de la rétention a un effet négatif sur la perméabilité de la membrane, sachant que
la performance de la membrane dépend essentiellement de ces deux parameétres ainsi que le
colit qui n’est que la conséquence de I’augmentation de la pression afin d’avoir un flux
acceptable. Donc le choix entre les deux membranes dépend de la concentration initiale de la

solution colorée ainsi que I’objectif de la filtration.
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V. 3 Test de filtration pour les eaux usées provenant de la STEP d’Ammi Moussa

V.3.1. Analyse des eaux usées provenant de la STEP d’Ammi Moussa.

Les analyses des paramétres globaux ont été effectuées dés 1’arrivée des eaux usées au
laboratoire. Les dattes de prélévements ont été choisis selon la pluviométrie (maximale en
Février pour la ville d” Ammi Moussa Relizane. Pour la température cinq prélévement ont était
traités (Février, Avril et Mai). Les autres prélévements ont été effectués juste pour voir la
variation des parametres globaux durant les différents jours de 1’année. Les résultats des

analyses obtenus sont regroupés dans le tableau V.1.

Tableau V-1. Caractéristiques physicochimiques des eaux usées prélevées de la STEP
d’AMMI Moussa.

Paramétres PS1 PS2 PS3 PS4 PSS
pH 8.10 8.03 7.14 7.25 7.35
DCO (mg/L) 397 810 1050 974 1100
NO;™ (mg/L) 3.5 2.1 3.7 0.9 3.8
NOz" (mg/L) 4.3 4 4.5 32 4.5
DBOs (mg/L) 480 344 580 520 780
Oadissous(mg/l) | 1.54 1.35 0.51 1.12 1.37
MES (mg/l) 450 645 840 565 554
NH4" (mg/L) 65 61 60 132 62

Les résultats montrent que les eaux usées présentent des indicateurs de pollution tels que la
DCO qui varient entre 397 mg/l et 1100 mg/l. Les taux des nitrites et des nitrates suivent la
méme évolution. Ainsi que la DBOs, les maticres en suspension, le traitement conventionnel
(biologique) peuvent répondre a de telles qualités des eaux usées, mais les problémes rencontrés
dans la STEP sont les suivants :

La quantité des eaux usées regues dans la STEP varient d’un jour a I’autre et d’une saison a
’autre. Plusieurs de facteur influent sur la quantité, dont la pluviométrie reste le facteur majeur,
et devant un volume limité des ouvrages, le traitement en continue n’est pas possible car certains

procédés nécessitent un temps de séjour important, ce qui provoque 1’accumulation des eaux
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usées a I’entrée de la STEP et le probléme devient de plus en plus grave. Le rejet des eaux usées
sans traitement devient donc une fatalité.

Le traitement biologique dépend de la température et son rendement et trés réduit a basse
température. Généralement I’augmentation de la quantité des eaux usée recue dans la station
d’épuration et associée d’une baisse de température, et cela complique le traitement.

Pour ces raisons nous avons essayé¢ de traiter les eaux usées en utilisant 1’ultrafiltration de type
tangentielle comme solution a ces problémes. Cette derniere offre la possibilité¢ de traiter en
continue les flux d’eau usée regue, avec possibilit¢ d’augmenter ou de réduire la surface
traitante. La variation de la qualité de ces eaux usées sera étudiée pour voir le comportement

des membranes synthétisées face a cette variation.

V.3.2. Variation du flux du perméat des eaux usées prélevées da la STEP Ammi Moussa.
La variation de flux des cinq prélévements en fonction du temps de filtration a travers les

différentes membranes a 5 bars est donné par les figures V-26, V-27, V-28, V-29, V-30.

1410
1210 -
1010 - AS02

AS01
——ASM

S
e
<

1

Flux(L/hm?)
()
(—]

O~ —

=

o

<
1

210 T T T T T 1
0,000 10,000 30,000 60,000 90,000 120,000

Temps (mn)

Figure V.26.Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°1 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V.27. Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°2 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-28. Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°3 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-29. Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°4 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-30. Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes
membranes pour le prélevement N°5 de la STEP Ammi Moussa.

Le flux des perméats obtenus par filtration membranaire joue un role primordial dans le choix
d’utilisation d’une membrane par rapport a 1’autre, la raison pour laquelle toutes les études
entamées dans ce domaine s’intéressent a sa valeur et sa variation vis a avis plusieurs facteurs.
11 est parfois associé a la pression, a la taille des pores, au matériau utilisé et d’autres fois a la
température de cuisson, a la compression ...exc.
L’objectif principal de cette partie de notre étude est d’analyser les quantités de perméats des
solutions initiales obtenues lors du traitement a travers les trois membranes, ainsi que de voir
le comportement de chaque membrane face a la variation de la qualité de la solution.
Pour la membrane AMS les moyennes de flux étaient les suivantes: 356,5L/hm? pour
prélévement 5 (le plus polluées), et 359,5 L/hm? et 370 L/hm? pour PS4 et PS3 respectivement,
ainsi que 462 L/hm?et de 398 L/hm? pour PS1 ET PS2. Rappelons que le prélévement N°5 est
celui qui présent la plus grande pollution, et que le prélévement N°1 est le moins pollué
relativement aux autres échantillons. La chute de flux pour ce support variait de 34 L/hm? pour
PS1 a 28 L/hm? pour PS5.
D’apres les résultats le support AMS est celui qui donne la plus grande valeur de flux, et cela
peut étre expliqué par la grande taille des pores relativement aux autres membranes améliorées.
La membrane ASO1 donne des flux moins importants que ceux enregistrés pour la membrane
AMS. Cette derniere peut étre mieux privilégiée pour avoir un flux plus important. Les valeurs
enregistrées lors de I’utilisation de la membrane ASO1 sont entre 418 L/hm? et 283 L/hm? et les
chutes de flux varient entre 31 L/hm? et 16 L/hm?. On note que les chutes de flux enregistrés
lors de I’utilisation de la membrane AMS sont plus importantes par rapport a I’utilisation de la

membrane ASO1. Pour la membrane a double couches alumine AS02 les valeurs de flux
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enregistrés sont moins importantes. Elles varient entre 190 L/hm? et 253 L/hm? selon la charge
de I’échantillon. Les chutes des valeurs de flux sont encore réduites et on peut méme dire que
le flux reste constant tout au long du temps de traitement. D’apres les résultats regroupés sur
les figures (V.26-V.30), nous pouvons constater que :

Le flux dépend de qualité de la solution traité ce qui explique le changement de flux de la méme
membrane pour les différents échantillons traités.

Le flux dépend essentiellement da la taille des pores puisque la pression exercée est la méme
(5 bars) pour toutes les membranes en utilisant les différentes solutions.

Dans la majorité¢ des courbes on remarque que la chute la plus importante est durant les
premicres 10 minutes , et cela peut étre expliqué par 1'accumulation de soluté et de particules a
la surface de la membrane dans une couche limite concentrée ou un film liquide [156]. Le
modele de théorie du film exprime 1'équilibre du soluté en régime permanent dans cette couche
laminaire, comme suit [77, 156].

Les facteurs influengant la qualité du perméat et les performances de la membrane sont rarement
expliqués dans la littérature. Un nombre limité d'études en laboratoire a souligné que le type et
le matériau de la membrane, la taille des pores, le prétraitement de l'eau d'alimentation et les
méthodes de contrdle de 1'encrassement ont affecté la qualité du perméat et les performances

de la membrane [157, 158].

V.3.3. Evolution de la DCO des eaux usées prélevées da la STEP Ammi Moussa en fonction
du temps de traitement.
Les résultats des analyses de la DCO des perméats des échantillons prélevés de la STEP

d’Ammi Moussa sont représentés dans les figures V.31-V.35.
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Figure V-31. Taux d’abattement de la DCO en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°1 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-32. Taux d’abattement de la DCO en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°2 de la STEP Ammi Moussa.

112



CHAPITRE V Test de Filtration

94

92 -

\&
=] [—]
1 1

——AS02
AS01

ASM
N~ | -

0 20 40 60 80 100 120 140
Temps (min)

DCO (mg/1)
(>] [*~]
=N

R R
N S
1 1

R
<

Figure V-33. Taux d’abattement de la DCO en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°3 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-34. Taux d’abattement de la DCO en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°4 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-35. Taux d’abattement de la DCO en fonction du temps a travers les différentes
membranes pour le prélevement N°5 de la STEP Ammi Moussa.

Le taux d’abattement de la DCO en utilisant les membranes a double couches AS02 est
supérieur a 90% et peut atteindre une valeur de 93%. Pour la membrane améliorée ASO1 le
taux d’abattement est aussi intéressant (supérieur a 85%) pour tous les effluent liquides utilisés.
Par contre, le taux d’abattement de la DCO obtenu lors de ’utilisation de la membrane AMS
est beaucoup inférieur (72%) par rapport aux autres membranes. Il peut atteindre 79% soit une
valeur de la DCO de 80 mg/L, en traitant le prélévement N°1, ce qui présente comme méme
une solution efficace car la quantité d’effluent regue le jour du prélévement N°1 était trés
importante par rapport aux autres journées de prélevement. Ceci est di a la dilution ou la faible
charge initiale de cet échantillon par rapport aux autres échantillons. L’utilisation de la
membrane monocouche peut étre privilégiée dans I’intégration de la filtration membranaire
dans la STEP, ou comme solution alternative lorsque les quantités d’effluent dépassent la
capacité de la STEP.

Cependant, la membrane a pu éliminer la plupart des matiéres organiques en réduisant la DCO
considérablement et en augmentant le flux. Généralement lorsque les quantités d’effluent regues
sont importantes, la charge de ce dernier en termes de pollution diminue, comme cité
auparavant, lors de 1’étude des performances des membranes (rapport flux/taux d’abattement).
Ce dernier dépend aussi de la charge initiale des eaux usées en pollution, notamment la pollution
organique. Cette derniére influe négativement sur le flux et méme sur le taux d’abattement de
la pollution au sein de la solution traitée. D’autre part la comparaison des résultats obtenus lors

de I'utilisation des différentes membranes confirme que le flux du perméat est inversement
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proportionnel au taux d’abattement. Ce qui rend le choix entre les membranes dépanadant de

I’objectif du traitement et aux propriétés physicochimiques initiales des eaux usées.

V.3.4. Evolution des taux d’élimination des nitrates (NO3-) et nitrite (NO2-) dans les
perméats des prélévements des eaux usées de la STEP Ammi moussa en fonction de

temps de traitement.
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Figure V-36. Taux d’abattement des nitrites en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°1 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-37. Taux d’abattement des nitrites en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°2 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-38. Taux d’abattement des nitrites en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélévement N°3 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-39. Taux d’abattement des nitrites en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°4 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-40. Taux d’abattement des nitrites en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°5 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-41. Taux d’abattement des nitrates en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°1 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-42. Taux d’abattement des nitrates en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°2 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-43. Taux d’abattement des nitrates en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°3de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-44. Taux d’abattement des nitrates en fonction du temps a travers les différentes

membranes pour le prélevement N°4 de la STEP Ammi Moussa.
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Figure V-45. Taux d’abattement des nitrates en fonction du temps a travers les différentes
membranes pour le prélevement N°5 de la STEP Ammi Moussa.
Les composés azotés rejetés dans l'environnement peuvent entrainer de graves problémes
comme l'eutrophisation des riviéres. Affectant la vie aquatique et la détérioration de I'eau de
sources. Ainsi qu’elles présentent des dangers pour la santé humaine et 1'environnement. De
plus, les nitrites et les nitrates peuvent également former des nitrosamines, composés
potentiellement cancérigenes [159, 160]. En conséquence, le développement de techniques

¢conomiques et durables pour La réduction de la teneur en azote des eaux usées a beaucoup
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retenu [’attention derniérement. Le potentiel de dénitrification des eaux usées est
principalement régi par la disponibilité carbone organique biodégradable. Les Procédés de
dénitrification hétérotrophes conventionnels sont assez efficaces car les eaux usées dans de tels
cas contiennent une quantité adéquate de mati¢re organique. Cependant, lorsque le rapport DCO
/ NO3 - N de l'effluent est inférieur a 6, I'élimination de 'azote sera probablement limitée par
le manque de carbone organique disponible [161]. Par conséquent, 1'utilisation de procédés non
conventionnels de dénitrification semble étre une alternative.

D’aprés les résultats obtenus, les membranes ont un taux de rétention, de nitrates et nitrites,
supérieur a 96% pour les trois effluents traités. Ce qui montre que la filtration membranaire est
trés efficace pour retenir les nitrates et les nitrites. Cela est exceptionnel pour une activité
comme |’aquaculture ou ces deux substances oblige les aquaculteurs a remplacer ’eau

périodiquement et peut servir pour résoudre les problémes cités.

V.3.5. Evolution de la DBO5 des eaux usées prélevées da la STEP Ammi Moussa en

fonction du temps de traitement.

" 95
o
200 | o— o
= —- == =
[+*]
T 85 -
g ——AS02
280 - ASO01
(]
_g ASM
o 75 -
=}
»
=
E 70 T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120 140

Temps (min)

Figure V-46. Taux d’abattement de la DBOs en fonction du temps a travers les différentes
membranes pour le prélevement N°5 de la STEP Ammi Moussa.
La teneur ¢élevée en demande biochimique en oxygene (DBO) peut perturber 1'équilibre
¢cologique de la vie aquatique. Tandis que la présence de microbes pathogenes dans les eaux
usées peut entrainer diverses pertes. La DBO est une mesure indirecte de la mati¢re organique
dans les déchets. La présence de matiere organique dans les déchets se décompose

naturellement en raison de l'activité bactérienne. Cette activité consommera une certaine
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quantité d'oxygene, plus il y a de substances organiques contenues dans les eaux usées, plus la
demande en oxygene est élevée, de sorte que 1'oxygene qui est dissous dans les eaux usées sera
encore plus faible et peut étre completement épuisé[162].

Les résultats obtenus en termes de taux d’abattement de la DBOs sont représentés sur la figure
V-46. Le taux d’abattement de la DBOs en utilisant la membrane AS02 est supérieur a 83%
tandis qu’il est supérieur a 75% pour les membranes ASO1 et a 64% pour la membrane AMS.
Les rapport DCO/DBOs rend le rejet biodégradable et peut étre rejeté vers le milieu naturel. La

filtration membranaire réduit la demande biologique en oxygene car la matiére organique est

fortement éliminée.

V-3-6. Comparaison entre le traitement biologique de la STEP d’Ammi Moussa et la
filtration membranaire
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Figure V-47. Comparaison de taux d’abattement de la DCO et DBOs a la sortie de la STEP
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Figure V-48. Comparaison de taux d’abattement des nitrites et des nitrates a la sortie de la

STEP d’Ammi Moussa et apres filtration membranaire.

Le procédé de traitement des eaux usées a base biologique peut ne pas convenir a tous les types
de compositions d'eaux usées en raison d'une efficacité¢ de traitement relativement faible. De
plus, le processus de traitement biologique dépend fortement de facteurs environnementaux tels
que la température, la variation de la composition de I'aliment, le niveau d'oxygeéne, etc. [163].
I1 est également noté que le procédé de traitement basé sur la biologie aérobie nécessite une
consommation d'énergie intensive (pour l'aération). Pendant ce temps, une partie des matiéres
organiques / nutriments dans les eaux usées est convertie en CO2, ce qui entraine une grande
quantité¢ d'émissions de gaz a effet de serre [164, 165]. De plus, 1'élimination des nutriments
(azote (N) et phosphore (P)) lors du traitement des eaux usées s'avére moins intéressante que
leur récupération. Ceci est attribué au fait que la récupération des nutriments nécessite
généralement moins de consommation d'énergie par rapport a l'élimination des nutriments (par
exemple, processus de nitrification-dénitrification) pendant le traitement des eaux usées, tandis
que les nutriments récupérés peuvent étre utilisés comme produits de valeur[166].

La séparation par membrane joue un rdle dans le rejet efficace des maticres organiques /
nutriments des eaux usées, conduisant ainsi a une qualité de perméat supérieure avec un taux
de récupération d'eau élevé. De plus, les matieres organiques et les nutriments rejetés sont
enrichis a des concentrations élevées lors de la filtration tangentielle sur membrane, qui peuvent
étre post-digérés pour produire de 1'énergie renouvelable (H2, CH4) ou peuvent étre convertis
en engrais[167—-169]. Dans ces processus, le rejet de membrane joue un réle majeur dans

I'élimination des particules, des mati¢res organiques, des nutriments et des agents pathogénes

122



CHAPITRE V Test de Filtration

des eaux usées, conduisant a une qualité¢ d'eau de perméat supérieure a des fins non potables

(jardinage, fertilisation du sol, chasse d'eau des toilettes, etc.).
V.4.Traitement des lixiviats.

V.4.1. Analyse des lixiviats.

Les analyses des paramétres globaux ont été effectuées du I’arrivée du lixiviat au laboratoire.
Les dattes de prélevements ont été choisis selon la pluviométrie (maximale en Février pour la
ville de Tiaret. Pour la température trois prélevement ont était traités (Février, Avril et Mai).
Les autres prélevements ont été effectués juste pour voir la variation des parameétres globaux
durant les différents jours de I’année. Les résultats des analyses obtenus pour les trois lixiviats

sont regroupés dans le tableau V.2.

Tableau V-2. Caractéristiques physicochimiques des lixiviats prélevés.

Lixiviat L1 Lixiviat L2 Lixiviat L3
Paramétres Norme de rejets
pH 8.94 8.8 8.9 6.5-8.5
DCO (mg/L) |14400 28800 7680 120
NOs™ (mg/L) 13.42 16.57 11.65 /
NOz (mg/L) |23.15 28.9 18.67 /
Fer (mg/L) 145 210 125 3
Zinc (mg/L) 7.8 9.3 7.1 3
Cadmium 0.78 0.92 0.69 0.2
Nickel (mg/L) |9.3 11.9 7.4 0.5
Plomb (mg/L) |1.45 1.8 1.22 0.5

Les lixiviats présentent un caractere basique, la valeur du pH est de 1’ordre de 8-9 ce qui montre
que les lixiviats sont dans la phase méthanogeénes[170]. La valeur de la demande chimique en
oxygeéne (DCO) est trés loin des normes de rejet des eaux usées dans tous les lixiviats prélevés.
La différence de la DCO entre les 3 lixiviats est trés large et cela est dii a I’intervention des
eaux pluviales. On note qu’une bonne conception de drainage réduit cette différence et par
conséquence les quantités de lixiviat récupérées dans le centre d’enfouissement ; par exemple

un jour comme celui de la date de prélevement du lixiviat L3 la quantité sortante du casier de
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ce dernier est environs 4 fois plus que celle du lixiviat L2 ce qui rend le stockage du lixiviat
difficile du fait que le volume de I’ouvrage est limité. Le lixiviat ne peut pas étre transporté vers
la STEP car sa concentration en polluants est treés élevée par rapport aux eaux usées traité par
cette dernicre. Les concentrations des métaux lourds analysés sont aussi plus élevées par rapport
aux normes de rejet des eaux résiduaires. Les analyses effectuées sur le lixiviat donnent un
apercue non seulement sur la composition de cette derniére mais aussi sur la composition des
déchets enfouis.

Les résultats des analyses montrent que les lixiviats provenant du centre d’enfouissement sont
trés pollués, et nécessite de trouver une méthode efficace de traitement. Pour remédier ce
probléme, on a traité ces solutions par des membranes en céramiques synthétisées a notre

laboratoire.

V.4.2. Variation du flux du perméat des lixiviats
La variation de flux des trois lixiviats en fonction du temps de filtration a travers les membranes

ASM ET ASO02 a Sbars est donné par les figures V-49.
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Figure V-49. Variation du flux du perméat en fonction du temps a travers les différentes

membranes

On remarque une diminution du flux en fonction du temps de traitement pour toutes les
membranes, avec une stabilit¢ du flux a la fin de I’expérience. La chute de flux est due au

colmatage des pores avec le temps. Pour le lixiviat L3 (moins pollué par rapport aux autres
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lixiviats), la chute de flux étant plus importante pour la membrane ASM 45 L/hm? en la
comparant avec les autres membranes. Cette chute est moins considérable pour la membrane
AS02.

Par contre pour le lixiviat L2 (le plus pollué des trois lixiviats traités) les chutes du flux sont
plus importantes. Elles sont de ’ordre de 17-34 L/hm? pour la membrane AS02 et de 63-54
L/hm? pour la membrane ASO1. Ce qui place la membrane AS02 en premiére position en termes
de stabilité de flux, malgré que la charge organique soit quatre fois plus que pour le lixiviat L3.
La chute de flux dans le lixiviat L2 n’a pas atteint 3 fois la chute de flux dans le lixiviat L3. La
moyenne de flux de la méme membrane est de I’ordre de 58 L/hm? pour le L2 et de 83 L/hm?

pour le L3.

En générale les membranes a double couche sont plus stables que les mono couches mais ces
derniers ont un flux trés supérieur aux premiers. La chute de flux est due au colmatage des pores
avec le temps et donc plus les pores sont serrés plus le flux est bas mais stable. La différence
du flux du perméat entre ces membranes est essentiellement due a la différence de la taille des
pores [171].

Le mécanisme de séparation est normalement le tamis moléculaire, dans lequel les particules
dont les tailles sont plus petites que la taille des pores de la membrane s’écoule librement a
travers le pore, tandis que les plus grosses particules sont retenues. Cependant, dans de
nombreux cas, les particules a séparer sont adsorbées sur la surface du pore, provoquant une
diminution importante de la taille des pores. Par conséquent, les particules rejetées par la
membrane sont souvent beaucoup plus petites que la taille des pores. Les membranes UF et MF
sont de nature poreuse et sont divisées en deux catégories générales: les membranes filtrantes
et les membranes filtrantes en profondeur[77].

La plus petite taille des pores et la moindre porosité de surface dans la peau de la membrane
produisent une résistance hydrodynamique plus élevée. L’¢élément retenu s'accumule sur la
surface de la membrane. Ces membranes ont des pores de surface identiques et il existe une
coupure nette entre le matériau complétement retenu et le matériau pénétrant dans la membrane.
Au contraire, des particules plus petites pénétrent dans la membrane et s'y emprisonnent. Les
particules accumulées sur la surface de la membrane forment généralement une couche de filtre
secondaire en forme de gateau connue sous le nom d'encrassement réversible, tandis que les
particules piégées internes sont souvent irréversibles. Ce qui montre que la composition de la
solution d'alimentation et les conditions de fonctionnement du procédé affectent fortement le

flux des membranes UF en raison de l'encrassement de la membrane.

125



CHAPITRE V Test de Filtration

V.4.3 Evolution de la DCO des lixiviats durant le temps de traitement par filtration
membranaire.

La mesure de la demande chimique en oxygene tout long de la durée du traitement donne un
apercu sur 1’élimination de la mati¢re organique dans les trois lixiviats. Les résultats obtenus
pour les différentes membranes durant 120 minutes de traitement sont représentés par la figure

V-50.
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Figure V-50. Variation de la DCO en fonction du temps a travers les différentes membranes
pour les trois lixiviats

On constate que la DCO diminue en fonction du temps aprés 10min de traitement. La
diminution de la DCO est d’environ 64.58% pour le lixiviat L1, 65.86% pour L2 et 86.32%
pour L3. Au-dela, les valeurs de la DCO atteignent le minimum pour les trois lixiviats. Les
valeurs obtenues sont supérieurs a la gamme admissible (inférieur a 120mg/L)[6] et cela est da
a la charge organique initiale élevée des lixiviats traités.

Pour les membranes ASOI les moyennes du taux de réduction de DCO sont respectivement
67.32% pour L1, 68.14% pour L2 et de 87.62% pour L3. Les membranes ont présenté une
grande stabilité car la chute de taux d’abattement de DCO n’a pas atteint 2.6% pour tous les
lixiviats avec léger avance de réduction pour la membrane AS02. Par contre, les résultats
enregistrés pour le L3 sont toujours plus importants que les autres lixiviats et cela est di peut-
étre a sa charge organique relativement réduite.

Pour les membranes AS02, les moyennes de taux de réduction de DCO sont respectivement

73.52% pour L1, 73.09% pour L2 et de 89.05% pour L3. Ces résultats montrent que cette
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membrane est trés efficaces dans la rétention de la maticére organique et cela est due a la taille
de leurs pores[172]. La chute de pourcentage n’a pas atteint 2.4% ce qui la rend trés stable.

Par rapport aux procédés classiques de traitement des eaux usées, la technologie des membranes
offre 'avantage d'¢liminer sélectivement les contaminants en fonction de leur taille. Les
membranes avec différentes tailles de pores et propriétés physiques ¢liminent un large éventail
de polluants, chacune des membranes ou une combinaison de ces processus peut étre utilisée.
Un prétraitement et un post-traitement individuels de la membrane peuvent également
minimiser les effets d'encrassement et atteindre la qualité d'eau requise pour chaque usage. On
note qu’au sein de notre laboratoire une préfiltration sur toile a été effectuée afin d’éliminer les
matieres en suspension, mais pour une large utilisation on peut prétraiter les lixiviat soir par les
méthodes de traitements conventionnelle (décantation, coagulation,) ou par une microfiltration
en utilisant des membranes de pores de taille plus importante offrant une grande valeur de flux

de perméat.

V.4.4. Evolution des nitrates (NO3-) et nitrite (NO2-) dans le temps des lixiviats

Des mesures de la concentration de nitrates et de nitrites ont été aussi effectuées tout long de la
durée de traitement, pour voir le comportement des membranes vis-a-vis ces especes. Les
résultats obtenus pour les différentes membranes durant deux heures de traitement de nitrates

et sont donnés par les figures V-51 et V.52.
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Figure V-51. Evolution de la rétention des nitrates en fonction du temps.
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Figure V-52. Evolution de la rétention des nitrites en fonction du temps

D’aprés les résultats obtenus, les membranes ont un taux de rétention, de nitrates et nitrites,
supérieur a 95% pour les trois lixiviats. Ce qui montre que la filtration membranaire est tres
efficace pour retenir les nitrates et les nitrites. Il est noté que les teneurs des nitrites et nitrates
sont faibles et cela peut étre expliqué par le pH ¢élevé des lixiviats. Cette augmentation de pH
pourrait s’expliquer par la mise en place d’une réaction de dénitrification [173] pendant
laquelle la consommation de protons nécessaire pour réduire les nitrates ou nitrites en azote
moléculaire et/ou en oxyde d’azote gazeux, provoque une augmentation du pH. La réaction

mise en jeu est la suivante :

NO3™ +6H' +5¢” — (1/2) N2 + 3H20.

En phase de drainage le temps de séjour dans la cuve est compris entre 1,7 et 4,2 mois soit un
temps tres suffisant pour une telle réaction. Or 1’absence d’oxygéne dans la cuve de stockage

crée des conditions favorables a la mise en place d’une dénitrification et plus le temps de séjour

du lixiviat dans la cuve est long, plus la dénitrification est importante.
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V.4.5. Etudecomparative du rapport entre flux et taux d’abattement de la DCO en
utilisant la membranes AS02 pour les lixiviats L2 et L3.
Les rapports entre le flux et taux d’abattement de la DCO de lixiviats (L2 et L3) en utilisant la

membrane ASO2, sont représentés sur la figure V-53.
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Figure V-53 Rapports entre le flux et taux d’abattement de la DCO de lixiviats (L2 et L3) en
utilisant la membrane ASO2

La figure montre que la charge initiale en matiére organique indiquée dans ce cas par la DCO
influx directement sur le flux et sur le taux d’abattement de cette derniére, les courbes exhibent
une diminution du flux du perméat des lixiviats en fonction du temps de traitement a travers la
membrane AS02 puis une stabilité du flux jusqu’a la fin de I’expérience pour le lixiviat L3 ce
qui n’est pas le cas pour le lixiviat L2. Il semble que la DCO (Dure) de ce lixiviat influx
directement sur le flux car il reste moins que celui enregistré dans le lixiviat L3 et puis sa
stabilité se perturbe a partir de la 90 minutes. La chute de flux peut étre expliquée par le
colmatage des pores et la formation d’une couche polarisante qui empéche 1’écoulement a
travers la membrane avec le temps. On peut aussi remarquer que le taux d’abattement de la
DCO reste stable pour les deux lixiviats, mais avec un taux plus élevé pour le lixiviat L3 (moins
chargé organiquement).

Presque les mémes résultats sont enregistrés en utilisant la membrane ASM, sauf que cette
derniére prend 1’avantage en termes de flux et redonne ’avantage en matiere d’abattement de

la DCO pour la membrane AS02.
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V.4.6.Etude des métaux lourds

Les ¢éléments traces sont présents, généralement en quantités tres faibles (traces), dans tous les
compartiments de I'environnement.

Les ¢léments métalliques peuvent étre répartis selon deux grandes catégories. La premiére
réunit tous les éléments présents a I'état de trace mais indispensables a la vie des
organismes[174, 175], Si ces éléments sont en trop faible concentration dans le milieu, des
phénoménes de carence peuvent s'observer chez les organismes vivants.

Ainsi, un manque de fer peut étre a l'origine d'une diminution du développement
hytoplanctonique[ 176, 177]. En revanche des teneurs trop importantes, peuvent avoir 1'effet
inverse et rendre ces ¢léments toxiques. Ces éléments sont communément rassemblés sous le
terme d'oligo-¢léments. On distingue ainsi dans cette catégorie les ¢éléments suivants : Cu, Zn,
Co, Fe, Mn, Ni, V, Mo, Se, Sn.

La deuxiéme catégorie regroupe tous les éléments inutiles a la vie des organismes vivants et
qui sont toxiques a faible concentration. Ce sont le Pb, Hg, Cd, Cr... Ces métaux lourds sont
toxiques et rendent 1'eau inutilisable pour 1'usage domestique et 1'agriculture.

La rétention de 1’¢élimination des métaux lourds de ces membranes est examinée en filtrant les
trois lixiviats prélevés. La présence des métaux lourds dans les solutions perméables a été

déterminée par une Spectrométrie d'absorption atomique.

V.4.6.1. Le Plomb

Ce métal est trés répandu et trés utilisé dans 1’industrie ; les possibilités de pollution sont
extrémement nombreuses et variées. Les activités humaines (anciennement employé dans les
carburants comme antidétonant, ou utilisation de combustibles fossiles) entrainant la formation
d'aérosols plombiferes constituent, actuellement, la principale source de plomb dans I'eau. Le
dépassement des concentrations autorisées en plomb au robinet du consommateur est
généralement produit par la présence de tuyaux en plomb ou de brasures de plomb.

Le plomb est principalement produit par les fumées des fonderies, des incinérateurs et des gaz
d'échappement des véhicules utilisant du carburant a plomb tétraéthyle. C'est aussi un des
composants des batteries de voiture. Il est transporté par ruissellement direct et cours d'eau vers
le littoral et par voie aérienne jusqu'au milieu de I'océan. La teneur des effluents industriels est

limitée a 0,5 mg.L! [178]. La production de polluants par km d'autoroute est révélatrice (0,24
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kg.km™. jour!). Actuellement, la quantité de plomb dans I’environnement a beaucoup diminué
avec l'introduction des carburants sans plomb.

On estime que 200 000 tonnes de plomb sont introduites chaque année dans les océans. Seuls
les composés solubles du Pb sont toxiques pour les organismes ; ils sont accumulés dans les
tissus durs comme les os. La bioconcentration du Pb chez les poissons atteint 100000. Il
provoque chez I'homme des atteintes du tube digestif (saturnisme), du sang (anémie), des reins

et du systéme nerveux. La dose hebdomadaire tolérable chez I'adulte est de 3 mg.

Taux de rétention de Plomb.

Les résultats de la variation du taux d’élimination des ions Pb**, sont regroupés dans la figure
V-54montrent successivement les résultats de la filtration de la solution du Pb** a travers les
différentes membranes.

L’équation suivante donnant I’absorbance 4 en fonction de la concentration du Plomb est :
A=593.69*C, avec un coefficient de régression R’=0.99. Cette équation est utilisée pour

calculer la concentration du plomb dans le perméat.
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Figure V-54. Variation de la rétention de Plomb en fonction du temps
Les résultats obtenus montrent que la filtration par les membranes synthétisées constitue un
moyen efficace pour la récupération des métaux lourds en basant sur les taux de rejets élevés
obtenus pour les trois métaux. Leur rétention dépend du pH du milieu mais varie trés peu avec

I’utilisation de différentes membranes.
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La supériorité de taux d’élimination par les membranes a double couche par rapport a celui
concernant les autres, s’explique par la différence de la charge de I’interface et la sélectivité de
ces membranes ;

Ces résultats montrent la nécessit¢ de développer des techniques de caractérisation des
micropores afin de pouvoir identifier et quantifier plus précisément les mécanismes

responsables de la séparation.

V.5.Traitement des eaux usées de ’unité de BCR Oued Rhiou wilaya de Relizane.

Les eaux résiduaires dans I’unité BCR :
C’est les eaux générées par le traitement de surface des métaux dans les opérations de zingage
et phosphatage (les bains de ringage). Ces eaux sont chargées de produits chimiques de ce fait
il faut les traitées afin de diminuer la quantité des éléments polluants, avant son rejet dans la
nature (milieu récepteur « oued ») pour préserver environnement.
-les traitements utilisés dans I’unité :

»  Filtres a sable :
Le filtre a sable permet de retenir toutes les particules incapables de passer a travers lui.

» Filtre a charbon actif :
La filtration sur charbon actif consiste a biodégrader et oxyder les matiéres organiques ainsi
qu’éliminer ou absorber certains micropolluants pour améliorer le gotit, I’odeur et la couleur de
I’eau.

> Echange des ions :
L'échange d'ions est un procédé de séparation tres utilisé dans les ateliers du traitement de
surface, d'une part pour le recyclage des maticres premicres et d'autres part pour controler la
pollution aqueuse. La mise en place du procédé d'échange d’ions dans un systéme de recyclage
et de purification de l'eau permet donc de réduire significativement la consommation en eau et

le volume d'eau usée rejeté

V.5.1. Caractéristiques des eaux usées de I’unité BCR.
Les principaux constituants analysés pour caractériser les eaux usées de I'unité de BCR sont

représenté dans le tableau V.3
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Tableau V.3caractéristiques des eaux usées de I’unité de BCR Oued Rhiou wilaya de Relizane

Test de Filtration

Elément a controler | Limite réglementaire | Prélévement N°1 Prélevement N°2
Température < 30°C 19,6°C 20,3 °C
PH 6,8-8,5 5,37 4,98
Cyanure mg/1 0,10 0,003 0,0002
Cr 0,5 33,4 35,7
Phosphate mg/1 10 102 114
Fer mg/1 2,35 2,38 2,51

Zn mg/l 3 92,37 96,15
Mus/cm) 1365 1401
DCO (mg/l) 120 86,4 92

Ni 0,5 2,49 3,05
Cu 0,5 9,53 9,98

Les résultats d’analyse des eaux usées de I’unité de BCR Oued Rhiou indique que la pollution
est essentiellement de source métallique. Les eaux usées contenant des ions de métaux lourds
constituent un probléme environnemental sérieux dans le monde[179]. Le métal lourd présent
a la surface des micro-organismes et a l'intérieur de la cellule peut provoquer des altérations
importantes des cycles biochimiques des étres vivants. Des ¢léments comme le fer, le chrome,
les phosphates et le zinc ont des valeurs trés grande par rapport aux normes. Un traitement
efficace et rigoureux doit étre mis en place. L’unité de BCR traite ces eaux usées en utilisant
I’échange d’ions comme traitement principale. Nous allons procéder a la filtration membranaire
comme traitement de concurrence a ce dernier, et analyser les différents métaux dans les

perméats pour voir la performance de la filtration, et comparer les résultats obtenus.

V.5.2 Traitement du Zinc et du Chrome

Le Chrome est un ion de métal lourd de toxicité trés importante et peut étre inclus dans le groupe
1 (cancérogene pour I'homme) par le Centre international de recherche sur le cancer [180] C'est
¢galement 1'une des 20 principales substances toxiques des sites contaminés contrélés par des

super fonds aux Etats-Unis. De plus, le Cr (V1) a plusieurs impacts négatifs sur l'environnement,
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notamment la réduction de la germination et de la croissance de certaines plantes,
I'augmentation des taux de mortalité et de reproduction chez les vers de terre, les dommages
aux organes des €crevisses, les effets néfastes sur la survie, la croissance et la reproduction post-
exposition de larves et copépodes de poissons marins, , il est important de développer des
technologies de traitement appropriées pour l'élimination du Cr (VI)[181], Au cours des
dernieéres décennies, de nombreux chercheurs ont fait de leur mieux pour promouvoir des
technologies de traitement efficaces pour l'élimination du chrome. Ces technologies sont
principalement classées en trois types : la technologie physico-chimique, la technologie
¢lectrochimique et la technologie d'oxydation avancée. Les technologies physico-chimiques
comprenaient la filtration membranaire, la précipitation chimique, I'échange d'ions et
l'adsorption [182], d’autre part, il a été démontré que la présence de zinc pose un grand danger
pour les nourrissons et les foetus, en particulier lorsque de grandes concentrations de celui-ci
sont absorbées par leur mére pendant la grossesse [48].La présence de zinc dans les eaux usées
est indiquée pour entrainer une augmentation de l'acidité de I'eau, ce qui pourrait affecter la

culture et le rendement des cultures.
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Figure V-55. Variation de la rétention du Zinc et du Chrome en fonction du temps

D’apres la figure, on constate une élimination totale (100%) du chrome 6 et Zinc en utilisant la

membrane AS02. Par contre en utilisant la membrane ASO1, les taux de rétention du chrome 6
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et zinc attient les valeurs de 60% et 65% respectivement. La rétention du Cr et Zn varie entre

25% et 50% en utilisant la membrane ASM.

V.5.3 Traitement du Fer et des phosphates

L'excés de phosphate présent dans les eaux usées est l'une des principales causes
d'eutrophisation qui affecte de nombreux plans d'eau naturels. De nombreuses méthodes ont été
développées pour éliminer l'excés de phosphate de 1'eau. La méthode biologique est peu
colteuse mais la variabilité de la composition chimique et de la température des eaux usées
rendrait la mise en ceuvre de ce procédé irréalisable pour le traitement des eaux usées. Le
traitement chimique est largement utilis¢é pour I'élimination du phosphate. Les produits
chimiques tels que la chaux et le chlorure ferrique sont les précipitants couramment utilisés
pour I'¢limination du phosphate [183] mais leur cott et la production de boues font du traitement
chimique une option peu attrayante pour le traitement des eaux usées| 184].L'effet de la toxicité
ferreuse sur les plante sa été étudiée par [185], ils prouvent que des conditions hostiles avec des
concentrations ¢levées de métaux tels que Fe, donne des résultats concernant une végétation
défaillante ou peu développée. Dans ce contexte nous avons analysé les concentrations du fer
et phosphates dans le perméat du rejet de I'unit¢é de BCR et les résultats obtenus sont

représentées dans la figure V.56.
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Figure V-56. Variation de la rétention du Fer et des phosphates en fonction du temps
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Les résultats des études de filtration membranaire ont montré une forte réduction de la teneur
en phosphate de la solution aqueuse a la suite du traitement par filtration avec les membranes
ASM, ASOlet AS02. Les résultats obtenus en utilisant la membrane ASM donnent un taux
d’abattement des phosphates supérieur a 60%. Par contre, le taux d’abattement en utilisant la
membrane ASOI est relativement plus grande de 1’ordre de 90% pour une bonne durée de
traitement. Ce qui est remarquable que ce taux augmente avec le temps de traitement. Ceci peut
étre explique par le rétrécissement de la tille des pores au fur et a mesure du piégeage des
particules dans ces derniers. La membrane activée AS02 était particulierement remarquables.
La figure (V.56) montre que I'élimination du phosphate de la solution aqueuse en utilisant cette
derniére est supérieure a 96%. Pour le fer, la rétention de ce dernier était moins par rapport aux
phosphates soit en utilisant la membrane ASM ou ASO1, par contre la membrane AS02 donne
un taux d’abattement supérieur a 99%, et cela peut étre expliqué par les interactions de type
¢lectrostatique (attraction/répulsion) et donc cette derniére réagit mieux pour ce phénomene

grace a sa charge.

V.5.4. Etude Du pH.
La variation du pH des eaux usées de 1’unité¢ du BCR est donnée par la figure V.57
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Figure V-57. Variation du pH des eux usée de la BCRen fonction du temps

Le pH influence non seulement la spéciation des phosphates en solution mais aussi sur la nature
des charges de surface des minéraux constitutifs des trois membranes étudiées. Cette forte
influence du pH sur la rétention des métaux par les trois supports suggére des interactions de

type ¢électrostatique (attraction/répulsion), chimique et/ou échange de ligand.
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V.5.5. Etude de la conductivité
La variation de la conductivité des eaux usées de I’'unité du BCR est donnée par la figure V.58.
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Figure V-58. Variation de la conductivité des eux usée de la BCR en fonction du temps

La conductivité du perméat est largement inférieure a celle de la solution initiale pour les trois
membranes. Cette réduction de conductivité est de plus en plus importante en améliorant la
membrane. Ces résultats confirment les taux d’abattements cités auparavant, car la baisse des
concentrations des métaux réduit considérablement la conductivité, et donc la réduction de la

conductivité est sans doute synonyme de purification.

V.5.6. Etude comparative entre le traitement par filtration membranaire et par échange
d’ion.

Des procédés de filtration membranaire ont été développés et utilisés en raison de leur efficacité
d'¢limination plus élevée, de l'absence de charges polluantes et parfois d'une consommation
d'énergie inférieure a celle des méthodes conventionnelles[186]. Les procédés membranaires
sont utilisés dans le traitement de I'eau et des eaux usées en raison de la méthode de séparation
simple[187].

Cette procédure simple est divisée entre différents processus membranaires avec des différences
mineures. De nombreux paramétres peuvent affecter le processus membranaire. Comme les
matériaux utilisés. La taille et la composition des pores de la membrane, qui conduisent a une
séparation hautement efficace et économique. D’autre part 1'échange d'ions était une technique

anciennement documentée, il y a plus de 100 ans. Depuis lors, cette technique a été utilisée pour
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adoucir I'eau a une échelle d'applications incomparable plus large et elle est devenue partie
intégrante de nouveaux procédés et techniques industrielles. L’objectif de cette étude est de

comparer les deux procédés. Les résultats obtenus pour les deux procédés sont donnée par la

figure V.59.
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Figure V-59. Taux d’abattement des métaux pour les eaux usées de BCR

La figure montre que le traitement par échange d’ions est efficace pour tous les métaux (pour
les concentrations initiales des eaux usées de la BCR). Car on ne peut pas estimer la variation
des taux d’abattement si les concentrations initiales changeraient. Les phosphates font
I’exception avec un taux d’abattement qui ne dépasse pas 38%. Le traitement par filtration
membranaire est un concurrent direct et performant pour le traitement par échange d’ions
surtout en utilisant la membrane activé AS02. Cette derniére donne des résultats plus
spectaculaires avec des taux d’abattement supérieur a 96% pour tous les ¢léments étudiés, en
utilisant les deux autres membranes. Le taux d’abattement est réduit certes mais le flux est
important. Ce paramétre peut renforcer le choix des autres membranes, en rendant le choix
difficile, ce qui exige un couplage entre les deux procédés en formant une synergie additive.
V.5.7. Nettoyage des membranes par ’ultrasil 10

L'encrassement de la membrane est le défi le plus important de la filtration membranaire [8].
L'encrassement de la membrane réduit le flux et modifie les caractéristiques de séparation de la

membrane. Le nettoyage chimique est généralement utilisé pour éliminer les salissures, les
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agents de nettoyage courants étant des agents alcalins ou acides, des détergents, des oxydants
et des enzymes. Le choix du protocole de nettoyage est généralement basé sur 1'expérience

d'applications similaires et d'expériences de laboratoire.

Les protocoles de nettoyage de membrane en deux étapes suivantes ont été appliqués :
Nettoyage alcalin avec NaOH,

Nettoyage alcalin avec Ultrasil 10,

Le protocole U10 + U10 a été utilisé pour nettoyer la membrane aprés le ler, 2¢me et 4éme
cycle de filtration,

La pression exercée est de 2 bar pendant 2 heures.

Le nettoyage en deux étapes avec U10 apres le premier cycle de filtration de la solution colorée
avec du rouge Congo a conduit a la récupération de la perméabilité similaire a celle enregistrée

dans la premicere étape de filtration de I’eau du robinet.

V.8 Implication

L’Algérie a récemment abordé ces objectifs en termes de développement durable, dans lesquels
l'eau propre et l'assainissement, I'énergie abordable et propre ont été identifiés comme deux
objectifs majeurs vers la durabilité mondiale.

En particulier, deux objectifs, d’ici a 2030 :

Améliorer la qualité de I'eau en réduisant la pollution, en ¢éliminant les déversements et en
minimisant les rejets de produits chimiques et de matériaux dangereux, en divisant par deux la
proportion d'eaux usées non traitées et en augmentant considérablement le recyclage et la
réutilisation.

Augmenter considérablement la part des énergies renouvelables dans le mix énergétique
mondial.

Ces objectifs nous motivent a revisiter les technologies membranaires avancées pour le
traitement simultané de I'eau et la production d'énergie a partir des eaux usées.

La filtration membranaire présente plusieurs avantages en termes de conception et d'entretien
simples, de faibles cofits d'investissement, de capacité a gérer les flux entrants fluctuants et les
basses températures causées par les changements saisonniers, une qualité supérieure de 1'eau
traitée, moins de production de boues. Ces caractéristiques des procédés de filtration
membranaire favorisent leurs applications potentielles dans le domaine des traitements des

caux.
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Compte tenu de l'absence de processus de filtration membranaire a grande échelle sur le marché,
des recherches supplémentaires doivent étre mises en évidence sur :

Les technologies de controle de l'encrassement des membranes de filtration membranaire
directe, en particulier vers une faible consommation d'énergie, moins d'utilisation de produits
chimiques, et un fonctionnement et une maintenance plus faciles.

Le développement de nouvelles membranes, en particulier ayant une nature mécaniquement
robuste avec des matériaux respectueux de l'environnement bon marché et des propriétés
autonettoyantes.

Une analyse économique compléte, une évaluation du cycle de vie et une analyse de I'empreinte
carbone de différents processus de filtration directe par membrane afin d'identifier la

configuration de systéme la plus appropriée pour une mise a I'échelle ultérieure.
g y p pprop p
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CONCLUSION GENERALE

Cette présente étude a pour objectif, la synthése et 1’utilisation des membranes céramiques et
leur application dans la filtration des eaux polluées et des lixiviats.

Nous avons divisé€ notre étude en trois parties :

La premicre partie est consacrée a 1’¢laboration des membranes tubulaire et leurs
caractérisations par les différentes méthodes a savoir :

L'analyse thermogravimétrie (ATG) couplée a une analyse calorimétrique différentielle (DSC)
pour suivre I’évolution de la perte en masse de I'échantillon en fonction de la température.

La diffraction des rayons X pour permettre la détermination des phases cristallines présente.
Le microscope ¢électronique a balayage (MEB) pour donner des informations sur la morphologie
du tesson.

L’infrarouge des couches filtrantes pour établissent les positions des cités actives qui peuvent
se manifester en présence des électrolytes et informer sur leur densité de charges.

La deuxiéme partie consiste au traitement de lixiviats et des eaux usées polluées provenant de
la STEP d’Ammi Moussa en particulier la rétention des nitrites, des nitrates, de la DCO, des
métaux lourds et des micro-organismes par différents types de membranes synthétisées au
laboratoire.

Les résultats expérimentaux, ont prouvé que l'utilisation des membranes en céramique
modifiées ou activées, donne des résultats trés encourageants dans le traitement de ces effluents
chargés.

Nous avons observé que la filtration constitue un moyen efficace pour la récupération des
métaux lourds en utilisant les membranes en céramique (AS02) avec un taux de rétention
enregistré de 'ordre de 100%. Alors que le taux de rétention des nitrates et des nitrites varie
selon le type de membrane utilisée. Les résultats les plus probants ont été obtenus avec les
membranes modifiées en raison de la charge de la membrane et la diminution de la taille des
pores. Les valeurs obtenues sont supérieures a 95% pour AS02. En ce qui concerne le traitement
des trois lixiviats, on note une diminution de la demande chimique en oxygene (DCO) avec un
taux d'é¢limination allant de 70 a 90% en utilisant les membranes AS02. Les eaux restituées par
le systeme d'ultrafiltration sont conformes aux normes qui réglementent les rejets des eaux
usées dans la nature.

Enfin nous pouvons dire que la filtration membranaire peut étre considérées comme une

technologie propre et performante pour le traitement des lixiviats et des eaux polluées, ce qui
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explique sa large utilisation ces derniéres années, mais n’empéchent que sa reste toujours un
grand chantier de recherche , et beaucoup de perspectives et de défit reste a abattre dans ce
domaine, parmi ces derniers le colit des membranes, Ce travail nous a permis de montrer qu'il
est tout a fait possible d'utiliser des matériaux locaux comme alternative dans la fabrication des

membranes a un prix de revient tout a fait raisonnable et d'utilisation prometteuse.
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